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RESUMEN

La creciente preocupacion por la contaminacion del agua ha impulsado la investigacion en nuevas
tecnologias de tratamiento. Este Trabajo Fin de Grado se centra en la optimizacion de la sintesis
hidrotermal de hidroxidos dobles laminares (HDL), comunmente conocidos como hidrotalcitas,
utilizando un reactor HTC para su aplicacion en la eliminacidén de contaminantes presentes en aguas
residuales.

Se han sintetizado muestras de HDL variando los parametros de temperatura y tiempo para evaluar
su eficacia en la adsorcion de diferentes colorantes, seleccionando finalmente el amarillo titin como
colorante modelo por su rapida eliminacion. Ademas, se ha analizado el rendimiento de eliminacion de
contaminantes inorganicos como el nitrato y el cobre. Los experimentos han sido realizados mediante
espectrofotometria UV-Vis, y los datos se han tratado estadisticamente con el software Statistica
Academic. El objetivo final es obtener un material adsorbente eficiente y sostenible para su uso en
procesos de depuracién de aguas, reduciendo el impacto ambiental y contribuyendo a una gestion mas
responsable de los recursos hidricos.
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OPTIMIZACION DE LA SINTESIS HIDROTERMAL DE HIDROXIDOS DOBLES
MEDIANTE UN REACTOR HTC PARA EL TRATAMIENTO DE AGUAS

1 INTRODUCCION Y OBJETIVOS
1.1 Introduccién

El acceso al agua potable y su calidad es un tema que causa gran preocupacion a nivel mundial
debido al incremento de la contaminacidn y la sobreexplotacion de los recursos hidricos. Aunque nuestro
planeta cuenta con grandes cantidades de agua, solo un pequefio porcentaje es apto para el consumo
humano. En este contexto, diversas tecnologias han sido desarrolladas para mejorar la calidad del agua
y reducir el impacto ambiental de los contaminantes. Las tecnologias clasicas incluyen etapas de
filtracion y adsorcidn, procesos de oxidacion avanzada, tratamientos bioldgicos o precipitacion quimica,
entre otros.

En este estudio se propone la carbonizacion hidrotermal (HTC, por sus siglas en inglés) como un
método prometedor para la conversion de biomasa en materiales carbonosos con aplicaciones en el
tratamiento de aguas residuales. En particular, se explorara la combinacion de HTC con hidroxidos
dobles laminares (HDL-HTC) y su eficacia en la adsorcion y eliminacion de contaminantes, como
metales pesados y compuestos inorganicos, que afectan a la calidad del agua y la biodiversidad acuatica.

Este trabajo de fin de grado tiene como objetivo presentar una vision general sobre la tecnologia
HTC y su integracion con los HDL para la remediacién ambiental. Se analizaran los procesos de sintesis
y caracterizacion de estos materiales, asi como su desempefio en la eliminacion de contaminantes.
Ademas, se abordaran los desafios y oportunidades de su implementacion en el tratamiento de aguas
residuales, contribuyendo al desarrollo de soluciones sostenibles en el &ambito de la gestion de recursos
hidricos.

1.2 Antecedentes

La depuracion de aguas residuales es un desafio ambiental significativo y, a lo largo de los afios, se
han explorado diversas alternativas para mejorar la eficiencia de los procesos de tratamiento. Los
métodos tradicionales de tratamiento, como la coagulacion-floculacion, los sistemas biologicos y la
filtracion, aunque efectivos, presentan diversas limitaciones como altos costes operativos, una eficiencia
reducida en ciertos contaminantes y la necesidad de procesos adicionales de tratamiento. Por ello, en los
altimos afios, ha crecido el interés en la busqueda de nuevos enfoques que sean mas econdmicos,
sostenibles y eficaces en la eliminacion de contaminantes, especialmente en areas como la adsorcion de
metales pesados, colorantes y otros compuestos organicos e inorganicos presentes en las aguas residuales
industriales.
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Uno de los enfoques mas prometedores y novedosos para abordar estos desafios es el uso de
hidroxidos dobles laminares (HDL). Estos materiales, debido a sus propiedades estructurales y
fisicoquimicas, tienen un gran potencial en aplicaciones de tratamiento de aguas, ya que pueden adsorber
eficientemente diversos contaminantes. La sintesis de los HDL puede realizarse por diferentes métodos
entre los que destacan la co-precipitacion y la sintesis hidrotermal en reactores HTC (Hydrothermal
Carbonization), que permiten obtener materiales con caracteristicas ideales para la adsorcion de
contaminantes.

Diversos estudios previos han demostrado la efectividad de los HDL en la eliminacion de una amplia
gama de contaminantes [1] [2]. Estos trabajos han centrado su atencion en la optimizaciéon de las
condiciones de sintesis para mejorar las propiedades de los materiales tales como el tamafio de particula,
el area superficial especifica y la capacidad de adsorcion. Sin embargo, a pesar de los avances, existen
aun desafios en cuanto a la mejora de los métodos de sintesis, la recuperacion de la eficacia de los
materiales en procesos repetitivos y la comparacion de los diferentes métodos de obtencion [3].

El presente Trabajo de Fin de Grado busca avanzar en esta linea de investigacion, explorando ambos
métodos de sintesis de HDL, co-precipitacion y sintesis hidrotermal en reactores HTC, evaluando a su
vez la capacidad de adsorcion mediante pruebas experimentales. A través de un disefio experimental, se
pretenden determinar las condiciones Optimas de obtencién de estos hidroxidos dobles laminares
mediante HTC y comparar su eficacia en la depuracion de agua con aquellos HDL obtenidos por co-
precipitacion, y asi contribuir al desarrollo de sistemas de tratamiento de aguas residuales mas eficientes,
sostenibles y de bajo coste.

1.3 Normativas

El tratamiento adecuado de las aguas residuales es un aspecto critico para la proteccion del
medioambiente y la salud publica. La presencia de contaminantes como metales pesados, nitratos y
compuestos organicos persistentes en aguas residuales industriales y urbanas representa un riesgo
significativo para los ecosistemas y las fuentes de agua potable.

Para mitigar estos impactos, se han establecido diversas normativas que regulan el tratamiento y la
calidad del agua antes de su vertido. Estas normativas buscan asegurar que las instalaciones de
depuracién apliqguen métodos eficientes y sostenibles, promoviendo el desarrollo de tecnologias
avanzadas como podrian ser aquellas que emplean hidréxidos dobles laminares (HDL) obtenidos
mediante sintesis hidrotermal.

Las regulaciones vigentes establecen criterios especificos para el control, tratamiento y descarga de
aguas residuales, con el fin de minimizar la contaminacion y proteger los recursos hidricos. Entre las
mas relevantes para este estudio se encuentran:

1. Normativa Internacional (Tratados y Acuerdos)

- Convenio de las Naciones Unidas sobre el Derecho de los Usos Internacionales del Agua
para Fines Distintos de la Navegacion (1997)
Establece normas internacionales para el uso y proteccion de los cuerpos de agua
internacionales, promoviendo el uso sostenible de los recursos hidricos compartidos [4].

- Protocolo de 1997 sobre la proteccion y el uso de los cursos de agua transfronterizos y
los lagos internacionales (Convenio de Helsinki) [5]
Busca prevenir y reducir la contaminacion del agua en las cuencas hidrograficas compartidas
entre paises (Figura 1-1).
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Figura 1-1 Mapa de vertidos mundial 2018 [6]

Normativa Europea

Directiva Marco del Agua (2000/60/CE)

Establece un marco para la gestion de las aguas a nivel de la UE. Tiene como objetivo
alcanzar el "buen estado” de todas las aguas europeas (superficiales, subterraneas y costeras)
mediante la gestion integrada de los recursos hidricos [7].

Directiva de Aguas de Consumo (98/83/CE)

Regula la calidad del agua destinada al consumo humano, garantizando que cumpla con los
estandares sanitarios para proteger la salud humana [8].

Directiva sobre tratamiento de aguas residuales urbanas (91/271/CEE)

Establece normas sobre la recogida, el tratamiento y la descarga de aguas residuales urbanas,
asi como la proteccién de las aguas receptoras de estas descargas [8].

Directiva sobre la calidad de las aguas destinadas al bafio (2006/7/CE)

Regula la calidad de las aguas de bafio en la UE, estableciendo los estandares de calidad que
deben cumplir los cuerpos de agua en los que se permite el bafio [9].

. Legislacién nacional

Directiva 91/271/CEE del Consejo, de 21 de mayo de 1991: "*Sobre el tratamiento de las
aguas residuales urbanas"
Esta directiva establece las obligaciones de los Estados miembros de la Unidn Europea en
materia de recoleccion, tratamiento y vertido de aguas residuales urbanas. Su principal
objetivo es reducir la contaminacion causada por los vertidos urbanos e industriales,
asegurando que las aguas sean tratadas antes de su descarga en rios, mares y otros cuerpos
de agua naturales [10].

Para ello, la directiva establece los siguientes requisitos fundamentales:

e Instalacion de sistemas colectores para el saneamiento en todas las aglomeraciones
urbanas de mas de 2.000 habitantes-equivalentes.

¢ Aplicacion de tratamientos secundarios en estaciones depuradoras para eliminar materia
organica y otros contaminantes antes del vertido.
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e Implementacion de tratamientos mas avanzados en zonas sensibles, donde la
contaminacion podria generar efectos adversos graves.
La correcta aplicacion de esta directiva es clave para la proteccion del medioambiente y ha
servido como base para la legislacion nacional en Espafa, dando lugar al Real Decreto-Ley
11/1995.
Real Decreto-Ley 11/1995, de 28 de diciembre: ""Normas aplicables al tratamiento de
las aguas residuales urbanas™.
Este Real Decreto transpone la Directiva 91/271/CEE al marco normativo espafiol y
establece los requisitos legales que deben cumplir las instalaciones de depuracion para
garantizar que las aguas residuales urbanas reciban un tratamiento adecuado antes de su
vertido [11].

Los aspectos mas relevantes de este decreto incluyen:

Tratamientos obligatorios: Se exige que todas las aglomeraciones urbanas de méas de 10.000
habitantes dispongan de un tratamiento secundario como minimo. En el caso de zonas
sensibles, se requiere un tratamiento mas avanzado para reducir la carga contaminante.
Prohibicion del vertido de fangos a aguas maritimas: Desde 1999, el decreto prohibe la
descarga de lodos provenientes de depuradoras en el mar, fomentando su reutilizaciéon y
tratamiento adecuado.

Control de la contaminacion industrial: Se establece la necesidad de que las industrias pre-
traten sus aguas residuales antes de verterlas en los sistemas de saneamiento, para evitar la
sobrecarga de contaminantes en las estaciones depuradoras.

Resolucién de 30 de junio de 2011: "Declaracion de zonas sensibles en las cuencas
intercomunitarias"

Esta resolucion establece las zonas sensibles en las cuencas hidrograficas intercomunitarias,
determinando las areas donde el vertido de aguas residuales requiere un tratamiento mas
riguroso para evitar la contaminacion de rios, lagos y acuiferos [12].

Los principales criterios utilizados para definir estas zonas incluyen:

Presencia de altos niveles de nutrientes, que pueden favorecer la eutrofizacion de los cuerpos
de agua.

Ubicacion de fuentes de agua potable, que requieren una mayor proteccion frente a la
contaminacion.

Impacto ambiental y biodiversidad, garantizando la preservacion de ecosistemas acuaticos
sensibles.

La importancia de esta resolucion radica en que exige tratamientos de depuracién mas exigentes
en determinadas areas, lo que refuerza la necesidad de utilizar tecnologias avanzadas como los
hidroxidos dobles laminares obtenidos por sintesis hidrotermal, capaces de mejorar la
eliminacién de contaminantes en el tratamiento de aguas residuales.

1.4 Justificacion

Este proyecto se propone para desarrollar nuevos métodos que mejoren la eficiencia en la
eliminacion de contaminantes del agua, especificamente en la adsorcion compuestos coloreados por
tratarse de compuestos de elevada toxicidad y que aparecen recogidos como parametros de control
técnico-sanitario en el agua de consumo, control y suministro [13]. Adicionalmente, el estudio se ha
ampliado para recoger otros dos compuestos, de distinta naturaleza: los nitratos y los metales. Los
métodos convencionales suelen ser costosos y no siempre eficientes, lo que resalta la importancia de
explorar alternativas mas efectivas y accesibles.

En este contexto, los hidroxidos dobles laminares (HDL) han demostrado un gran potencial gracias
a sus propiedades estructurales y fisicoquimicas, que los hacen ideales para aplicaciones ambientales.
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Sin embargo, aln es necesario optimizar sus métodos de sintesis para maximizar su capacidad de
adsorcion y para simplificar su forma de sintesis, que supone el mayor inconveniente para su utilizacion.

Por ello, este estudio se enfoca en la sintesis y caracterizacion de HDL mediante co-precipitacion y
sintesis hidrotermal en un reactor HTC. Se ha realizado la comparacion con el contaminante modelo
previsto inicialmente y el estudio se ha ampliado para evaluar su eficacia en la adsorcion de otros cuatro
contaminantes. Aunque estas tecnologias no han sido ampliamente implementadas, estudios previos
indican que pueden alcanzar eficiencias de eliminacion superiores al 90 % en condiciones Optimas, lo
que refuerza su potencial para aplicaciones futuras.

1.5 Objetivos

Teniendo en cuenta lo expuesto anteriormente, resulta evidente la necesidad de continuar
investigando métodos para la eliminacion de contaminantes en las aguas residuales. En este contexto,
surge la importancia del presente Trabajo de Fin de Grado cuyos objetivos son los siguientes:

- Optimizacién de la sintesis de hidréxidos dobles laminares (HDL) mediante carbonizacién
hidrotermal a través del disefio experimental Box-Behnken, con el fin de obtener materiales con
mejores propiedades adsorbentes.

- Evaluacion de la eficacia adsorbente de los HDL mediante ensayos de adsorcion de cinco
contaminantes, comparando el desempefio de los materiales obtenidos por ambas técnicas.

- Comparacion y anélisis de los resultados para determinar cual de los métodos de sintesis
proporciona HDL con mejor rendimiento en la adsorcion de contaminantes, contribuyendo asi al
desarrollo de alternativas eficientes y sostenibles para el tratamiento de aguas residuales.

1.6 Estructura

En cuanto a la elaboracion y estructura del trabajo, se busca una presentacion clara e intuitiva para
facilitar su comprension. El documento comenzara con una introduccion que contextualiza la
investigacion y expone su proposito.

A continuacion, se abordara la problematica de la contaminacion del agua, con especial énfasis en
la presencia de metales pesados y otros contaminantes inorganicos. Se describiran las principales fuentes
de estos contaminantes y su impacto en los ecosistemas acudticos y la salud humana. Se prestara
particular atencion a las aguas residuales industriales, dado que representan una de las principales fuentes
de contaminacidn por metales pesados y compuestos quimicos persistentes.

Posteriormente, se analizaran las técnicas actuales para la eliminacion de estos agentes
contaminantes, destacando los métodos de adsorcion y precipitacién quimica. Se hara especial hincapié
en el uso de hidroxidos dobles laminares (HDL), en particular la hidrotalcita tipo Mg/Al, sintetizada
mediante métodos convencionales y carbonizacion hidrotermal (HTC), evaluando su eficacia en la
adsorcion de contaminantes y su potencial como alternativa sostenible en el tratamiento de aguas
residuales.

Tras esta revision del estado del arte, se dara paso a la fase experimental, donde se detallaran los
procedimientos utilizados. Se iniciara con la sintesis de los hidroxidos dobles laminares (HDL) mediante
la forma tradicional y el método optimizado de sintesis hidrotermal y finalmente se describiran los
ensayos de adsorcion realizados con los contaminantes estudiados.

Seguidamente, se presentardn y analizaran los resultados obtenidos, proporcionando una
justificacion y explicacion detallada de los mismos.

Por ultimo, se expondran las conclusiones derivadas de los hallazgos, y en caso de ser pertinente, se
incluirdn propuestas para futuras lineas de investigacion.
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2 ESTADO DEL ARTE

2.1 Importancia del tratamiento de aguas y tecnologias actuales

2.1.1 Problematica de la contaminacién de aguas

Garantizar el acceso al agua potable sigue siendo un desafio urgente a nivel mundial ya que, aunque
el agua cubre gran parte del planeta, solo una pequefia porcion es realmente utilizable por las personas.
Sin embargo, esta pequefia cantidad de agua dulce se encuentra amenazada por la contaminacién
generada por actividades industriales, agricolas y domésticas. La presencia de contaminantes en el agua,
tales como metales pesados, colorantes, productos quimicos y materia organica, representa un riesgo
significativo para la salud humanay los ecosistemas [14].

Segun la Organizacion de las Naciones Unidas (ONU), alrededor del 80 % de las aguas residuales
generadas en el mundo son vertidas sin tratamiento adecuado, lo que agrava la crisis hidrica y contribuye
a la propagacion de enfermedades (Figura 2-1). La contaminacion del agua no solo afecta a la calidad
de vida de las personas, sino que también tiene un impacto negativo en sectores clave como la
agricultura, la pesca y la industria [15].

Poca o ninguna escasez de agua
B Escasez fisica de agua

Inminente escasez fisica de agua
B Escasez econémica de agua

No estimado

Fuente: cuarta edicion del
Informe sobre el Desarrollo
del Agua de las Naciones
Unidas, Volumen 1 (2012)

Figura 2-1 Escasez fisica y econdmica del agua por pais (2012) [16]

2.1.2 Necesidad del tratamiento de aguas residuales

El tratamiento de aguas residuales es fundamental para minimizar el impacto ambiental de los
vertidos industriales y domésticos. Su objetivo principal es la eliminacién de sustancias contaminantes
mediante procesos fisicos, quimicos y bioldgicos que permitan la reutilizacion o el vertido seguro de
estas aguas al medio ambiente [17].
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Las principales razones por las cuales el tratamiento de aguas es una necesidad imperante incluyen:

e Proteccion de la salud pablica: la contaminacion del agua es un vector de enfermedades como el
cllera, la fiebre tifoidea y la diarrea, que afectan principalmente a poblaciones con acceso
limitado a agua potable [18].

o Conservacion de los ecosistemas acuaticos: la acumulacién de contaminantes en cuerpos de agua
naturales puede generar fendmenos como la eutrofizacion, afectando la biodiversidad y
reduciendo la disponibilidad de oxigeno para la vida acuatica [19].

o Cumplimiento normativo: existen regulaciones internacionales y locales que establecen limites
en la cantidad de contaminantes permitidos en los vertidos industriales.

e Reutilizacion del agua: con el aumento de la demanda de agua y el cambio climatico, la
reutilizacion del agua tratada se ha convertido en una alternativa viable para sectores industriales
y agricolas [20].

2.1.3 Tecnologias actuales en el tratamiento de aguas

En la actualidad, existen diversas tecnologias para el tratamiento de aguas residuales, que se pueden
clasificar en tres categorias principales:

1. Procesos fisicos: incluyen métodos como la sedimentacion, filtracion y flotacion. Se utilizan para
la eliminacién de sélidos en suspension y particulas mas grandes.

2. Procesos quimicos: se basan en la aplicacion de productos quimicos para la eliminacion de
contaminantes especificos. Ejemplos incluyen la precipitacion quimica, la oxidacion avanzada
con peroxido de hidrégeno (H20.) y la neutralizacion de &cidos y bases.

3. Procesos bioldgicos: emplean microorganismos para la degradacion de materia organica en el
agua. Los mas utilizados son los sistemas de lodos activados, los reactores anaerdbicos y los
biofiltros.

Recientemente, han surgido tecnologias innovadoras enfocadas en mejorar la eficiencia del
tratamiento de aguas y reducir su impacto ambiental. Entre ellas se encuentra el uso de hidroxidos dobles
laminares (HDL) como adsorbentes de contaminantes, una técnica prometedora debido a su alta
capacidad de retencion de metales pesados y otros compuestos toxicos. Adicionalmente, los procesos de
carbonizacion hidrotermal (HTC) han demostrado ser una alternativa efectiva para la sintesis de HDL
optimizados, ofreciendo una nueva perspectiva en el tratamiento de aguas residuales [21].

2.2 Hidrdéxidos dobles laminares (HDL) e Hidrotalcita tipo Mg/Al

2.2.1 Definicion y estructura de los HDL

Los Hidréxidos Dobles Laminares (HDL) son una familia de materiales anionicos laminares con
una estructura similar a la brucita, compuesta por capas de hidroxidos metalicos con intercalacion de
aniones entre ellas. Estos materiales han sido ampliamente estudiados debido a su versatilidad y su
capacidad para intercambiar aniones de manera controlada, lo que los hace dtiles en aplicaciones
medioambientales, cataliticas y biomédicas.

Dentro de los HDL, la hidrotalcita Mg/Al es un compuesto particular formado por magnesio y
aluminio con aniones carbonato intercalados en su estructura [22]. La presencia de estos aniones en la
fase interlaminar contribuye a su capacidad de adsorcién de diversos contaminantes, ya que puede
intercambiarlos con aniones presentes en disoluciones acuosas contaminadas. Este material presenta una
alta estabilidad térmica y quimica, lo que facilita su empleo en diversos entornos industriales y
cientificos.
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La sintesis de la hidrotalcita puede realizarse mediante diversos métodos, incluyendo la co-
precipitacion o la carbonizacion hidrotermal (HTC) entre otros. En particular, la HTC ha demostrado ser
un método prometedor para obtener materiales con propiedades mejoradas, ya que permite ajustar el
tamafo de particula, la porosidad y la distribucion de los aniones interlaminares de manera mas precisa.
Esta flexibilidad en la sintesis ha permitido desarrollar variantes de hidrotalcita con propiedades
especificas adaptadas a necesidades particulares en el tratamiento de aguas, la catalisis y otras
aplicaciones avanzadas [23].

Desde el punto de vista estructural, los HDL presentan una disposicion ordenada en capas, donde
los cationes metélicos octaédricos forman hojas bidimensionales conectadas por puentes de hidrogeno
con los aniones interlaminares. Esta disposicion confiere una alta estabilidad mecénica y quimica,
permitiendo que los HDL conserven su funcionalidad incluso bajo condiciones extremas de temperatura

y pH [24].
2.2.2 Propiedades fisicoguimicas de la hidrotalcita

La hidrotalcita destaca por su combinacion Unica de propiedades fisicoquimicas que la convierten
en un material de gran interés para aplicaciones medioambientales. Entre sus principales propiedades se
encuentran [25]:

o Alta capacidad de adsorcion: Su estructura laminada y su elevada area superficial permiten la
retencién de contaminantes como metales pesados, colorantes y farmacos presentes en aguas
residuales.

« Reversibilidad en la adsorcion: En funcién del pH y la concentracién de aniones en disolucion,
la hidrotalcita puede liberar los iones previamente adsorbidos, lo que facilita su regeneracion y
reutilizacion en procesos de adsorcion.

o Compatibilidad con procesos hidrotermales: La hidrotalcita puede ser sintetizada y modificada
mediante tratamientos hidrotermales que mejoran su capacidad de adsorcion y estabilidad
estructural.

» Estabilidad térmica y quimica: Este material mantiene su estructura y funcionalidad incluso en
condiciones de temperatura elevada y en ambientes acidos o basicos, lo que lo hace adecuado
para aplicaciones industriales exigentes.

« Superficie especifica elevada: La morfologia laminar de la hidrotalcita contribuye a su gran area
superficial, lo que favorece una mayor interaccion con los contaminantes presentes en el medio
acuoso 0 gaseoso [26].

Ademas, la hidrotalcita presenta una notable resistencia mecéanica y estabilidad en procesos de
regeneracion, permitiendo su reutilizacion en multiples ciclos de adsorcion-desorcion sin una reduccién
significativa en su rendimiento. Esta caracteristica resulta particularmente relevante en aplicaciones de
tratamiento de aguas, donde la eficiencia y sostenibilidad de los materiales adsorbentes es un factor
determinante en su viabilidad economica y ambiental [27].

2.2.3 Aplicaciones ambientales

El uso de hidrotalcita en aplicaciones ambientales ha sido estudiado anteriormente debido a su
versatilidad y eficacia en la eliminacion de contaminantes. Algunas de sus aplicaciones mas relevantes
incluyen [28]:

« Tratamiento de aguas residuales: Se ha demostrado que la hidrotalcita es eficaz en la eliminacion
de contaminantes como metales pesados (plomo, cadmio y mercurio), colorantes industriales y
residuos farmacéuticos, proporcionando una alternativa sostenible y economica a los
tratamientos convencionales [29] [30].
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e Captura de CO2: Su capacidad de adsorcion de didxido de carbono la convierte en un material
atractivo para la mitigacion de gases de efecto invernadero, lo que podria tener un impacto
positivo en la reduccion del calentamiento global [31].

o Eliminacién de colorantes y compuestos organicos: Su porosidad y capacidad de intercambio
ionico han sido empleadas en la eliminacion de colorantes sintéticos y otros contaminantes
emergentes presentes en aguas residuales.

« Aplicaciones en la industria farmacéutica: Se ha estudiado su uso en la liberacion controlada de
farmacos, lo que mejora la estabilidad de los compuestos y su biodisponibilidad en aplicaciones
biomédicas.

e Precursores de catalizadores: Debido a su estabilidad térmica y capacidad para modificar
superficies activas, la hidrotalcita ha sido utilizada en la fabricacion de catalizadores para
reacciones quimicas en la industria petroguimica y ambiental.

2.2.4 Mecanismos de adsorcion de contaminantes

Los mecanismos por los cuales la hidrotalcita y otros HDL eliminan contaminantes del agua
incluyen:

1. Intercambio i6nico: Sustitucidn de aniones del espacio interlaminar por contaminantes presentes
en el medio acuoso, lo que permite la captura selectiva de ciertas especies quimicas.

2. Adsorcion superficial: Retencion de contaminantes en la superficie del material a través de
interacciones electrostaticas y enlaces de hidrégeno.

3. Precipitacién de hidroxidos metalicos: Formacion de compuestos insolubles en la superficie del
HDL cuando se alcanzan condiciones de sobresaturacion, favoreciendo la inmovilizacion de
metales pesados.

4. Quimisorcién: Formacion de enlaces covalentes o coordinados entre el contaminante y la
superficie del HDL, lo que incrementa la estabilidad del proceso de adsorcién y mejora su
eficacia.

5. Modificacion estructural: Mediante tratamientos térmicos y quimicos, la estructura de los HDL
puede ajustarse para mejorar su rendimiento en la eliminacion de contaminantes especificos, lo
que permite adaptar el material a diferentes aplicaciones industriales y ambientales [32].

2.3 Métodos de sintesis de la hidrotalcita
2.3.1 Co-precipitacion: método tradicional

La co-precipitacion es el método mas ampliamente utilizado para la sintesis de hidrotalcita debido
a su simplicidad y facilidad de control. Este proceso se basa en la mezcla de disoluciones acuosas que
contienen cationes metalicos como Mg?* y AI** en una relacion estequiométrica adecuada, seguida de la
adicion controlada de un agente precipitante, como hidréxido de sodio (NaOH) o carbonato de sodio
(Na2CO3).

El pH del medio juega un papel crucial en este metodo, ya que influye directamente en la formacion
y estabilidad de la fase hidrotalcita. Generalmente, se trabaja en un rango de pH entre 9 y 11 para
favorecer la formacion de capas laminares ordenadas. Tras la precipitacion, el material obtenido se
somete a procesos de envejecimiento, lavado y secado para mejorar sus propiedades estructurales y
eliminar impurezas residuales.

A pesar de su eficiencia, la co-precipitacion presenta ciertas limitaciones, como la dificultad en el
control del tamarfio de particula y la tendencia a la formacion de fases secundarias, lo que puede afectar
la pureza y reactividad del material final.
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Una variacion de la co-precipitacion consiste en la utilizacion de precursores modificados, como
sales metélicas estabilizadas con agentes complejantes, que permiten obtener particulas mas
homogéneas y con mayor estabilidad térmica. Ademas, el uso de surfactantes durante la precipitacion
puede mejorar el control del tamafio de particula y reducir la aglomeracion de los cristales.

Otros estudios han demostrado que el ajuste de la velocidad de adicion del agente precipitante
influye en la distribucion del tamafio de particula. Una adicién mas lenta favorece la formacion de
estructuras mas homogéneas y con menor presencia de defectos cristalinos, lo que puede ser clave en
aplicaciones donde se requiera una alta pureza.

Otro aspecto relevante en este proceso es la temperatura de la reaccion. Si bien la mayoria de las
sintesis por co-precipitacion se realizan a temperatura ambiente, investigaciones recientes han
demostrado que un leve incremento en la temperatura del medio de reaccion puede mejorar la nucleacion
de particulas y reducir la formacion de agregados indeseados [33].

2.3.2 Sintesis hidrotermal: principios basicos

La sintesis hidrotermal ha surgido como una alternativa eficaz para la produccidn de hidrotalcita con
propiedades mejoradas. Este método implica la reaccidn de los precursores en un medio acuoso bajo
condiciones de alta temperatura (generalmente entre 100 y 250 °C) y presién en un reactor cerrado, lo
que permite un mayor control sobre la morfologia y la distribucion de tamafio de las particulas obtenidas.

Uno de los principales beneficios de la sintesis hidrotermal es la mejora en la cristalinidad y la pureza
del producto, debido a la mayor homogeneizacion de los reactantes en el medio liquido. Ademas, este
método reduce la formacién de fases no deseadas y proporciona materiales con una mayor estabilidad
térmica y quimica [33].

El tiempo de reaccion, la concentracion de reactivos y la temperatura son variables criticas en este
proceso. Se ha demostrado que tiempos de reaccion prolongados pueden favorecer el crecimiento de
cristales mas ordenados y con mayor area superficial, caracteristicas deseables para aplicaciones de
adsorcion y catalisis.

Un aspecto clave en la sintesis hidrotermal es el tipo de reactor utilizado. Los reactores
convencionales operan en lotes, lo que limita la escalabilidad del proceso. Sin embargo, en afios recientes
se ha desarrollado la tecnologia de flujo continuo, que permite la produccién de hidrotalcitas con
caracteristicas mas controladas y uniformes.

Otra mejora en esta técnica es el uso de agentes templantes, que permiten modificar la porosidad y
el tamafo de particula del material final. Los templantes organicos, como las cetonas o los polimeros
estructurales, pueden favorecer la formacion de materiales con propiedades texturales mejoradas [42].

Adicionalmente, el ajuste de la presion dentro del reactor hidrotermal puede tener un impacto
significativo en la estructura del material. Aumentos en la presion favorecen la formacion de particulas
mas cristalinas y homogéneas, reduciendo la presencia de defectos estructurales que pueden
comprometer la estabilidad de la hidrotalcita obtenida.

2.3.3 Factores que afectan al proceso de sintesis de la hidrotalcita

e pH de la reaccion: Como se mencion0 anteriormente, el pH es un parametro critico en la
sintesis de hidrotalcita, afectando la composicién quimica y la estructura cristalina.

e Relacion molar Mg/Al: Variaciones en esta relacién pueden alterar la estabilidad y la
capacidad de intercambio ionico del material resultante.

e Temperatura de sintesis: En métodos hidrotermales, temperaturas més altas favorecen una
mejor cristalinidad, pero pueden provocar el colapso de la estructura laminar si no se
controlan adecuadamente.

e Tiempo de reaccion: En tiempos més prolongados se logra una mayor homogeneizacion de
los reactantes y una distribucion de tamafio de particula méas uniforme.
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e Velocidad de agitacion: En la co-precipitacion, una agitacion adecuada puede evitar la
aglomeracion de particulas y mejorar la homogeneidad del material obtenido.

e Presion en sintesis hidrotermal: A presiones méas altas se pueden obtener particulas mas
cristalinas y homogéneas, con menos defectos estructurales.

e Uso de aditivos estructurantes: Algunas investigaciones han demostrado que la adicion de
ciertos compuestos quimicos puede mejorar la porosidad y el rendimiento adsorbente de la
hidrotalcita.

Estos factores deben ser cuidadosamente optimizados para obtener hidrotalcita con propiedades
adecuadas para aplicaciones especificas en tratamiento de aguas, captura de CO: y catélisis.

2.4 Tecnologia de carbonizacion hidrotermal (HTC)

2.4.1 Introduccion a la carbonizacion hidrotermal

La carbonizacion hidrotermal (HTC, por sus siglas en inglés) es una tecnologia emergente que ha
sido ampliamente estudiada en los Gltimos afios para la conversion de biomasa y sintesis de materiales
avanzados. Se trata de un proceso que imita la formacion natural del carbén bajo condiciones controladas
de temperatura y presion en medios acuosos.

El proceso HTC se desarrolla en condiciones de temperatura moderada (180-250 °C) y presion
autogenerada en un reactor cerrado. Bajo estas condiciones, la biomasa o los precursores inorganicos
experimentan una serie de reacciones de hidrdlisis, condensacion y deshidratacion, lo que da como
resultado la formacidn de productos carbonizados con propiedades fisicoquimicas mejoradas.

Una de las aplicaciones clave del HTC es la sintesis de hidroxidos dobles laminares (HDL) con
estructuras mejoradas y un control méas preciso sobre sus propiedades texturales. Este método permite
la formacion de HDL con mayor area superficial y estabilidad térmica en comparacion con los métodos
convencionales. Ademas, el HTC facilita la eliminacion de impurezas organicas y la mejora de la
porosidad, lo que contribuye a una mayor eficiencia en aplicaciones ambientales y cataliticas.

Otro aspecto relevante del HTC es su capacidad para procesar una amplia variedad de materias
primas, incluyendo residuos agricolas, biomasa lignocelul6sica y compuestos inorganicos, lo que lo
convierte en una alternativa sostenible para la produccion de materiales funcionales [34].

2.4.2 Principios del reactor HTC en la sintesis de HDL

El reactor HTC es el equipo central en este proceso y su disefio juega un papel crucial en la eficiencia
de la sintesis. Existen diferentes tipos de reactores empleados en la carbonizacién hidrotermal, siendo
los méas comunes los reactores de autoclave en lotes y los reactores de flujo continuo.

Los reactores de autoclave operan en condiciones de alta presion generada por la propia evaporacion
del agua en el sistema cerrado. Esto favorece una conversion eficiente de los precursores, promoviendo
la reestructuracién de las capas de los HDL y facilitando la intercalacion de aniones especificos. Ademas,
estos reactores permiten controlar de manera precisa variables clave como la temperatura y la presion,
asegurando una sintesis reproducible y optimizada.

Por otro lado, los reactores de flujo continuo presentan ventajas en términos de escalabilidad y
control de la cinética de reaccidn. Estos sistemas permiten una alimentacidn continua de los reactivos,
asegurando una sintesis homogénea y una mayor reproducibilidad del proceso. También se ha
demostrado que la configuracion de flujo continuo minimiza la formacién de subproductos no deseados
y mejora la eficiencia de la conversion de los precursores en materiales finales [35].

Un aspecto fundamental en el disefio de los reactores HTC es la capacidad de optimizar la eficiencia
energética del proceso. Se han desarrollado nuevos materiales para el recubrimiento interno de los
reactores, reduciendo la pérdida de calor y mejorando la eficiencia térmica del sistema.
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2.4.3 Variables operativas en el proceso HTC

El proceso de carbonizacion hidrotermal depende de varias variables operativas que afectan la
estructura y propiedades de los materiales obtenidos. Entre las variables mas relevantes se encuentran:

Temperatura de reaccion: A mayor temperatura, se favorecen procesos de deshidratacion y
condensacion, lo que impacta en la porosidad y cristalinidad del material final. Se ha
demostrado que temperaturas superiores a 220 °C promueven la formacion de HDL con
estructuras mas organizadas y homogéneas.

Tiempo de residencia: Un tiempo de reaccién mas prolongado permite una conversion mas
completa de los precursores, generando materiales con mejor estructuracion laminar. Sin
embargo, tiempos excesivos pueden inducir una sobrecarbonizacion, reduciendo la
reactividad del material.

Presion interna del reactor: La presion generada por la evaporacion del agua afecta la
compactacion de las capas de los HDL y su estabilidad estructural. En condiciones 6ptimas,
una presion controlada mejora la intercalacion de aniones y la estabilidad del material final.
Composicion quimica de los precursores: La naturaleza de los reactivos influye en la
distribucion de los aniones interlaminares y en la estabilidad térmica del producto final. Se
ha reportado que precursores ricos en metales de transicion pueden mejorar la actividad
catalitica de los HDL sintetizados por HTC.

Relacion entre sélido/liquido: Un control adecuado de esta relacion es fundamental para
optimizar la reactividad y la formacion de fases cristalinas estables. En general, una relacion
baja favorece una mayor dispersion de los precursores en la solucién, mejorando la
uniformidad del producto final.

Tipo de agente intercalante: La eleccion de aniones especificos en la solucion inicial permite
modular las propiedades de los HDL, mejorando su capacidad de adsorcion y reactividad
superficial. Investigaciones recientes han mostrado que la introduccién de aniones organicos
puede conferir propiedades funcionales adicionales a los materiales obtenidos.

2.4.4 Comparacion con otros métodos de sintesis

La carbonizacion hidrotermal presenta varias ventajas en comparacion con los métodos tradicionales
de sintesis de HDL. A continuacién, se presenta una tabla comparativa (Tabla 2-1):

Caracteristica HTC Co-precipitacion
Temperatura Alta (180-250 °C) Baja (25-80 °C)
Presion Autogenerada Atmosférica
Pureza Alta, menor presencia Moderada, posible
de impurezas formacion de
impurezas
Escalabilidad Alta en reactores de Alta, proceso
flujo continuo economico
Morfologia Estructura homogénea | Irregular, distribucion
y estable variada
Coste Medio Bajo
Aplicaciones Materiales avanzados, | Tratamiento de aguas,
adsorbentes catalizadores
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Tabla 2-1 Cuadro resumen de comparacién de métodos [36] [37]

En comparacion con la co-precipitacion, el HTC proporciona ventajas en términos de control de
estructura, estabilidad térmica y escalabilidad del proceso [26]. Ademaés, permite la obtencién de
materiales con caracteristicas personalizadas mediante la variacion de los parametros operativos. Se ha
demostrado que el HTC puede generar HDL con propiedades avanzadas para aplicaciones en
remediacion ambiental, catélisis heterogénea y almacenamiento de energia [27].

2.5 Disefo experimental en la sintesis de hidrotalcita
2.5.1 Disefio Box-Behnken

El disefio experimental es una herramienta clave en la optimizacion de procesos quimicos y de
sintesis de materiales, permitiendo mejorar la reproducibilidad y la eficiencia del procedimiento. En la
sintesis de la hidrotalcita, el disefio Box-Behnken resulta apropiado debido a su capacidad para evaluar
interacciones entre variables con un nimero reducido de experimentos.

El disefio Box-Behnken es un método basado en la teoria de superficies de respuesta y es una
alternativa eficiente a otros métodos factoriales completos. Se utiliza principalmente cuando se desea
optimizar variables de proceso como la temperatura, la relacion molar de reactivos y el tiempo de
reaccion sin necesidad de realizar un nimero excesivo de experimentos [38].

Este disefio experimental se construye mediante la combinacion de tres niveles de cada variable,
generando un conjunto de puntos experimentales distribuidos de manera dptima dentro del espacio de
disefio. En la sintesis de hidrotalcita mediante carbonizacion hidrotermal se han identificado variables
criticas tales como la temperatura de sintesis y el tiempo de reaccion como factores fundamentales a
estudiar.

La aplicacion del disefio Box-Behnken permite realizar analisis estadisticos avanzados, como el
analisis de varianza (ANOVA), para determinar la significancia de cada variable en la respuesta del
sistema. Ademas, se pueden generar modelos matematicos predictivos que describen la relacion entre
las variables y las propiedades del material sintetizado. Esto permite establecer condiciones dptimas para
la sintesis de hidrotalcita con caracteristicas especificas, como mayor estabilidad térmica o mayor éarea
superficial.

La ventaja de este disefio radica en la reduccion del nimero de ensayos necesarios en comparacion
con los disefios factoriales completos, manteniendo una alta precision en la optimizacion de los
parametros experimentales. La implementacion de herramientas computacionales para el ajuste de
modelos matematicos también ha favorecido el uso del disefio Box-Behnken en investigaciones recientes
sobre materiales avanzados [39].

2.5.2 Parametros clave en el disefio experimental

En el contexto de la sintesis de hidrotalcita, varios parametros juegan un papel determinante en la
calidad del material obtenido. La optimizacion de estos pardmetros mediante el disefio experimental no
solo permite obtener productos con mejores propiedades, sino que también reduce costes y mejora la
eficiencia del proceso. A continuacion, se detallan los principales parametros a considerar [40]:

e Temperatura de sintesis: La temperatura influye en la cinética de cristalizacion y en la
estabilidad estructural del material. Temperaturas mas altas favorecen la formacion de
particulas con mayor cristalinidad, pero pueden inducir descomposicién téermica de algunas
fases intermedias. Se ha demostrado que una temperatura controlada en el rango éptimo de
180-220 °C favorece la formacion de hidrotalcitas con alta pureza y estabilidad estructural.

e pH del medio de reaccion: Un pH controlado es fundamental para regular la solubilidad de
los precursores y la velocidad de nucleacion de la hidrotalcita. Valores extremos de pH
pueden generar impurezas y alterar la estructura laminar del material. Estudios recientes han
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determinado que un pH entre 9 y 11 favorece la sintesis de hidrotalcita con una morfologia
bien definida y mayor area superficial.

e Relacion molar de reactivos: La proporcion de metales en la solucion inicial afecta la
estequiometria de la hidrotalcita y su capacidad de intercambio anionico. Disefios
experimentales previos han demostrado que ciertas relaciones Mg/Al o Zn/Al optimizan la
adsorcion de contaminantes. Esta relacion también influye en la estabilidad quimica del
material y su eficiencia en aplicaciones de remediacion ambiental.

e Tiempo de reaccion: Periodos de reaccién mas largos permiten una mayor reorganizacion de
las capas laminares y la eliminacién de impurezas, pero tiempos excesivos pueden provocar
reacciones secundarias no deseadas. Investigaciones han demostrado que tiempos entre 6 y
12 horas proporcionan materiales con alta cristalinidad sin pérdida significativa de estructura
laminar.

e Concentracion de aniones intercalantes: La presencia de aniones especificos durante la
sintesis de hidrotalcita influye en sus propiedades de adsorcion y reactividad superficial. La
intercalacion de aniones como carbonato, nitrato o fosfato ha sido estudiada en diversos
disefios experimentales para optimizar la selectividad del material en aplicaciones
ambientales.

2.6 Aplicaciones y estudios previos
2.6.1 Aplicaciones en el tratamiento de aguas

La hidrotalcita, como material representativo de los hidroxidos dobles laminares (HDL), ha sido
ampliamente utilizada en el tratamiento de aguas debido a su excelente capacidad de adsorcion y su
versatilidad quimica. Su estructura laminar permite el intercambio aniénico, lo que la convierte en un
adsorbente altamente eficaz para la eliminacion de especies contaminantes en soluciones acuosas.

Entre sus aplicaciones mas destacadas se encuentra la eliminacion de metales pesados como plomo
(Pb**), cadmio (Cd**), mercurio (Hg?") y zinc (Zn*"), asi como la retencion de aniones como nitratos,
fosfatos y fluoruros. También ha demostrado gran eficiencia en la adsorcion de colorantes sintéticos,
especialmente los provenientes de aguas residuales industriales, como las del sector textil, cosmético y
farmacéutico.

Otra ventaja significativa es su selectividad hacia determinados contaminantes, que permite
emplearla en sistemas de depuracion donde se requiere una eliminacion dirigida. Ademas, la hidrotalcita
puede regenerarse mediante tratamientos de desorcion quimica o térmica, lo que la convierte en una
solucion sostenible y econdmicamente viable. En los Gltimos afios, se ha extendido su uso en
combinacion con otras tecnologias como membranas activas 0 materiales compuestos, aumentando asi
su rendimiento en sistemas de filtracion avanzada [41].

2.6.2 Estudios recientes sobre hidrotalcitay HTC

En el contexto de la investigacion actual, la sintesis hidrotermal de hidrotalcita ha ganado
protagonismo frente a métodos convencionales como la co-precipitacion, debido a la mejora en la
calidad estructural y funcional de los materiales obtenidos. El uso de reactores HTC permite una mayor
homogeneidad en la cristalizacion del s6lido, mejorando propiedades clave como el area superficial, la
estabilidad térmica y la porosidad. Recientes investigaciones han demostrado que la hidrotalcita
sintetizada mediante HTC presenta una estructura cristalina mas homogenea y porosa, lo que favorece
la captura de iones en soluciones acuosas. Esto se traduce en una mayor eficiencia en la eliminacion de
metales pesados y compuestos organicos persistentes en comparacion con otros métodos de sintesis
convencionales, como la co-precipitacion.

La aplicacion de hidrotalcita sintetizada mediante HTC ha demostrado resultados positivos en
procesos de eliminacién de colorantes como naranja de metilo y violeta cristal, especialmente cuando se
combina con técnicas de oxidacion avanzada. La sinergia entre estos métodos permite no solo la
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adsorcién, sino también la degradacion de los contaminantes organicos, incrementando la eficiencia
global del tratamiento [29].

Por otro lado, se profundiza en la influencia de parametros como la relacion molar de metales, el
tiempo de sintesis y la temperatura sobre el rendimiento del material. A través del disefio experimental
y la caracterizacion mediante técnicas como BET, DRX y FTIR, se concluye que la sintesis hidrotermal
permite obtener hidrotalcitas con una morfologia mas definida y mayor capacidad de retencion de
contaminantes especificos, como el ibuprofeno o los fosfatos [30] [42].

Asimismo, los estudios recientes destacan la posibilidad de reutilizacion del material tras procesos
de regeneracion quimica, lo que refuerza el interés en la hidrotalcita como alternativa sostenible y de
bajo coste en el tratamiento de aguas industriales y urbanas. La tendencia actual de la investigacion
apunta también hacia la funcionalizacion selectiva del material mediante aniones modificadores,
abriendo nuevas vias para el disefio de adsorbentes altamente especificos.

2.6.3 Tendencias futuras en la investigacion

En los Gltimos afios se han propuesto nuevas ideas para seguir mejorando el uso de hidrotalcitas en
el tratamiento de aguas. Una de ellas es combinar la hidrotalcita con otros materiales, como
nanoparticulas de 6xido de grafeno o didxido de titanio, con el objetivo de aumentar su capacidad de
eliminacién de contaminantes, sobre todo los més dificiles de degradar [19].

También se esta trabajando en mejorar el proceso de sintesis hidrotermal utilizando residuos de
biomasa como materia prima. Esto permitiria fabricar hidrotalcitas de forma mas sostenible y con menor
impacto ambiental.

Por Gltimo, una linea de trabajo interesante es el uso de programas de simulacion por ordenador para
predecir como se comporta la hidrotalcita al estar en contacto con distintos contaminantes. Esto ayudaria
a ajustar mejor las condiciones de sintesis y mejorar su eficacia en casos concretos.
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3 DESARROLLO DEL TFG

3.1 Produccidn de hidrotalcita por co-precipitacion
3.1.1 Preparacion de disoluciones

Para obtener la estructura de HDL (hidrotalcita), es necesario preparar dos disoluciones: una que
contenga el anién interlaminar (a partir de nitrato de aluminio y nitrato de magnesio) y otra que incluya
cationes metalicos (derivada del carbonato de sodio). Los reactivos empleados en este procedimiento
fueron hidroxido de sodio (NaOH), nitrato de magnesio (Mg(NO5),), nitrato de aluminio (AI(NO3)3)
y carbonato de sodio (Na2COs).

El primer paso es la creacion de una disolucion con el anién interlaminar, con una concentracion de
0,7 mol/L y una relacion de cationes de 3:1. Los calculos fueron los siguientes:

mol
O'7T X 0,5L = 0,35 mol

Aplicando la proporcion 3:1 se obtendrian 0,2625 moles de Mg(NO3),y 0,0875 moles de
AlL(NOs);.
El siguiente paso es calcular el peso de cada compuesto a partir de sus pesos moleculares.
0,2625 mol Mg(NO3), x 256,41 ﬁ = 67,3059 Mg(NO3),

0,0875 mol AL(NO;), x 375,13 - = 32,82 g AI(NOs);

9
mo

Como se puede observar, los 0,2625 moles de Mg(NOs), se corresponden con 67,305 g a los que
se les aflade 0,5 L de agua destilada para formar la disolucion. Este proceso se hace de igual manera con
los 0,0875 moles de Al (NO3)s, que corresponden con 32,82 g, para asi formar la disolucion.

Para garantizar que las mezclas sean homogéneas, cada disolucion se vierte en un vaso de
precipitado y se coloca en un agitador magnético a una velocidad de 400 rpm durante aproximadamente
5 minutos, hasta alcanzar la total disolucion de ambos compuestos.

El siguiente paso consiste en la elaboracion de la disolucion de carbonato de sodio de 0,879 mol/L.
Para ello se hicieron los siguientes calculos:

0,879

moLtNe:C% % 0,5 L =0,4395 mol Na,COs
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0,4395 mol Na,C05 x 106 - = 46,58 g Na,C05

9
mol

Los 0,879 mol de Na,COs se corresponden con los 46,6 g a los que se le afiade 0,5 L de agua
destilada, dando lugar asi a la disolucion. Al igual que en el caso anterior, se utiliz6 un agitador
magnético a una velocidad de 400 rpm durante unos 5 minutos, consiguiendo que la mezcla quede
homogénea.

El paso final es formar la disolucién de hidréxido de sodio de 1,75 mol/L para poder ajustar el pH
en unos valores que oscilan entre 10 + 0,2 durante el proceso de mezcla. Los calculos son los siguientes:

mol NaOH

1,75 —) X 403 mL = 0,705 mol NaOH

0,705 mol NaOH x 40 1= 28,29 NaOH

9
mo

Los 0,705 mol de NaOH se corresponden con 28,2 g, a los que se le afiade 403 mL de agua destilada
creandose la disolucion. También fue necesario la utilizacion del agitador magnético a 400 rpm durante
5 minutos, consiguiendo asi la homogenizacion de la mezcla.

3.1.2 Precipitacion/Formacion de hidrotalcita

Para lograr la construccion de la estructura tridimensional, es necesario un goteo gradual de los
cationes, alrededor de 1 mL/min. Asimismo, durante todo el procedimiento, se debe mantener una
agitacion constante de 300 rpm, y se debe supervisar su control en todo momento, el valor del pH debe
mantenerse en el rango de 9,8 a 10,2. Las mediciones se realizaron de manera continua utilizando el
medidor de pH modelo EdgePH de la empresa HANNA.

La disposicion completa del montaje se puede observar en la Figura 3-1:

‘.: ‘\

.x\“\.‘l'\\

Figura 3-1 Montaje para la preparacion de la disolucién [Autoria propia

Al finalizar la agitacion, se dejo reposar la mezcla durante 24 horas para permitir el ordenamiento
de la estructura laminar. Durante este tiempo, la disolucion resultante se mantuvo cubierta para
garantizar su conservacion y prevenir cualquier posible contaminacién.

Tras el periodo de reposo, se empez0 a filtrar el sélido al vacio utilizando un matraz Kitasato (Figura
3-2). El proceso consistio en conectar el matraz al grifo para la realizacion de vacio, colocar un papel de
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filtro en el embudo Buichner y comenzar el proceso de filtracion. Mientras se vertia la disolucion junto
con el solido sobre el papel de filtro, se empled una varilla para concentrar la mayor cantidad de producto
en el centro del filtro, evitando que se extendiera hacia los extremos y minimizando asi posibles pérdidas.

Posteriormente, el sélido retenido en el filtro fue sometido a una serie de lavados con agua destilada
hasta reducir el pH a un valor de 8,5, eliminando de esta manera el exceso de iones hidroxilo presentes
en la HDL.

Figura 3-2 Embudo Biichner/Sistema Kitasato [Autoria propia]

El secado del producto se llevé a cabo en una estufa a 100 °C durante 24 horas (Figura 3-3).
Posteriormente, el material fue homogeneizado utilizando un mortero de laboratorio (Figura 3-4). Como
resultado final, se obtuvieron 24,05 g de hidrotalcita, que representa un rendimiento del 91 % (Figura
3-5).

Para el calculo del rendimiento se considera la reaccién global de formacion de la hidrotalcita:
6Mg(NO3), + 2AL(NO3)3 + 16NaOH + Na,CO3 + 4H,0 — MggAl,(OH)14C05 - 4H,0 + 12NaN O,

La cantidad estequiométrica de nitrato de magnesio es:

1mol Mg _Al,(OH)1,CO5 - 4H,0 + 12NaNO
e Al Ut M’ 3. 6040 —I— — 26,425 g teéricos
6 mol Mg(NO3), mol HDL

0,625 moles Mg(NO3), -

Como se han obtenido realmente 24 gramos, el rendimiento global de proceso es:

4g
26,425

El rendimiento obtenido en la sintesis de hidrotalcita indica una excelente eficiencia del proceso,
muy préxima al valor tedrico. Este resultado confirma que las condiciones experimentales empleadas
fueron adecuadas y que la formacién del compuesto se realizé de forma efectiva, con minimas pérdidas
de material.

X 100 =91%
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Figura 3-3 Secado de la HDL mediante la estufa [Autoria propia

O S TR
— Y Qz

Figura 3-5 Peso de la HDL mediante la bascula [Autoria propia]
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3.2 Sintesis hidrotermal de hidrotalcita
3.2.1 Definicion parametros experimentales

El primer paso en el proceso de sintesis hidrotermal consiste en la definicion de los parametros
experimentales, los cuales determinaran las condiciones éptimas para la obtencion de hidrotalcita con
caracteristicas estructurales y fisicoquimicas adecuadas. Para este proposito, se ha utilizado la
herramienta estadistica Statistica Academic (TIBCO®), una aplicacién disefiada para la planificacion y
optimizacion de experimentos en funcion de variables predefinidas.

En este estudio, se han identificado dos variables clave que influyen significativamente en la sintesis
hidrotermal: la temperatura de reaccion (°C) y el tiempo de sintesis (h).

Ambas variables han sido categorizadas en tres niveles de estudio, los cuales han sido asignados en
funcion de un disefio codificado que permite evaluar la influencia de cada pardmetro dentro de un
intervalo especifico. Este enfoque facilita la identificacion de posibles interacciones entre los factores y
su impacto en las propiedades finales del material sintetizado.

El esquema experimental se ha estructurado de la siguiente manera (Tabla 3-1):

Nivel -1: Representa las condiciones minimas dentro del rango experimental seleccionado, con una
temperatura de 80 °C y un tiempo de reaccion de 8 horas.

Nivel 0: Corresponde al valor intermedio de las variables experimentales, estableciendo una
temperatura de 120 °C y un tiempo de reaccion de 16 horas.

Nivel 1: Define las condiciones méximas evaluadas en el estudio, con una temperatura de 160 °C y
un tiempo de reaccion de 24 horas.

Nivel Temperatura (°C) Tiempo (horas)
-1 80 8
0 120 16
1 160 24

Tabla 3-1 Cuadro resumen parametros experimentales [Autoria propia]

A partir de esta codificacion, el programa Statistica Academic genera un total de nueve experimentos
distintos (representados en la Tabla 3-1), disefiados con el objetivo de explorar la variabilidad de los
factores seleccionados y su efecto en la formacion y estabilidad de la hidrotalcita. Este disefio
experimental sigue un enfoque sistematico que permite evaluar la influencia individual de cada variable,
asi como la posible existencia de efectos sinérgicos o interacciones entre ellas. Cabe destacar que los 9
experimentos indicados fueron llevados a cabo por duplicado.
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Standard  [37(2-0) full factorial design, 1 block , 9 runs (Spreadsheet1)

Run T (°C) t(h) | Dyel | Dye? | RangoT | Rangotime
[ | 0.000001  1.00000 120 24
8 1.00000 0.00000 160 16
g 1.00000 1,00000 160 24
1 -1,00000  -1,00000 80 8
2 -1,00000 0.00000 80 16
7 1.00000  -1.00000 160 8
4 0.00000  -1.00000 120 8
5 0.00000 0.00000 120 16
3 -1.00000 1,00000 80 24

Figura 3-6 Cuadro resumen experimentos sintesis hidrotermal [Autoria propia]

El desarrollo de estos experimentos permitira establecer tendencias en la evolucion estructural y
morfoldgica del material sintetizado, asi como determinar la combinacién Optima de temperatura y
tiempo de reaccion para maximizar la eficiencia del proceso. Ademas, los datos obtenidos en esta fase
experimental serviran como base para futuras optimizaciones y modelado predictivo de la sintesis
hidrotermal de la hidrotalcita en funcion de sus aplicaciones especificas en remediacion ambiental y
adsorcion de contaminantes.

3.2.2 Preparacion de disoluciones para la sintesis hidrotermal

Para la sintesis hidrotermal de la hidrotalcita, se prepararon disoluciones de nitrato de magnesio
(Mg(NOs),), nitrato de aluminio (AL(NO3)3) y carbonato de sodio (Na.COs) en volumen proporcional
al utilizado para el método tradicional de co-precipitacion (Figura 3-7). Esta vez se ha introducido un
valor aproximado de 20 mL de cada uno, asegurando la correcta homogenizacion antes de la reaccion.

Figura 3-7 Reactivos usados para la sintesis hidrotermal [Autoria propia]

Una vez preparadas, las disoluciones se introdujeron en un reactor hidrotermal (Figura 3-8) y se
sometieron a diferentes condiciones de temperatura y tiempo, establecidas segun el disefio experimental
mostrado en la Figura 3-6.
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Figura 3-8 Reactores utilizados para la sintesis hidrotermal

Las muestras se introdujeron en una estufa marca INDELAB modelo FI.80 (Figura 3-9),
manteniendo las condiciones definidas en la tabla. Finalizado el tiempo de reaccion, los reactores se
retiraron y se dejé reposar la disolucion obtenida durante 24 horas. Este periodo permitio el
ordenamiento estructural de las capas laminares, favoreciendo la formacion de la fase cristalina de la
hidrotalcita. Durante este tiempo, la disolucion se mantuvo cubierta para prevenir cualquier posible
contaminacion y evitar la evaporacion de los disolventes.

Figura 3-9 Reactores introducidos en la estufa

Posteriormente, se llevd a cabo la regulacion del pH, ajustandolo a un valor de 8,5 mediante la
adicion controlada de una solucion alcalina (NaOH). Una vez estabilizado el pH, el material se sometid
a un proceso de filtracion, separando la fase solida de la fase liquida.

Finalmente, el sélido obtenido se sec6 en una estufa a 100 °C durante 24 horas, asegurando la
completa eliminacion del contenido de agua remanente y promoviendo la estabilizacion estructural del
material sintetizado.

3.3 Seleccidon de contaminantes

En el laboratorio se han seleccionado diferentes contaminantes como posibles candidatos para los
experimentos, con el objetivo de evaluar la eficacia de los hidréxidos dobles laminares (HDL)
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sintetizados en la adsorcién y eliminacion de contaminantes. Para su eleccion, se han considerado una
serie de propiedades fisicoquimicas, comparando su comportamiento en disolucidn y su interaccion con
los materiales sintetizados.

Uno de los pardmetros clave en la seleccion de los colorantes ha sido la longitud de onda de
absorcién, ya que permite detectar de forma visual la presencia del colorante en el agua y realizar un
seguimiento de su eliminacion a lo largo del proceso. Ademas, se ha tenido en cuenta su estructura
quimica, carga molecular y solubilidad, factores determinantes en la capacidad de adsorcién por parte
de los HDL sintetizados mediante sintesis hidrotermal.

Los diferentes colorantes evaluados en este estudio incluyen:

- Azul de metileno (Figura 3-10). Sus caracteristicas principales son [43]:

@)

O O O O

Usos: colorante en microbiologia y biologia y en estudios de adsorcion de contaminantes
en el tratamiento de aguas.

pH: 3-4,5

Longitud de onda: 664 nm.

Estructura: C16H18CIN3S

Toxicidad: efectos irritantes en la piel y mucosas humanas.

Figura 3-10 Azul de metileno [Autoria propia]

- Rojo de metilo (Figura 3-11). Sus caracteristicas son [44]:

©)

o O O O

Usos: se utiliza en microbiologia en la prueba VVoges-Proskauer para identificar bacterias
que producen acidos estables a través de la fermentacién de acidos mixtos de glucosa
[45].

pH: 4,2-6,3

Longitud de onda: 540 nm.

Estructura: C1sH15N30:

Toxicidad: segun 1272/2008/CE: No se clasificara como peligroso para el medio
ambiente acuatico [44].
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Figura 3-11 Rojo de metilo en el laboratorio [Autoria propia]

- Titan amarillo (Figura 3-12). Sus caracteristicas mas destacables son las siguientes [46]:

@)

O O O O

Estos colorantes han sido sometidos a ensayos de adsorcion, comparando la eficiencia de
eliminacion en funcion de las condiciones de sintesis de los HDL y analizando la capacidad del material

Usos: tinte concentrado universal para tefiir pinturas y barnices sintéticos.

pH: 2,9-4,0

Longitud de onda: 590 nm.

Estructura: C2sH19NsNa206S4

Toxicidad: no se clasificara como peligroso para el medio ambiente acuético [46].

Figura 3-12 Titan amarillo en el laboratorio [Autoria propia]

para reducir la concentracion de los contaminantes en agua.

Para determinar la eficacia de la hidrotalcita sintetizada mediante el método tradicional (co-
precipitacion) en la eliminaciéon de contaminantes inorganicos en agua, se llevaron a cabo una serie de
experimentos con diferentes colorantes modelo, con el objetivo de seleccionar aquel que presentara la

mayor capacidad de adsorcion y, por tanto, pudiera ser utilizado en estudios posteriores.
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Por otro lado, con el objetivo de ampliar el estudio, se han escogido otros dos contaminantes que a
menudo estan presentes en aguas residuales, estos son:

- Nitrato (NO3z") (Figura 3-13). Sus caracteristicas vienen reflejadas en [47] y son:

o Usos: comdnmente se utilizan como fertilizantes agricolas y en la industria alimentaria
como conservantes. También pueden aparecer en aguas debido al arrastre de residuos
agricolas o por filtracion de aguas residuales mal tratadas.
pH: 3-10
Longitud de onda: 220 nm.

Estructura: NOs

Toxicidad: aunque no es toxico directamente, a concentraciones elevadas puede
transformarse en nitritos (NO2") en el organismo, afectando al transporte de oxigeno en
la sangre.

o O O O

HI387M

LOT 0343
EXP i1[%28

Figura 3-13 Sobre de nitrato HANNA Instruments [Autoria propia]

- Cobre (Cu?") (Figura 3-14). Sus caracteristicas vienen reflejadas en [48] y son:

o Usos: procesos industriales como la metalurgia, la fabricacion de circuitos electronicos,
en tuberias y conducciones, y como biocida en productos agricolas y pinturas marinas.
pH: 6-7
Longitud de onda: 560-600 nm.

Estructura: Cu?* (i6n metalico)
Toxicidad: muy toxico para organismos acuaticos, con efectos duraderos, y debe ser
considerado contaminante prioritario en aguas superficiales.

O O O O

'IWHI\NNI\
instruments
HI93702-0

Figura 3-14 Sobre de cobre HANNA Instruments [Autoria propia]

3.3.1 Preparacion de disoluciones de colorantes

Tal y como se menciond anteriormente, se seleccionaron tres colorantes de distinta naturaleza
quimica y espectral como contaminantes modelo:

e Azul de metileno.
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e Rojo de metilo.
e Amarillo titan.

Las soluciones de trabajo se prepararon con una concentracion homogénea, utilizando 100 pL de
azul de metileno y 0,1 g de los otros colorantes en 100 mL de agua destilada, asegurando asi una base
experimental estandarizada para la evaluacion de la adsorcion.

3.3.2 Determinacion de la longitud de onda de absorcion

Para el azul de metileno, la longitud de onda de absorcién maxima es conocida (664 nm), lo que
permitia su analisis directo en el espectrofotdmetro (modelo UV/VIS Spectrometer Lambda XLS, de la
empresa PerkinElmer que se puede observar en la INSERTAR FIGURA. Sin embargo, en el caso del
rojo de metilo y el amarillo titan, Gnicamente se disponia de una estimacion, por lo que fue necesario
determinarlo experimentalmente.

Para ello, se prepararon soluciones individuales de cada colorante y se analizaron en un
espectrofotometro, utilizando una cubeta de cuarzo para evitar interferencias Opticas. Se realizd un
barrido de longitudes de onda en el rango del ultravioleta-visible (200-800 nm), identificando los valores
maximos de absorbancia para cada colorante.

Figura 3-15 Medicién realizada en el espectrofotometro [Autoria propia]

Los valores obtenidos fueron los siguientes (mencionados previamente en 3.3):
Rojo de metilo: absorcién maxima a 540 nm (Figura 3-16).
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Figura 3-16 Longitud de onda de Rojo de metilo [Autoria propia]

Amarillo titan: absorcion maxima a 590 nm (Figura 3-17).

Figura 3-17 Longitud de onda de Amarillo Titan [Autoria propia]

Estos datos permitieron definir las longitudes de onda de referencia para cada colorante, optimizando
asi los andlisis espectrofotométricos en los ensayos de adsorcion.
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3.3.3 Determinacidn tiempo éptimo de eliminacion de adsorcion

Tras la identificacion de las longitudes de onda caracteristicas de absorcion de cada uno de los
colorantes seleccionados, se procedio a la evaluacion del tiempo Optimo de eliminacion de estos
colorantes mediante ensayos de adsorcion utilizando hidrotalcita sintetizada por el método tradicional.

Para ello, se prepararon diferentes disoluciones compuestas por 25 mL de colorante y tres cantidades
distintas de adsorbente: 0,125 g, 0,250 g y 0,500 g de hidrotalcita. Cada mezcla fue introducida en un
vaso de precipitados y sometida a agitacion constante a 100 rpm en agitador orbital (Figura 3-18), con
el objetivo de favorecer el contacto entre el material y la disolucion contaminada.

———

Figura 3-18 Agitador orbital del laboratorio [Autoria propia]

A lo largo del proceso, se tomaron muestras a intervalos de tiempo de 5 minutos, extrayendo
alicuotas de la disolucion mediante el uso de una jeringuilla estéril (Figura 3-19). Posteriormente, cada
muestra fue filtrada mediante un filtro de 0,45 um (Figura 3-20) para eliminar cualquier resto sélido de
hidrotalcita, garantizando asi la transparencia de la solucion para su posterior analisis.
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Figura 3-20 Filtro 0,45 pm [Autoria propia]

Las muestras filtradas (Figura 3-21) fueron analizadas en un espectrofotémetro (modelo UV/VIS
Spectrometer Lambda XLS, de la empresa PerkinElmer), utilizando una cubeta, y midiendo la
absorbancia a la longitud de onda méxima previamente determinada para cada colorante. Este
procedimiento permitié evaluar la cinética de adsorcion en funcion del tiempo, asi como el efecto de la
masa del adsorbente sobre la eficiencia del proceso.
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Figura 3-21 Procedimiento de filtrado de la disolucién [Autoria propia]

Gracias a este analisis sistematico, fue posible establecer el tiempo éptimo necesario para alcanzar
la maxima reduccion de absorbancia, identificando asi las condiciones mas favorables para la
eliminacién efectiva de cada colorante con hidrotalcita convencional.

3.4 Evaluacion de la adsorcion de contaminantes

Una vez determinado el tiempo 6ptimo de adsorcidn en los ensayos previos con colorantes, se
procedié a evaluar la eficacia del material adsorbente frente a otros contaminantes inorganicos,
especificamente iones cobre (Cu?*) y nitrato (NOs").

Para ello, se prepararon disoluciones individuales de cada contaminante, a las que se afiadi6 0,0125
g de hidrotalcita previamente sintetizada por el método tradicional. A continuacion, se incorporaron 10
mL del contaminante correspondiente y la mezcla fue sometida a agitacion constante durante 25 minutos,
tiempo que se consider6 Gptimo en base a los resultados obtenidos con el rojo de metilo.

Transcurrido el tiempo de contacto, las muestras fueron analizadas mediante un espectrofotometro
multiparametro con COD de la marca HANNA (ver Figura 3-22), con el fin de cuantificar la disminucion
de absorbancia a la longitud de onda caracteristica de cada contaminante. A partir de los datos obtenidos,
se determind la eficiencia de eliminacion de los iones presentes en disolucion, permitiendo comparar la
capacidad de adsorcion del material en funcion del tipo de contaminante (Figura 3-23).
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Figura 3-22 Espectrofotémetro multiparametro con COD de la marca HANNA [Autoria propia]

Figura 3-23 Recipiente utilizado para la adsorcién de contaminantes [Autoria propia]
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4 RESULTADOS

En este apartado se analizan en detalle los resultados obtenidos a lo largo de las distintas fases del
estudio, no solo con el objetivo de justificarlos y validarlos, sino también de destacar aquellos hallazgos
relevantes que aportan un valor significativo en el contexto de esta investigacion.

4.1 Resultados experimentales

En este apartado se presentan los resultados obtenidos en la sintesis hidrotermal de hidrotalcitas para
los nueve experimentos realizados (Peso 1 (g) indicado en la Tabla 4-1) y sus duplicados (Peso 2 (g) de
la Tabla 4-1). Asi, la tabla recoge las diferentes condiciones de temperatura y tiempo aplicadas en los 9
experimentos, asi como los pesos de hidrotalcita obtenidos en cada uno de los ensayos.

E6 120 24 0,4424 0,3686 41,85 34,87
E8 160 16 0,6704 0,6739 63,42 63,76
E9 160 24 0,7348 0,5722 69,52 54,13
El 80 8 0,7496 0,6968 70,92 65,92
E2 80 16 0,997 0,8074 94,32 76,39
E7 160 8 0,8298 0,8176 78,51 77,35
E4 120 8 0,6899 0,9134 65,27 86,41
E5 120 16 0,6722 0,8189 63,60 77,47
E3 80 24 0,7131 0,7267 67,46 68,75

Tabla 4-1 Resultados hidrotalcita por sintesis hidrotermal

Como se puede observar, el peso final de la muestra varia segun las condiciones de temperatura y
tiempo. En general, las muestras tratadas a temperaturas mas altas (>120 °C) presentan una ligera
reduccion en el peso final en comparacion con su peso inicial, lo que podria atribuirse a una mayor
eliminacion de agua adsorbida o a la transformacion de fases menos estables.

Se observa que los rendimientos valores més altos en las muestras sintetizadas a temperaturas mas
bajas (80 °C). Esto sugiere que temperaturas moderadas favorecen la formacién y estabilidad de las
hidrotalcitas.
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4.2 Eliminacion de colorantes
4.2.1 Azul de metileno
4.2.1.1 Recta de calibrado

Para determinar la concentracion de azul de metileno en los experimentos se prepararon disoluciones
de azul de metileno de diferente concentracion y se midio su absorbancia a una longitud de onda de 664
nm, pudiendo obtener asi su recta de calibrado. La ecuacion de ajuste resultante fue y = -0,3961x +
1,539, como se puede ver en la Figura 4-1. Respecto al parametro estadistico R?, el valor obtenido es de
0,9327, siendo cercano al 1, lo que indica que los valores de la recta presentan una buena correlacion
entre la concentracion y la absorbancia. La ecuacion obtenida se empleara para obtener las
concentraciones de las disoluciones a partir del valor de absorbancia medido en el espectrofotometro.

1,4
1,2

1

0.8 y=-0,3961x +1,539
R®=0,9327

0,6 ®

0,4

Absorbancia (A)

0,2 ®

0
0 0,5 1 1,5 2 2,5 3 3,5 4 4,5
-0,2
Concentracion (mg/L)

Figura 4-1 Recta de calibrado de Azul de Metileno [Autoria propia]

4.2.1.2 Procedimiento experimental

El estudio de la capacidad de adsorcion de la hidrotalcita se llevo a cabo variando la masa del
adsorbente, empleando dos cantidades distintas: 0,250 g y 0,500 g de hidrotalcita.

Para establecer las condiciones éptimas de eliminacion de los contaminantes, se comenzd con un
andlisis de la cantidad de adsorbente y tiempo de eliminacién. En estos ensayos preliminares se
realizaron los ensayos con 0,250 g y 0,500 g de hidrotalcita y se tomaron muestras a intervalos de 5
minutos hasta que se observd una eliminacion significativa del contaminante, que se fijé a los 30
minutos. Cada ensayo se realiz6 por duplicado y las muestras fueron sometidas a agitacion constante a
100 rpm en un agitador orbital, permitiendo la interaccion entre el adsorbente y el colorante en solucion.

Para evaluar la cinética de adsorcidn, las disoluciones se filtraron y analizaron mediante el uso de
un espectrofotdometro UV-Vis a las longitudes de onda previamente determinadas cada 5 minutos de
agitacion. Los resultados obtenidos fueron los siguientes (Tabla 4-2):
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Disolucion con 0,250 g HDL
Tiempo de exposicion (min) |Valor absorbancia |Eliminacidn (%) |Concentracion final (mg/L)

0 1,265 0,00 25

5 0,928 73,36 21,54
10 0,915 72,33 18,93
15 0,908 71,78 15,23
20 0,919 72,65 12,34
25 0,87 68,77 9,19
30 0,831 65,69 6,03

Tabla 4-2 Datos obtenidos en el espectrofotometro para 0,250 g HDL con azul de metileno

En esta tabla se observa como varia la eliminacion del azul de metileno con 0,250 g de hidrotalcita
a lo largo del tiempo. El mayor porcentaje de eliminacion se alcanza a los 5 minutos, con un 73,36 %. A
partir de ahi, la eliminacion desciende ligeramente, llegando al 65,69 % tras 30 minutos.

Si comparamos con la muestra de 0,500 g (véase Tabla 4-3), se ve que el rendimiento es similar o
incluso algo menor. Por tanto, no se obtiene una mejora significativa al afiadir mas cantidad de
hidrotalcita. Por ello, se considera que 0,250 g es la cantidad optima de adsorbente para este tipo de
ensayo.

Disolucién con 0,500 g HDL
Tiempo de exposicidon (min) [Valor absorbancia |Eliminacion (%) (Concentracidn final (mg/L)

0 1,265 0,00 25

5 0,811 64,11 21,68
10 0,741 58,58 17,22
15 0,744 58,81 14,34
20 0,72 56,92 11,42
25 0,783 61,90 8,09
30 0,748 59,13 4,33

Tabla 4-3 Datos obtenidos en el espectrofotometro para 0,500 g HDL con azul de metileno

Una comparacion mas visual de estos datos se presenta en la Figura 4-2:
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Figura 4-2 Comparacién eliminacién azul de metileno con distintas concentraciones de HDL

En la disolucion con 0,250 g de HDL, se observa una rapida adsorcién en los primeros 5 minutos,
alcanzando una eficiencia del 73,36 %, lo que supone una reduccién de la concentracion inicial (25
mg/L) hasta aproximadamente 21,54 mg/L. A partir de ese punto, la eficiencia se mantiene relativamente
estable, con ligeras oscilaciones, hasta alcanzar un valor final del 65,69% a los 30 minutos,
correspondiente a una concentracion residual de 6,03 mg/L. Esta tendencia sugiere una saturacién
progresiva de los sitios activos de la hidrotalcita.

En contraste, la disolucion con 0,500 g de HDL muestra una eficiencia inicial ligeramente inferior
(64,11 % a los 5 minutos) y mantiene valores constantes en torno al 58-64 % durante todo el ensayo. El
valor final de eliminacion a los 30 minutos es del 59,13 %, lo cual, aunque sigue representando una
reduccion significativa de la concentracion del colorante, resulta inferior a la alcanzada con la mitad de
masa de adsorbente [49].

Este comportamiento, que podria parecer contradictorio, sugiere que una mayor cantidad de
hidrotalcita no se traduce necesariamente en una mayor eficiencia de eliminacion. Posibles explicaciones
incluyen la aglomeracién de particulas a mayor concentracion, lo que limita el acceso efectivo de las
moléculas del colorante a los sitios activos de adsorcion, asi como fendmenos de autoapantallamiento o
disminucion del area superficial efectiva disponible en suspension.

En la gréfica se aprecia con claridad que la curva correspondiente a 0,250 g muestra una eliminacion
mas rapida y eficiente en todo el intervalo temporal, mientras que la de 0,500 g permanece por debajo
en todo momento. Esta observacién es clave para optimizar el proceso, ya que demuestra que un menor
consumo de material puede ofrecer un mejor rendimiento, favoreciendo la sostenibilidad economica y
operativa del tratamiento.

4.2.1.3 Comparacion con hidrotalcita obtenida por sintesis hidrotermal

Se realizO un experimento para comprobar como actla la hidrotalcita obtenida por sintesis
hidrotermal frente al azul de metileno, un colorante que ya se habia utilizado en ensayos anteriores. Para
poder comparar los resultados, se usaron 0,0125 g de hidrotalcita HTC y 10 mL de disolucion de
colorante. Ademas, se aplico el mismo sistema de agitacidn y analisis. En este caso, el tiempo de contacto
se establecié en 25 minutos, ya que en pruebas anteriores se observd que este colorante necesita mas
tiempo para ser eliminado de forma efectiva.
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E6 0,119 0,224 83,13 68,24
E8 0,077 0,111 89,05 84,21
E9 0,124 0,166 82,42 76,49
El 0,144 0,158 79,54 77,57
E2 0,164 0,214 76,67 69,68
EY 0,398 0,410 43,48 41,86
E4 0,152 0,579 78,44 17,82
E5 0,104 0,070 85,29 90,13
E3 0,145 0,172 79,37 75,60

Tabla 4-4 Datos de eliminacion del azul de metileno

En este caso (Tabla 4-4), los porcentajes de eliminacion superaron en un caso el 90%, y los tiempos
requeridos para alcanzar esos valores fueron superiores a 30 minutos. Esta eficiencia es similar a la
observada en estudios como el de Hidalgo Serrano [29], donde técnicas como la luz UV o el H20: no
alcanzaban eliminaciones Optimas sin largos tiempos de exposicién. En comparacion con el trabajo de
Encinar Montero [31], que utilizaba fotocatalisis, nuestros resultados muestran que, si bien la hidrotalcita
puede adsorber parcialmente el azul de metileno, este colorante presenta mayor resistencia al
tratamiento, confirmando asi su menor afinidad frente al material.

4.2.2 Eliminacién de Rojo de Metilo
4.2.2.1 Recta de calibrado

Para determinar la concentracion de colorante en las diferentes muestras experimentales, se
prepararon disoluciones patron de concentraciones conocidas y se midié su absorbancia a una longitud
de onda determinada mediante espectrofotometria. A partir de estos datos, se obtuvo la recta de calibrado
correspondiente (Figura 4-3), cuya ecuacion de ajuste es: y = 0,0189x + 0,0031, siendo y la absorbancia
y x la concentracion del colorante en mg/L. El coeficiente de determinacion R? = 0,9962, muy cercano
a la unidad, indicando una excelente correlacion lineal entre ambas variables, validando asi la fiabilidad
de esta ecuacion para su uso en calculos posteriores.

0,09
0,08

0,07 .
0,06 .
0,05 .

0,04 y =0,0189x + 0,0031
0,03 R?=0,9962

Absorbancia (A)

0,02 - A
0,01 .

0
0 1 2 3 4 5

Concentracion (mg/L)

Figura 4-3 Recta de calibrado del Rojo de Metilo

4.2.2.2 Procedimiento experimental

En las siguientes tablas se recogen los resultados obtenidos para la eliminacion del colorante rojo de
metilo utilizando diferentes cantidades de hidrotalcita (0,125 g, 0,250 g y 0,500 g). Se observa como
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varian la absorbancia, el porcentaje de eliminacién y la concentracion final del contaminante a lo largo
del tiempo de exposicion. Estos datos han permitido determinar cuél es la mas adecuada para maximizar
la eliminacién del colorante bajo las condiciones experimentales aplicadas.

Disolucion con 0,125 g HDL
Tiempo de exposicion (min) [Valor absorbancia [Eliminacidn (%) |Concentracion final (mg/L)

0 0,735 0,00 25

5 0,663 90,20 21,54
10 0,605 82,31 18,65
15 0,686 93,33 15,33
20 0,668 90,88 12,46
25 0,696 94,69 9,04

Tabla 4-5 Datos obtenidos en el espectrofotometro para 0,125 g HDL con rojo de metilo

Disolucién con 0,250 g HDL
Tiempo de exposicion (min) [Valor absorbancia |[Eliminacion (%) |Concentracion final (mg/L)

0 0,735 0,00 25

5 0,265 36,05 21,45
10 0,174 23,67 18,32
15 0,167 22,72 15,43
20 0,253 34,42 12,29
25 0,166 22,59 9,05
30 0,319 43,40 6,46

Tabla 4-6 Datos obtenidos en el espectrofotometro para 0,250 g HDL con rojo de metilo

Disolucién con 0,500 g HDL
Tiempo de exposicion (min) |Valor absorbancia |Eliminacion (%) |Concentracion final (mg/L)

0 0,735 0,00 25

5 0,257 34,97 21,47
10 0,194 26,39 18,39
15 0,226 30,75 15,48
20 0,242 32,93 12,23
25 0,26 35,37 9,03

Tabla 4-7 Datos obtenidos en el espectrofotometro para 0,500 g HDL con rojo de metilo

En estas tablas se analiza la eliminacién del colorante rojo de metilo utilizando distintas cantidades
de hidrotalcita a lo largo del tiempo. En el caso de la Tabla 4-5 se observa un rendimiento notablemente

alto, con un valor de eliminacion superior al 90 % desde los primeros 5 minutos y alcanzando un maximo
del 94,69 % a los 25 minutos.

Por el contrario, al aumentar la cantidad de hidrotalcita a 0,250 g (Tabla 4-6) o 0,500 g (Tabla 4-7),
el porcentaje de eliminacion es considerablemente mas bajo en todos los tiempos evaluados, con valores
que rondan el 35-40 % como maximo.

Dicho esto, se concluye que 0,125 g de hidrotalcita es la cantidad 6ptima para la eliminacion del
rojo de metilo, ya que no solo se alcanza un mayor porcentaje de eliminacion, sino que ademas se logra
en menos tiempo y con menor cantidad de adsorbente, lo que la convierte en una opcidén mas eficiente y
econOmica para este proceso
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4.2.2.3 Comparacion con hidrotalcita obtenida por sintesis hidrotermal

Se evalud la capacidad de eliminacion del colorante rojo de metilo utilizando hidrotalcita sintetizada
por el método hidrotermal. Para ello, se mantuvieron las mismas condiciones de trabajo que en
experimentos anteriores. El tiempo de contacto se fijo en 25 minutos, ya que se observd que este
compuesto requeria un poco mas de tiempo para mostrar resultados de eliminacion apreciables. La Tabla
4-8 recoge los porcentajes de eliminacion obtenidos en las nueve formulaciones ensayadas por
duplicado, permitiendo analizar el rendimiento del material frente a este contaminante.

EG 0,094 0,177 86,67 74,89
E8 0,061 0,088 91,35 87,52
E9 0,098 0,131 86,10 81,42
El 0,114 0,125 83,83 82,27
E2 0,13 0,169 81,56 76,03
E7 0,315 0,324 55,32 54,04
E4 0,152 0,458 78,44 35,04
ES 0,082 0,055 88,37 92,20
E3 0,115 0,136 83,69 80,71

Tabla 4-8 Tabla de eliminacion del rojo de metilo

Los valores reflejan que la hidrotalcita obtenida por HTC logra una buena eliminacién del rojo de
metilo, con porcentajes superiores al 80 % en la mayoria de los experimentos. Destacan E8 y ES5, con
valores por encima del 90 %. Aunque hay excepciones como E7, con rendimientos mas bajos, en general
el material muestra una alta eficacia frente a este contaminante.

4.2.3 Eliminacion de Amarillo Titan

4.2.3.1 Recta de calibrado

Con el fin de determinar la concentracion del colorante amarillo titdn en los distintos ensayos, se
prepararon disoluciones con concentraciones conocidas y se midié su absorbancia utilizando un
espectrofotometro. A partir de estos datos se construy0 la recta de calibrado, representada en la Figura
4-4. La ecuacion obtenida es y = 0,0189x + 0,0031, con un repetido coeficiente de determinacion R?=
0,9962, lo cual indica una excelente correlacion entre la concentracion y la absorbancia.
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Figura 4-4 Recta de calibrado del Amarillo Titan [Autoria propia]
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4.2.3.2 Procedimiento experimental

A continuacion, se presentan los resultados experimentales obtenidos para evaluar la eficacia de la
hidrotalcita en la eliminacion del colorante amarillo titdn. En las tablas se recoge el porcentaje de
eliminacién para cada uno de los experimentos realizados, lo que permite comparar el comportamiento
del material frente a distintos compuestos.

Disolucién con 0,125 g HDL

Tiempo de exposicién (min) |Valor absorbancia|Eliminacion (%) | Concentracion final (mg/L)
0 0,082 0,00 25
5 0 100,00 21,87
10 0 100,00 18,34

Tabla 4-9 Datos obtenidos en el espectrofotometro para 0,125 g HDL con amarillo titan

Disolucion con 0,250 g HDL

Tiempo de exposicion (min) [Valor absorbancia [Eliminacién (%) |Concentracién final (mg/L)
0 0,082 0,00 25
5 0,045 54,88 22,02
10 0 100,00 19,34

Tabla 4-10 Datos obtenidos en el espectrofotometro para 0,250 g HDL con amarillo titan

Disolucion con 0,500 g HDL

Tiempo de exposicidon (min) |Valor absorbancia |Eliminacién (%) |Concentracidn final (mg/L)
0 0,082 0,00 25
5 0 100,00 21,77
10 0 100,00 18,32

Tabla 4-11 Datos obtenidos en el espectrofotémetro para 0,500 g HDL con amarillo titan

120,00

100,00 » >
80,00

60,00
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Figura 4-5 Comparacion eliminacién amarillo titan con distintas concentraciones de HDL

La gréficay las tablas presentadas recogen los resultados de la adsorcion del colorante amarillo titan
utilizando diferentes cantidades de hidrotalcita convencional: 0,125 g (Tabla 4-9), 0,250 g (Tabla 4-10)
y 0,500 g (), a tiempos de exposicion de 5 y 10 minutos. Los valores fueron obtenidos mediante
espectrofotometria UV-Vis a partir de la disminucion de absorbancia en solucién.

Cabe destacar que en la Figura 4-5 los datos correspondientes a una concentracion de hidrotalcita
de 0,125 g y 0,500 g se superponen casi en su totalidad. A la vista de estos datos, se puede observar que
la eliminacién del colorante se produce de forma extremadamente rapida, alcanzando un 100 % de
eliminacion antes de los 10 minutos en todas las muestras. De hecho, tanto para 0,125 g como para 0,500
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g de hidrotalcita, la eliminacién total se produce ya a los 5 minutos, lo que indica una cinética de
adsorcion muy eficiente y practicamente instantanea en comparacion con otros colorantes ensayados.

Este comportamiento convierte al amarillo titdn en el colorante ideal, ya que es el que requiere menor
tiempo de contacto para ser completamente eliminado, lo cual implica un proceso mas eficaz y con
menor demanda energética.

En cuanto al andlisis comparativo entre las masas de adsorbente, se observa que la curva
correspondiente a 0,500 g se superpone casi por completo a la de 0,125 g, lo que indica que aumentar la
cantidad de hidrotalcita no mejora significativamente la eficiencia en este caso concreto. Esto sugiere
que, para concentraciones de contaminante como la utilizada, la dosis minima de 0,125 g ya resulta
suficiente para alcanzar la maxima capacidad de adsorcion.

Estos resultados no sélo reflejan la alta afinidad entre el amarillo titan y la hidrotalcita, sino que
ademas demuestran que es posible obtener rendimientos 6ptimos con una baja cantidad de material, lo
que representa una ventaja desde el punto de vista econémico y de sostenibilidad del proceso.

4.2.3.3 Comparacion con hidrotalcita obtenida por sintesis hidrotermal

Se procedio a evaluar su capacidad de adsorcion frente al colorante amarillo titan de la hidrotalcita
obtenida mediante sintesis hidrotermal, seleccionado previamente como contaminante modelo por su
alta afinidad y répida eliminacion.

Para mantener la coherencia experimental y comparativa, se respeto la concentracion utilizada en
los ensayos anteriores en los que se empleo hidrotalcita sintetizada por co-precipitacion. Se prepararon
0,0125 g de hidrotalcita HTC y 10 mL de disolucion de colorante, empleando el mismo procedimiento
de agitacion y analisis. El tiempo de contacto fue fijado en 1 minuto, ya que los resultados previos
demostraron que dicho intervalo es suficiente para lograr la adsorcion completa del amarillo titan.

El estudio se realizé sobre las nueve formulaciones distintas de hidrotalcita obtenidas segun el disefio
experimental Box-Behnken, las cuales fueron ensayadas por duplicado, resultando en un total de 18
muestras analizadas. Este enfoque permitié evaluar la reproducibilidad del proceso y el impacto de las
condiciones de sintesis (tiempo, temperatura) sobre la eficacia del material en la eliminacion del
colorante.

El analisis espectrofotométrico posterior permitio determinar el porcentaje de eliminacién en cada
caso, con el objetivo de comparar el rendimiento entre las distintas variantes de hidrotalcita HTC v,
eventualmente, identificar las condiciones 6ptimas de sintesis.

E6 0,027 0,03 67,07 63,41
E8 0,05 0,044 39,02 46,34
E9 -0,019 0,015 123,17 81,71
El 0,023 0,022 71,95 73,17
E2 0,031 0,017 62,20 79,27
E7 0,001 0,006 98,78 92,68
E4 0,026 0,02 68,29 75,61
ES -0,011 0,02 113,41 75,61
E3 0,04 0,036 51,22 56,10

Tabla 4-12 Datos de eliminacién del amarillo titan

La Tabla 4-12 muestra que el amarillo titan es el colorante que mejor se elimina con hidrotalcita. En
casi todos los experimentos, los valores de eliminacion son altos y los rendimientos superan incluso el
60 %, como se observa en el experimento E8. Esto indica que el tratamiento funciona muy bien con este
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colorante, siendo el mas facil de eliminar entre todos los que se han probado, lo que lo convierte en el
mas adecuado para estudiar la eficacia del proceso.

En este caso, los resultados obtenidos han sido destacables, alcanzando eliminaciones del 100 % en
menos de 5 minutos con tan solo 0,125 g de hidrotalcita sintetizada. Este comportamiento supera
significativamente a otros estudios similares, como el estudio de Encinar Montero [31], donde la
eliminacion del Azul de Metileno mediante técnicas fotocataliticas requeria tiempos de exposicion de
hasta 30 minutos para lograr una eficiencia del 90 % aproximadamente. Del mismo modo, el trabajo de
Hidalgo Serrano [29] reflejaba que con técnicas combinadas de HDL y luz UV los tiempos se alargaban
considerablemente, alcanzando entre 1y 2 horas para lograr eliminaciones totales de ciertos colorantes
como el Naranja de Metilo. En comparacién, el rendimiento del amarillo titdn en este TFG no solo es
mas rapido, sino también mas eficiente, lo que lo posiciona como el colorante ideal para este tipo de
ensayos.

4.3 Eliminacion del nitrato

4.3.1 Resultados obtenidos

A continuacion, se presenta el anélisis de los resultados obtenidos tras la evaluacion de la capacidad
de adsorcion de la hidrotalcita frente al ion nitrato (NOs"). Este apartado permitira valorar la eficacia del
material en la eliminacién de este contaminante inorganico, tomando como referencia la variacion de
absorbancia registrada mediante espectrofotometria. A continuacion, se muestran los valores obtenidos
(Tabla 4-13), teniendo en cuenta que el valor de absorbancia inicial del nitrato era de 12,3:

E6 51 4,8 58,54 60,98
E8 4,8 5,5 60,98 55,28
E9 5,8 2,3 52,85 81,30
El 5,6 4,1 54,47 66,67
E2 0,7 1,7 94,31 86,18
E7 2,3 2,2 81,30 82,11
E4 21 2,3 82,93 81,30
E5 5,7 2,7 53,66 78,05
E3 2,3 2 81,30 83,74

Tabla 4-13 Datos de eliminacion del nitrato

Cabe destacar gque la hidrotalcita sintetizada por co-precipitacion logré eliminar completamente el
nitrato tras 25 minutos de contacto, alcanzando un 100 % de eliminacion. Este comportamiento confirma
su elevada eficacia como adsorbente para este tipo de contaminantes.

A continuacion, se presenta el Diagrama de Pareto de efecto estandarizado (Figura 4-6), el cual
permite identificar la significancia estadistica de las variables independientes consideradas en el disefio
experimental, en este caso la temperatura (T) y el tiempo (t), asi como sus posibles interacciones. Este
diagrama facilita la visualizacién de qué factores tienen un impacto relevante en la variable de respuesta
(eficiencia de eliminacion del colorante) y en qué medida lo hacen. Las barras que superan el umbral de
significancia indican efectos estadisticamente significativos, lo que permite establecer criterios de
optimizacion para futuras sintesis del material.
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Pareto Chart of Effects; Variable: Nitrato
2 3-level factors, 1 Blocks, 9 Runs
DV Nitrato
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Figura 4-6 Diagrama de Pareto de efecto estandarizado

Los resultados indican que los efectos mas relevantes sobre la eficiencia de eliminacion del nitrato
son las interacciones entre los factores, destacando principalmente:

La interaccion 1Lby2L, con un efecto estandarizado absoluto de 2,25.
La interaccion 1Qby2L, con un valor de 2,175.
La interaccion 1Lby2Q, con un efecto de 1,625.

Estos valores, al situarse por encima del umbral de referencia marcado en el diagrama
(habitualmente representando un nivel de significancia del 95 %), confirman que dichas combinaciones
tienen una influencia significativa sobre la respuesta analizada.

En cambio, los efectos principales individuales de los factores temperatura (T) y tiempo (t) muestran
una influencia baja. El efecto cuadratico de la temperatura presenta un valor de 1,1, mientras que el resto
de los términos individuales o de menor orden, como T(L), t(L) y t(Q), se encuentran por debajo del
umbral, lo que indica que no son estadisticamente significativos de forma aislada en este contexto.

Por otro lado, en cuanto a la superficie de respuesta obtenida y mostrada en la Figura 4-7, los valores
de las variables codificadas temperatura (T) y tiempo (t) van desde -1 (minimo valor real del parametro:
80°C u 8 h) hasta 1 (maximo valor real: 160 °C o 24 h). En cuanto a la variable de respuesta
(concentracion de nitrato), se deben considerar Unicamente los valores comprendidos entre 0 y 25 mg/L.
Los valores que superan este rango se consideran efectos del ajuste superficial del programa, y no tienen
validez experimental.
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Fitted Surface; Variable: Nitrato
2 3-level factors, 1 Blocks, 9 Runs
DV Nitrato
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Figura 4-7 Superficie de contorno para la eliminacién de nitrato

Como se puede observar, los valores mas altos de concentracion residual de nitrato (color rojo, >5
mg/L) se dan en la region central del grafico, correspondiente a condiciones intermedias de tiempo y
temperatura. Sin embargo, las zonas mas verdes (menor concentracion) se localizan en los extremos del
disefio experimental, lo cual indica que se obtiene una mayor eliminacion del nitrato tanto a baja
temperatura y tiempo elevado, como a alta temperatura y tiempos mas cortos.

Esto sugiere que el comportamiento del proceso no sigue una respuesta lineal simple, sino que
depende fuertemente de la interaccidn entre ambos factores. Es decir, no basta con aumentar temperatura
0 tiempo de forma aislada, sino que deben ser combinados adecuadamente para maximizar la
eliminacion del contaminante. Por tanto, la optimizacidn debe centrarse en encontrar el equilibrio exacto
entre ambos parametros. Para hallar el punto exacto, se ha utilizado la Figura 4-8, de donde se puede
extraer que el punto éptimo es t=0,4 y T=-1, lo que se traduciria en un tiempo de 19 h y una temperatura
de 80 °C.
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Fitted Surface; Variable: Nitrato
2 3-level factors, 1 Blocks, 9 Runs
DW: Nitrato
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Figura 4-8 Grafico de superficie de contorno (Contour Plot) para la eliminacién del nitrato

El valor 6ptimo se obtiene aplicando la formula del modelo estadistico, que consiste en multiplicar
cada coeficiente por el valor de su variable correspondiente y luego sumar todos los resultados,
incluyendo la constante. En este caso, el valor éptimo previsto para la eliminacién del nitrato en las
condiciones seleccionadas es de 1,036 y representa el valor 6ptimo de eliminacion estimado por el
software a partir de los coeficientes de regresion y los valores codificados de las variables. Este valor se
obtiene sumando el producto de cada coeficiente por su respectiva variable y refleja la condicién tedrica
mas favorable para maximizar la eliminacion del contaminante en el sistema estudiado

Para simular ese punto éptimo, se ha utilizado el programa Statistics Academic, concretamente la
grafica de “predict values” (Figura 4-9) introduciendo estas variables, el resultado (1,036) ha sido el
siguiente:
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Predicted Value; Var.:Mitrato; R-sgr=1,

2 3-level factors, 1 Blocks, 9 Runs

DW: Nitrato

Regressn Value Coeff. *

Factor Coeff. Value
Constant | 4.200001
(1)t (h){L) 1.40000 0.40000 0.56000
t (h)(Q) -0,60000 0.16000 -0,09600
(2)T (°C)L) 2.00000 -1.,00000 -2.00000
T (°C)Q) -1.00000 1.00000 -1.00000
1L by 2L 1.,12500 -0,40000 -0,45000
1L by 2Q -1,62500 0.40000 -0,65000
1Q by 2L -2.17500 -0,16000 0,34800
1Q by 2Q 0.77500 0.16000 0.12400
Predicted 1,03600
-95,% Conf.
+95,% Conf.
-95 % Pred.
+95 % Pred.

Figura 4-9 Prediccion del valor 6ptimo de eliminacién

Por otra parte, la grafica (Figura 4-10) representa la correlacion entre los valores observados
experimentalmente y los valores predichos por el modelo estadistico ajustado para la variable
dependiente nitrato. La linea roja indica el comportamiento ideal, en el que ambos valores coincidirian
exactamente.

Como se puede observar, los puntos experimentales se alinean estrechamente con la recta de
referencia, lo cual evidencia una buena capacidad predictiva del modelo. Esta proximidad entre valores
observados y predichos valida la calidad del ajuste estadistico realizado, confirmando que el modelo
empleado describe adecuadamente el comportamiento del sistema dentro del rango de estudio. En
consecuencia, se puede considerar que el modelo generado es fiable para la interpretacion de los
resultados y la optimizacién de las condiciones experimentales.
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Figura 4-10 Resultados predichos vs Resultados observados

Aunque sus resultados de eliminacion han sido mas discretos, se ha comprobado la eficacia del uso
de hidrotalcita sintetizada por HTC en condiciones especificas, alcanzando rendimientos superiores al
50 % en varios ensayos. Este resultado guarda cierta similitud con el estudio de Marco Delgado Pérez
[30], quien evalud la eliminacién de fosfatos (de naturaleza ionica similar) y logré porcentajes de
adsorcion del 48 % en condiciones de 42 minutos de agitacion y pH ajustado. Aunque los valores de
eliminacion del nitrato en el presente trabajo no han sido tan altos como los del amarillo titan, se ha
demostrado su potencial mediante ajustes en las condiciones de sintesis, tiempo y temperatura, abriendo
nuevas vias para la eliminacién de contaminantes inorganicos en medios acuosos.

4.4 Eliminacion del cobre

Se realiz6 un experimento con el cobre, en las mismas condiciones que para el resto de los elementos,
y como se puede apreciar en la Tabla 4-14, la adsorcion del cobre es muy eficiente y que no procede su

modernizacion.

E6 0,38 0,17
E8 0 0
E9 0,04 0
El 0 0
E2 0 0,03
E7 0 0
E4 0 0
ES 0,32 0
E3 0 0

Tabla 4-14 Tabla de eliminacién del cobre

En este caso, la hidrotalcita obtenida mediante co-precipitacion tambien alcanzo una eliminacion
total en un tiempo de 25 minutos. Estos datos reflejan su capacidad de adsorcion frente a metales
pesados, consolidandola como un material eficiente en el tratamiento de aguas.
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4.5 Resultados y seleccion del colorante modelo

Los resultados obtenidos han mostrado un comportamiento variable segun el tipo de colorante. En
el caso del azul de metileno y el rojo de metilo, la hidrotalcita logré porcentajes de eliminacion
aceptables, con valores que en algunos casos superaron el 60 % e incluso alcanzaron eliminaciones por
encima del 90% en determinadas condiciones, especialmente con menores dosis de adsorbente y
tiempos mas cortos. Sin embargo, el colorante que destaco de forma clara fue el amarillo titan, que
alcanz6 eliminaciones de hasta 94 % en solo 5 minutos utilizando 0,125 g de hidrotalcita. Este excelente
rendimiento permitio evaluar de manera mas precisa la eficiencia del proceso de adsorcion y el
comportamiento del material sintetizado por diferentes métodos.
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5 CONCLUSIONES Y LINEAS FUTURAS

5.1 Conclusiones

La tematica del presente proyecto es la optimizacion de la sintesis hidrotermal de hidroxidos dobles
laminares (HDL) mediante el uso de un reactor HTC, con el objetivo de aplicarlos en la eliminacion de
contaminantes presentes en aguas, tanto colorantes como compuestos inorganicos como el nitrato o el
cobre.

La seleccidn de los colorantes con los que se ha trabajado (azul de metileno, rojo de metilo y amarillo
titdn) ha permitido analizar la eficiencia de la hidrotalcita sintetizada..

A partir de los experimentos llevados a cabo con la hidrotalcita tradicional, se ha determinado que
una dosis de 0,250 g es la mas eficiente para la eliminacion de colorantes, ya que no se observan mejoras
significativas con cantidades mayores. Posteriormente, se ha sintetizado hidrotalcita mediante el método
HTC utilizando un disefio Box-Behnken, y se ha aplicado dicha muestra a la eliminacion de los
colorantes, asi como de contaminantes como el nitrato y el cobre, con resultados variables segin las
condiciones de sintesis.

« Nitrato: los experimentos realizados muestran que la temperatura y el tiempo de sintesis influyen
de forma significativa en la eficiencia del material, siendo los pardmetros altos (160 °C y 24 h,
valores correspondientes paraty T = 1) los més eficaces para lograr una mayor eliminacion.

o Cobre: en este caso, los resultados muestran rendimientos mas moderados, lo que sugiere que
podrian necesitarse ajustes adicionales en la sintesis o combinar la hidrotalcita con otros
adsorbentes para alcanzar una mayor eficiencia de eliminacion.

e Amarillo titan: se confirma su eliminacion total con todas las muestras de HDL sintetizadas
mediante HTC en tan solo 1 minuto, validando su uso como referencia en ensayos rapidos de
adsorcion.

La tabla muestra los rendimientos obtenidos en los distintos experimentos de sintesis hidrotermal.
En general, se observa que los valores alcanzados son buenos, con varios casos por encima del 70 %.
Sin embargo, al compararlos con el rendimiento obtenido mediante el método de co-precipitacion
(91 %), se puede concluir que, aunque la sintesis hidrotermal es eficaz, no supera a la co-precipitacion
en cuanto a rendimiento total.

Finalmente, se concluye que el colorante mas adecuado para evaluar la capacidad adsorbente de la
HDL es el amarillo titan, por su rapida eliminacion. No obstante, tanto el rojo de metilo como el nitrato
también han mostrado resultados satisfactorios, presentando una buena respuesta frente a ciertas
condiciones de sintesis, lo que indica que la hidrotalcita es efectiva frente a distintos tipos de
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contaminantes. Todo desemboca en que existe un alto potencial en la aplicacion de hidrotalcitas
sintetizadas mediante HTC para el tratamiento de aguas contaminadas.

5.2 Lineas futuras

Mediante el presente Trabajo de Fin de Grado se ha demostrado que es posible sintetizar
hidrotalcitas mediante un reactor HTC con alta eficiencia (80-90%) y aplicarlas con éxito en la
eliminacion de diversos contaminantes en el agua. Por ello, se presentan las siguientes lineas futuras:

o Repetir los experimentos utilizando HDL sintetizada mediante HTC con otros contaminantes
organicos e inorganicos para comprobar la versatilidad del material.

e Repetir el proceso probando con otros valores de las variables de tiempo y temperatura,
esperando otras caracteristicas de HDL.

o Estudiar el comportamiento de la HDL en presencia de mezclas de contaminantes, simulando
condiciones mas proximas a un vertido real.

« Combinar uno o varios colorantes para estudiar la eficacia y el comportamiento de las distintas
técnicas.
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ANEXO |: IMPLICACIONES SOCIALES, ECONOMICAS Y
AMBIENTALES

La optimizacion de la sintesis hidrotermal de hidréxidos dobles laminares (HDL) mediante un
reactor HTC para el tratamiento de aguas conlleva diversas implicaciones sociales, econémicas y
ambientales, que se detallan a continuacion:

- Implicaciones sociales: La mejora en la sintesis de materiales adsorbentes como los HDL
permite un tratamiento mas eficiente de aguas contaminadas, lo que repercute directamente
en la calidad del agua disponible para consumo humano y ecosistemas acuaticos. Esto
contribuye a la proteccion de la salud publica, reduciendo la exposicion a contaminantes
como metales pesados y compuestos toxicos, disminuyendo asi la incidencia de
enfermedades derivadas del contacto con agua contaminada. Ademas, el desarrollo de
materiales mas eficientes y sostenibles en la depuracion del agua refuerza la concienciacién
social sobre la importancia de la gestion hidrica y el acceso a fuentes de agua limpias.

- Implicaciones econémicas: La optimizaciéon del proceso de sintesis hidrotermal permite
obtener materiales con mayor capacidad de adsorcion y estabilidad, lo que reduce los costes
operativos en el tratamiento de aguas. Al aumentar la eficiencia de los adsorbentes, se
requiere un menor consumo de reactivos y energia, 1o que se traduce en un menor gasto en
infraestructuras de depuracion. A largo plazo, el uso de tecnologias basadas en la sintesis
hidrotermal puede hacer mas accesible la purificacion de aguas en industrias y municipios,
generando un impacto econdmico positivo. Ademas, el desarrollo de nuevas tecnologias en
el ambito del tratamiento de aguas puede fomentar la creacion de empleo especializado y
atraer inversiones en sectores medioambientales y tecnoldgicos.

- Implicaciones ambientales: La eliminacion eficiente de contaminantes como metales
pesados, nitratos y compuestos organicos persistentes mediante materiales obtenidos por
sintesis hidrotermal evita su acumulacion en ecosistemas acuéticos, contribuyendo a la
proteccion de la biodiversidad y la sostenibilidad de los recursos hidricos. Asimismo, la
optimizacion del proceso en reactores HTC permite reducir el consumo energético y
minimizar la generacion de residuos secundarios, favoreciendo una menor huella ambiental.
La implementacion de tecnologias avanzadas en el tratamiento de aguas impulsa el uso de
métodos mas sostenibles y respetuosos con el medioambiente.

En general, la optimizacion de la sintesis hidrotermal de hidréxidos dobles laminares mediante un
reactor HTC representa un avance significativo en el &mbito del tratamiento de aguas, con beneficios
directos en la salud puablica, la economia y la preservacion del medioambiente. No obstante, para lograr
un impacto positivo a largo plazo, es fundamental continuar con la investigacion y el desarrollo de
procesos eficientes y sostenibles, garantizando asi una gestién del agua mas responsable y accesible para
la sociedad.
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ANEXO |1: REFLEXIONES ETICAS Y SOCIALES

El desarrollo y aplicacion de nuevas tecnologias para el tratamiento de aguas plantea diversas
cuestiones éticas y sociales, entre las que destacan las siguientes:

e Acceso equitativo a tecnologias de tratamiento de agua: La optimizacion de materiales como
los hidréxidos dobles laminares (HDL) para la adsorcién de contaminantes puede facilitar la
implementacion de sistemas de purificacion de agua mas eficientes y accesibles. La
democratizacion de estas tecnologias es clave para reducir las desigualdades en el acceso al
agua potable, especialmente en comunidades con escasos recursos donde la contaminacion
hidrica es un problema grave. Es una responsabilidad ética garantizar que los avances
cientificos en este campo beneficien a toda la sociedad y no solo a sectores privilegiados.

¢ Responsabilidad ambiental y cientifica: El desarrollo de nuevos procesos quimicos, como la
sintesis hidrotermal en reactores HTC, debe realizarse de manera sostenible y con un impacto
ambiental minimo. Investigadores, industrias y entidades gubernamentales deben
comprometerse a desarrollar métodos que reduzcan el uso de reactivos peligrosos,
minimicen residuos y optimicen la eficiencia energética. Ademas, la comunidad cientifica
tiene la responsabilidad de divulgar sus avances de manera transparente, asegurando que las
innovaciones en tratamiento de aguas sean aplicadas con un enfoque ético y respetuoso con
el medioambiente.

e Responsabilidad individual y social: Mas alla del desarrollo de nuevas tecnologias, es
fundamental concienciar a la sociedad sobre el uso responsable del agua y la prevencion de
la contaminacion hidrica. Cada individuo tiene un papel clave en la reduccién del consumo
de agua, la correcta eliminacion de residuos y el respeto por los cuerpos de agua. La
implementacion de materiales avanzados como los HDL en sistemas de filtracion es un paso
importante, pero su impacto sera mayor si se combina con politicas de educacién ambiental
y participacion ciudadana.

En conclusion, la optimizacion de tecnologias para el tratamiento de aguas no solo debe centrarse
en la eficiencia técnica, sino también en sus implicaciones éticas y sociales. La responsabilidad
compartida entre cientificos, industrias, gobiernos y ciudadanos es esencial para garantizar que el acceso
al agua limpia y segura sea un derecho fundamental para todas las personas y no una exclusividad de
ciertos sectores.
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