DESDE 2013
https://repository.uaeh.edu.mx/revistas/index.php/icbi/issue/archive
Pédi Boletin Cientifico de Ciencias Bdsicas e Ingenierias del ICBI

LAH

Universidad Auténoma del Estado de Hidalgo

Pl
ISSN: 2007-6363
Publicacion Semestral Padi Vol.12 NUm Especial 5 (2024) 153-160

Sintesis de catalizadores de hierro y cobre para la hidrogenacién de nitratos en agua
Synthesis of iron and copper catalysts for the hydrogenation of nitrates in water iron

M. Gutiérrez-Arzaluz “'*, A. F. Velasco- Avila'*', R. J. Rosales-Alcalde"™', B.L. Valle-Hernandez"*", V. Mugica-Alvarez'*’,

M. Torres-Rodriguez

Area de Quimica Aplicada, Departamento de Ciencias Basicas, Universidad Auténoma Metropolitana-Azcapotzalco, 02128, Ciudad de México, CDMX,
México.

Resumen

El anién nitrato es un contaminante que se encuentra en aguas subterraneas imposible de percibir debido a que es incoloro e
inodoro, al ingerir agua contaminada con esta especie en altas concentraciones ocasiona dafios a la salud, tales como: el sindrome
del bebé azul, cancer gastrico y colorrectal, entre otros. En este trabajo, se utilizé la reaccidn de hidrogenacién catalitica para la
eliminacién de este contaminante empleando catalizadores de Fe/Al,O3 y Fe-Cu/Al,Os los cuales fueron sintetizados mediante
el método de Impregnacion Precipitacion (IPP). Estos catalizadores fueron caracterizados por técnicas convencionales como:
SEM/EDS, XRD, FTIR y TPR. La reaccion de hidrogenacion se realizd en un reactor tipo “slurry” tomando como variables el
rango de temperatura de 20 0 50°C, concentraciones de ion NO3™ de 20 0 50 ppm y tipo de catalizador. Los resultados mostraron
que las mejores condiciones para reducir los iones nitrato a nitrégeno fueron: temperatura de 20°C, concentracion de 20 ppm
con el catalizador bimetalico Fe-Cu/Al;Os.

Palabras Clave: Catalizador soportado, Impregnacién-Precipitacion, Nitratos, Hidrogenacion Catalitica.
Abstract

Nitrates are a contaminant found in groundwater that is impossible to detect because it is colorless and odorless. Ingesting
water contaminated with this species in high concentrations causes damage to health, such as: blue baby syndrome, gastric and
colorectal cancer, among others. In this work, the catalytic hydrogenation reaction was used to eliminate this contaminant using
Fe/Al,O3 and Fe-Cu/Al,O3 catalysts, which were synthesized using the Impregnation Precipitation (IPP) method. These catalysts
were characterized by conventional techniques such as: SEM/EDS, XRD, FTIR and TPR. The hydrogenation reaction was
carried out in a type slurry reactor taking as variables the temperature range of 20 or 50°C, NO3" ion concentrations of 20 or 50
ppm and type of catalyst. The results showed that the best conditions for reducing nitrate ions to nitrogen were: temperature of
20°C, concentration of 20 ppm with the bimetallic catalyst Fe-Cu/Al;O:s.

Keywords: Supported catalyst, impregnation-precipitation, nitrates, catalytic hydrogenation.

1. Introduccién contaminacion por nitratos en aguas subterrdneas es una

problematica que va en ascenso debido a las actividades

El agua es considerada uno de los principales recursos, ya
que es necesario para la supervivencia de todos los seres vivos,
ademas, es indispensable para el desarrollo socioeconémico y
para la produccién de energia, pero con el paso de los afios se
ha acrecentado la contaminacién de los mares, rios, océanos,
etc., por un sin fin de especies quimicas como: sulfatos,
carbonatos, &cido sulfhidrico, amoniaco, nitratos por
mencionar algunas, esta contaminacion es comdnmente debido
a las actividades desarrolladas por el hombre. En especial la

*Autor para la correspondencia: gam@azc.uam.mx

industriales (descarga de desechos en cuerpos de agua) y
agricolas, (fertilizantes y desechos organicos de animales), ya
que una mala utilizacién o un mal reciclaje de elementos
nitrogenados son los responsables de esta contaminacién. Es
imposible percibir la presencia de estos iones en el agua de
consumo humano, ya que no presentan ningdn color o sabor y
se encuentran disueltos. Las altas concentraciones de nitratos
en agua impiden que la sociedad puede hacer uso de ella para
consumo humano, ademas, representa un riesgo a la salud
humana ya que los nitratos se reducen en nitritos y ante la
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presencia de estos Ultimos, la hemoglobina se convierte en una
sustancia llamada metahemoglobina lo que impide el
transporte del oxigeno a la sangre, ademas provoca otras
enfermedades como cancer gastrico y colorrectal, diabetes y
abortos espontaneos en embarazadas (Picetti et al., 2022;
Distrito et al., 2018; Blaisdell et al., 2019).

Existen diferentes tratamientos para eliminar los nitratos en
el agua como; la 6smosis inversa, intercambio i6nico y la
electrodialisis, las cuales pretenden separar a los nitratos de las
aguas concentrandolo en un desecho llamado salmuera, la cual
requiere un tratamiento adicional. Ademdas de estos
tratamientos se encuentran los procesos bioldgicos los cuales a
base de bacterias desnitrificantes llevan el nitrato hasta gas
nitrégeno, este tratamiento es apto para tratar aguas residuales,
pero no para la potabilizacion del agua debido a la
contaminacion bacteriana (Matei y Racoviteanu, 2021).
Existen también los procesos cataliticos, estos consisten en
utilizar un catalizador conformado por especies metalicas
como: Au, Pd, In, Co, Ni, Ag, Cu, Sny Pt buscando favorecer
la formacion de gas nitrégeno (Horold et al., 1993).

Esta investigacion permitio proponer el uso de metales de
bajo costo y soportdndolos para hacerlos més eficientes en la
eliminacién de los iones nitratos del agua contaminada
empleando la reaccidn de hidrogenacion a condiciones suaves
de operacién, disminuyendo aln mas los costos de operacion
en el proceso de remocion de este contaminante.

2. Experimental
2.1. Materiales cataliticos

La preparacion del catalizador de Fe/Al;Os, se realizd
mediante el método de Impregnacion Precipitacion utilizando
solucién de hidroxido de sodio (NaOH) 1 My solucién de urea
(CH4N20) 2 M como agentes precipitantes.

El procedimiento se realizd de la siguiente manera: En un
matraz de bola se pes6 1.5 g de a-alimina y se afiadié 4.5 ml
de la solucion de CH4N20 2M, se colocd en un rotavapor por
15 min a 60 rpm sin calentamiento, posteriormente se
sumergio en el bafio de agua a una temperatura de 85°C por 30
min, se interrumpio la agitacion y se afiadieron 1.8 ml de la
solucion de Fe(NOs)3-H,0 0.18 M y 1.8 ml de la solucién de
NaOH 1M, se continu6 el proceso a la misma temperatura y
agitacion por 2.5 h. Al concluir el tiempo de impregnacion se
filtrd y se lavo el material con agua desionizada, después, se
secd en una estufa a 80°C por 24 h. Finalmente, se calciné en
una mufla marca Lindberg/Blue con una rampa de
calentamiento de 2°C/min con atmésfera de aire a 350°C por 2
h.

La preparacion del catalizador de Fe-Cu/Al;Q3, se realiz6
mediante el método de Impregnacion Precipitacion utilizando
solucion de hidroxido de sodio 1 M y solucién de urea 2 M
como agentes precipitantes.

El procedimiento se realizé de la siguiente manera: En un
matraz de bola se pes6 1.5 g de a-alimina y se afiadi6 4.5 ml
de la solucidn de urea, se coloco en un rotavapor por 15 min a
60 rpm sin calentamiento, posteriormente se sumergié en el
bafio de agua a una temperatura de 85°C por 30 min, se
interrumpio la agitacion y se afiadieron 1.8 ml de la solucion
de hierro 0.18 M, 1.8 ml de la solucion de Cu(NO3z)2-H20 0.87

My 1.8 ml de la solucion de NaOH, se continué el proceso a
la misma temperatura y agitacion por 2.5 h y al concluir el
tiempo de impregnacién se filtré y se lavo el material con agua
desionizada, después, se seco en una estufa a 80°C por 24 h.
Finalmente, se calcin6 en una mufla con una rampa de
calentamiento de 2°C/min con atmésfera de aire a 350°C por 2
h.

2.2. Caracterizacion de los materiales cataliticos

Para caracterizar los catalizadores se usé un Microscopio
Electrénico de Barrido (SEM) modelo Supra 55VP de la marca
Carl Zeiss, ademas por analisis elemental (SEM/EDS) el micro
analisis de rayos X con un detector EDS marca Oxfort.
También se us6é un espectrometro marca Thermo Fisher
Scientific para realizar la Espectroscopia Infrarroja por
Transformada de Fourier (FTIR) con el accesorio de
reflectancia difusa marca Pike, Difractdmetro de Rayos-X
(XRD) modelo X’pert de la marca Philips y finalmente
también se us6é un analizador de Reduccion a Temperatura
Programada (TPR), modelo BELCAT-BET, de la marca BEL
Japan Inc.

2.3. Estudios de reaccion

La reaccion de hidrogenacion se realizd en un reactor marca
Parr, modelo 4563 con capacidad de 500 mL tomando como
variables de reaccion la temperatura de 20 o 50°C,
concentraciones de ion NOs de 20 o 50 ppm vy tipo de
catalizador.

Se afiadi6 al reactor 245 mL de agua desionizada y el
catalizador a estudiar con una relacién de 1 g/L, previamente
reducido a 350°C por 2 h en atmosfera de una mezcla de H;
/N2, después, se sell6 y se agitd a 200 rpm, y se inici6 el
pretratamiento del agua alimentando de N2 a 100 mL/min por
15 min, pasado el tiempo, se alimenté Hz a 100 mL/min por 15
min, ambos gases con una presion de 14 psi. Posterior al
pretratamiento se inyectd 5 mL de la solucién concentrada con
nitratos para alcanzar una concentracion de 20 o 50 ppm.

Se inicid la reaccion de hidrogenacién alimentando H; y
CO2 a 100 mL/min, con una presién de 14 psi y agitacion de
200 rpm durante 4 h. Se tomaron muestras cada 30 min por la
linea de toma de muestra.

Ademas de monitorear la concentracion residual de iones
nitratos con un medidor de nitratos de la marca Horiba
Laquatwin B-743, el cual previamente fue calibrado al medir
las concentraciones residuales de cada ensayo con soluciones
estandar de 150 y 2000 ppm, ademas, se realiz6 la medicién
del pH con un medidor modelo pH 3110SET2 de la marca
Wissenschaftlich Technische Werkstatten (WTW) que se
midi6é cada 30 min durante el tiempo de reaccidn, en los dos
Gltimos ensayos para comprobar la reproducibilidad con los
catalizadores probados a condiciones de 20 ppm y 20°C, fue
posible determinar a tiempo final la posible formacion de iones
nitrito  (reduccion incompleta) y de nitrégeno. La
determinacion de los iones nitritos se realiz6 con un medidor
colorimétrico de la marca Hanna Instruments, para lo cual se
tomaron 10 mL de la muestra a analizar, se agregé el reactivo
Nitrite (HI3873-0), el cual reacciona con la solucidn a evaluar
y si la muestra contiene concentraciones entre 0.2 a 1 ppm de
NO2, la solucién presentara un vire a tonos rosados y de
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acuerdo con el estandar con codigo de color se identificara la
concentracion en caso de presencia de los iones nitrito.

Por otra parte, para medir la formacién de gas N2 como
producto de la hidrogenacion se utilizé un cromatografo de
gases modelo 6890 de la marca Agilent con detector TCD y
columna capilar HP-PLOT/Q con carrier de Ha.

Las ecuaciones para determinar la concentracion residual de
iones nitrato, la conversion de nitratos y el rendimiento a
nitrogeno, se describen a continuacion:

P
Concentracion:  C/C; = %
No3 ),
Cnoz ). ~CNnoT
Conversion: Xno; = (Ngz)—l)m * 100
No3 ),
Rendimiento: Ry, = (nL)* 100
nNoz i

3. Resultados
3.1. Caracterizacion de los materiales cataliticos

En la Figura 1, se presentan los resultados del andlisis
SEM/EDS del catalizador Fe/Al>Os, en las Figuras 1 ay b se
muestran las micrografias 100 y 1000 aumentos y en la Figura
1 ¢, el andlisis por EDS. El anélisis por EDS permiti6 observar
la presencia del Fe en el soporte, con un porcentaje en peso
cercano al 5% en la mayoria de las zonas analizadas, por lo que
se considera una distribucion del metal mas homogénea sobre
la superficie del soporte de acuerdo con lo mostrado en la
Figura 1b. Se encontr6 presencia de C y Si por posible
contaminacion del catalizador durante su preparacion.
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Figura 1: SEM/EDS del catalizador Fe/Al,Os, (a) Micrografias a 100X, (b)
Micrografia a 1000X, (c) Andlisis elemental por EDS y espectro

En la Figura 2, se presenta el resultado del analisis XRD,
tanto del soporte de alimina como del catalizador, el
difractograma del catalizador presenta picos del patrén de
difraccion del Fe, que coinciden con los picos de difraccion de
la alimina, por lo que estos presentan una mayor intensidad.
Los picos del patrén de difraccién de Fe,O3 que coinciden son
en el angulo 20=33.117°, 35.604° y 49.401° que corresponden
a los planos (104), (110) y (024) respectivamente (Cui et al.,
2019; Du et al.,, 2022) y lo que se observa es que estos
presentan picos con intensidades mas bajas con respecto a los
picos del soporte de alimina, los picos del patron de difraccion
de la especie Fes0. que coinciden son en el &ngulo 26 = 35.6°,
44.4° y 57°, que corresponden a los planos (311), (400) y (511)
respectivamente (Loh et al., 2008).
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Figura 2: Difractograma de XRD del catalizador Fe/Al,O5 y del soporte de
alimina.

El espectro del andlisis FTIR se presenta en la Figura 3,
donde se presenta el espectro del soporte de alimina y del
catalizador, el espectro del catalizador presenta bandas de
mayor intensidad con respecto a la alimina y no se observa
ninguna banda extra por la presencia del 6xido de hierro. Para
las bandas a 3433 cm™ y 1634 cm™ correspondientes a las
vibraciones stretching y bending del OH, se observa una mayor
intensidad, posiblemente por la mayor cantidad de agua
adsorbida en este material, ademas en torno a 2350 cm™ se
observa la banda que corresponde a CO; adsorbido
probablemente de la atmosfera, mostrando la actividad
intrinseca que presenta este material dopado con Fe. Las
bandas a vs 760 y 556 cm™ corresponden al modo de vibracion
del octaedro AlOg (Ji et al., 2012). La region de 1300-400 cm-
Yindica la vibracién del marco de la celda de red (unidad T-O-
T, T es tetraedro AlO4) y las bandas a 802 cm™ corresponden
a vibraciones Al-O. No se encontraron bandas relacionados
con el éxido de hierro en los catalizadores (Cui et al., 2019;
Safari et al., 2015; Wei et al., 2012).
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Figura 3: Espectro de FTIR del catalizador Fe/Al O3 y del soporte de
alimina.

En la Figura 4, se presenta el andlisis de TPR, en donde se
observan dos picos de consumo de hidrogeno a menor
intensidad de acuerdo a lo reportado en la literatura (Zielinski
et al., 2010), la reduccion del Fe,O3 ocurre como una reaccion
de dos pasos:

Fe,O3—Fe30s—Fe

Por lo que, el pico de 300 a 420°C corresponde a la
reduccion a FesOs y el segundo pico de 450 a 600°C a la
reduccion a Fe metalico (Zielinski et al., 2010).
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Figura 4: Picos de consumo de H, en el anélisis de TPR del catalizador
Fe/A|203.

En las Figuras 5 a'y b se presenta el andlisis elemental por
SEM/EDS del catalizador Fe-Cu/Al;Os, el espectro y
composicién elemental se presenta en la Figura 5a y el mapeo
para cada elemento en la Figura 5b. El andlisis por EDS
permitié observar la presencia tanto del Fe como del Cu en el
soporte de alimina, con un porcentaje en peso del 2.85% para
el Fe y un porcentaje mayor al doble para el Cu (8.99%). El
mayor contenido de cobre se puede deber a que se usé una
solucién de mayor concentracion (0.87 M) la cual es 5 veces
mayor que la solucion de Fe (0.18 M). El mapeo permitid
comprobar que ambos metales se distribuyeron de manera
homogénea sobre el soporte, encontrdndose muy pocas zonas
sin que se observe la presencia de ambos metales.
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S5um Sum

Cu Lat1,2 Fe Kal
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Figura 5: Andlisis elemental por SEM/EDS del catalizador Fe-Cu/Al,O3, a)
mapeo elemental, b) espectro y composicion elemental.

El espectro del andlisis FTIR del material Fe-Cu/Al;O3
junto con el espectro del soporte de alimina se presentan en la
Figura 6, y comparando ambos espectros sobresalen dos
bandas en el espectro del catalizador Fe-Cu/Al,Os, la banda en
torno a 2350 cm™ corresponde a CO; atmosférico adsorbido y
la banda en torno a 1385 cm puede corresponder a la sefial de
vs(OCO) adsorbida sobre la superficie de Cu a temperatura
ambiente por el CO, atmosférico (Shen et al., 2023, Eren et al.,
2016), también se observa una banda a 599.33 cm™' que
pudiera corresponder al Cu20 y otras tres bandas a 437.13
cm™!, 477.68 cm™' y 545.83 cm™! del CuO (Chang, 1992),
ademas otras bandas a 457.4 cm, 513.83 cm™ y 668.71 cm!
que pueden corresponder a uniones Fe-O (Xiao et al., 2017).
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Figura 6: Espectro de FTIR del catalizador Fe-Cu/Al,Os.
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En la Figura 7, se presenta el resultado analisis de TPR del
catalizador bimetalico, Por lo que, el pico de 300 a 420°C
corresponde a la reduccidn a FesO. y el segundo pico de 450 a
600°C a la reduccion a Fe metalico, el pico de consumo de H;
entre 100 y 200°C podria corresponder a la reduccion de Cu?*
a Cu® (Mureddu et al., 2019).
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Figura 7: Picos de consumo de H; en el analisis de TPR del catalizador Fe-
CU/A|203

Los estudios de caracterizacién han permitido corroborar la
presencia de las especies metalicas sobre la superficie del
soporte de alimina a ser probadas en la reduccién de nitratos,
y de acuerdo a lo reportado por Pizarro, et al., (2015) el soporte
de alimina es de los méas usados ya que permite haya una buena
promocion de las especies activas y éste material exhibe
estabilidad térmica y mecénica con lixiviacion despreciable de
la fase activa. Por su parte, el 6xido de hierro el cual se ha
comprobado por los anélisis de XRD y TPR que esta presente
la fase magnetita es muy benéfico ya que se ha reportado que
el Fe3O4 es un buen promotor de la reduccién de nitratos (Sun
et al., 2012). Y los resultados de SEM/EDS han permitido
corroborar que el Cu y Fe estan uniformemente distribuidos
sobre el soporte de alimina con un mayor contenido de Cu
como metal secundario que si se oxida puede proporcionar
hidrogenos activados durante la reaccién (Kim et al., 2016).

3.2. Estudio de reaccion

Durante la reaccion de hidrogenacion catalitica y dadas las
condiciones de reaccion y las variables de estudio, los
resultados del proceso de reaccién se presentan con base a los
efectos producidos en la conversion de los iones nitrato,
manteniendo siempre constantes la relacion de 1 g/L del
catalizador respecto al volumen de reaccion, los caudales de
alimentacion, la presion de los gases y el tiempo de reaccion
de 4 h, los cuales fueron:

Efecto de la temperatura

El efecto de la temperatura se probo tanto para el catalizador
Fe/Al,0; como para el catalizador Fe-Cu/Al,O3 con una
concentracion inicial de 20 ppm y en ambos casos no se aprecia
un cambio sustancial en la conversion del contaminante al
incrementar la temperatura de 20 a 50°C (Figura 8), solo en el
caso del catalizador bimetalico durante las primeras dos horas
de reaccién, si se observdO una mayor conversion a la
temperatura de 50°C pero después de este tiempo el efecto
disminuyd. En el pH (¥azul para Fe/Al,0; y *rosa para Fe-
Cu/Al;O3) no se observa una diferencia marcada en su

tendencia, pero en los cuatro ensayos disminuy6 ligeramente
durante el tiempo de reaccion.
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Figura 8: Efecto de la temperatura en la reaccion con los catalizadores

Fe/AI203 Yy Fe-Cu/AI203.

Efecto de la concentracion

En la Figura 9, se presenta el porcentaje de conversion
empleando el mismo catalizador Fe-Cu/Al,O3 con
concentraciones iniciales de 20 y 50 ppm y temperatura de
20°C, con la finalidad de observar el efecto de la concentracion
inicial. Se observa que la conversion fue ligeramente mayor
para la concentracion inicial més baja y el pH (% rosa llena) se
mantuvo més 4cido lo que provocd una mayor conversion a
diferencia de la concentracion inicial mas alta en donde el pH
(¥rosa vacia) se mantuvo ligeramente mayor lo que provocd
un menor porcentaje de conversion.
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Figura 9: Efecto de la concentracion inicial a 20 y 50 ppm con el
catalizador Fe-Cu/Al,Os

Estudio de reproducibilidad

Con el fin de comprobar la reproducibilidad de la
eliminacién de los iones nitrato y ademas de poder verificar la
ruta de reduccidn al cabo de 4 h de reaccidn, se repitieron los
ensayos a 20°C y 20 ppm de concentracion inicial con los
catalizadores Fe/Al,O; y Fe-Cu/Al,O; frescos, en dichos
ensayos a tiempo final se comprobé y cuantifico la formacion
de N2 y se comprobé que no habia presencia de iones nitritos.

En la Figura 10 se presenta la reproducibilidad con el
catalizador Fe/Al;Os, en este caso la eliminacién de los iones
en ambos ensayos fue muy similar, solo se not6 una leve
diferencia en los valores de pH durante la primera hora de
reaccién, pero eso no modifico el porcentaje de eliminacion.
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En el caso del ensayo 2 se determind a tiempo final si habia
formacién de iones nitritos y de acuerdo a la imagen de la
Figura 11, se comprueba que al cabo de cuatro horas de
reaccion no hay formacién de nitritos, dado que la solucién no
presentd ninguna coloracion de acuerdo al estandar del
instrumento de medicién colorimétrico.
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Figura 10: Ensayo de reproducibilidad del catalizador Fe/Al,Os.

Figura 11: Fotografia de la determinacidn de iones nitrito con el ensayo de
reaccion 20 ppm y 25°C con el catalizador Fe/Al,Os.

En la Figura 12 se presentan los ensayos de reproducibilidad
con el catalizador bimetalico Fe-Cu/Al,O3, a diferencia del
catalizador monometalico, la eliminacién de los iones en
ambos ensayos no fue muy similar, dado que en el segundo
ensayo durante las primeras tres horas de reaccién se obtuvo
una mayor eliminacién de los iones nitrato, probablemente
porque el pH fue ligeramente més acido.
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Figura 12: Ensayo de reproducibilidad del catalizador Fe-Cu/Al,Os.

En este ensayo también fue posible determinar a tiempo
final si habia formacién de iones nitritos y de acuerdo a la
imagen de la Figura 13, se comprueba que, al tiempo final de

reaccién, tampoco hay formacion de nitritos, dado que la
solucién no presentd ninguna coloracion de acuerdo al
estandar del instrumento de medicion.

Figura 13: Fotografia de la determinacion de iones nitrito con el ensayo de
reaccion 20 ppmy 25°C con el catalizador Fe-Cu/Al,Os.

En ambos ensayos de reproducibilidad también fue posible
identificar y cuantificar la formacién de nitrégeno como
producto de la hidrogenacion de los iones nitrato a tiempo final
(ver Figura 14), obteniendo un rendimiento a nitrégeno del
21.843%, con el catalizador Fe/Al,O3; determinado con respeto
al contenido inicial de la solucién de 20 ppm, y 26.59 %, con
el catalizador Fe-Cu/Al;Os.
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Figura 14: Analisis cromatografico del producto de la reaccion a 20 ppmy
25°C con el catalizador Fe/Al,Os.

Una vez finalizados los ensayos de reproducibilidad los
catalizadores residuales fueron caracterizados por analisis
FTIR, con el fin de identificar la presencia de especies
adsorbidas después de reaccion en el catalizador. En las
Figuras 15 a'y b se presentan los espectros de los catalizadores
residuales después de la reaccion a 20 ppm y 25°C para el
catalizador Fe/Al;O3 y el catalizador Fe-Cu/Al,O3 tanto para
el ensayo 1 como para el ensayo de reproducibilidad, ambos
muestran la presencia del ion nitrato adsorbido en torno a las
bandas a 874 cm y 1383 cm™?, correspondientes a los modos
de vibracidn simétricos y asimétricos caracteristicos de los
nitratos, de acuerdo a lo reportado por (Mihaylov et al., 2021)
y no se identificaron otras especies adsorbidas.
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Figura 15: Espectro FTIR de los catalizadores residuales de los ensayos de
reaccion a 20 ppmy 25°C a) catalizador Fe/Al;Os., b) catalizador Fe-
Cu/Al,Os.

Haciendo un andlisis final de los resultados de la reaccion
de hidrogenacién de los iones nitrato con los ensayos a 20 ppm
y 25°C con ambos catalizadores Fe/Al,O3 y Fe-Cu/Al,O3
(Tabla 1) y al comprobar después de cuatro horas de reaccion
no tener presencia de NOy, la ruta de reaccién puede quedar
definida por la siguiente reaccién propuesta por Vorlop y
Tacke (1989):

cat

2NO; + 5H, — N, + 20H™ + 4H,0

Tabla 1: Resultados de hidrogenacién catalitica

Catalizador Conversion (%) Rendimiento (%)
Fe/Al,O3 33.33de NO; 21.84aN,
Fe-Cu/Al,O; 40.03 de NO3 26.60 a N,

Los resultados obtenidos han demostrado que, por una
parte, el Fes04 es un buen promotor de la reduccién del ion
nitrato, el cual presumiblemente se redujo primero a nitrito por
el par redox Fe(ll)/Fe(lll), y posteriormente se redujo a
nitrogeno (Sun et al., 2012). Y en el catalizador con cobre (Fe-
Cu/Al,O3) probablemente el Cu(0) se oxid6 a Cu(ll) durante la
reaccion, lo que pudo favorecer la reduccién de NOj3~
primeramente a NO2~ obteniendo el electron de Cu(0), lo que
resultd en la formacion de Cu(11)O (NO3~ + Cu(0) — Cu(I)O
+ NO7) (Jung et al., 2014).

4. Conclusiones
Los resultados de caracterizacion por XRD, SEM/EDS,

FTIR y TPR, permitieron comprobar que el método de
impregnacion precipitacion fue adecuado para incorporar las

especies de Oxidos metalicos (Fe y/o Cu) en el soporte de
alimina.

Fue posible determinar para este estudio, que las mejores
condiciones en la eliminacion de NOs con la reaccion de
hidrogenacion, fueron 20 ppm de concentracion inicial, 20°C
de temperatura y usando el catalizador bimetalico Fe-
CLI/A|203.

Los ensayos de reproducibilidad permitieron comprobar la
formacién de N, gaseoso como el producto deseado de la
reaccién de reduccion de los iones nitrato, favoreciéndose con
el catalizador bimetalico y comprobando que a tiempo final no
hay presencia de NOy, finalmente, se pudo comprobar que en
los catalizadores residuales de estos ensayos no hay presencia
de especies adsorbidas diferentes al ion nitrato. Esta
investigacién permitié proponer el uso de metales de bajo
costo y soportandolos para hacerlos mas eficientes en la
eliminacién de los iones nitratos del agua contaminada
empleando la reaccion de hidrogenacién a condiciones suaves
de operacién, disminuyendo alin mas los costos de operacion
en el proceso de remocion de este contaminante.
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