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INTRODUCCION

La presencia de arsénico en agua es un tema de gran interés a nivel mundial por tratarse de un agente carcinogénico para los seres humanos. El objetivo del trabajo es el
estudio de nanoparticulas magnéticas y plasmonicas a la vez, para la catalisis asistida por plasmones [1] y como adsorbentes de arsénico para la remediacion de aguas.
Abordamos el andlisis a través de nanoestructuras magnéticas decoradas con oro (MNps@AuNps). Para ello, sintetizamos nanoesferas de oro de 15 nm (AuNps), que luego
adsorbimos sobre nanoparticulas de Fe;O,. El proceso de remediacién consiste en la excitacion de los plasmones de superficie que generan pares electron-hueco
altamente reactivos [2], que aceleran |a reaccion de oxidacion de As(lll) a As(V), siendo esta ultima especie, la menos toxica. Una vez obtenida la especie oxidada, se
adsorbe sobre la superficie expuesta de Fe;0, que actua como sitio activo, luego utilizamos la propiedad magnética para remover del agua de forma conjunta, el arsénico y
las nanoestructuras decoradas.

METODOLOGIA
Sintesis de nanoparticulas magnéticas y decoracion de su superficie

B) 1+ — AuNps
—— MgNps@AuUNps

Preparamos nanoparticulas de Fe,O, por el método de co-precipitacion en una solucion de NH,OH
[3]. Se mezclaron con una relacion 2:1, una solucion acida de cloruro férrico y una solucién acuosa
de sulfato ferroso con agitacion constante a temperatura ambiente. Realizamos luego, la
funcionalizacion de su superficie con APTMS [(3-Aminopropil) trimetoxisilano para recubrirlas con
grupos —NH,. Las nanoparticulas de oro se obtuvieron mediante un método de reduccion lento a
través de citrato [4]. En esta sintesis el tamafio es controlado por la relacion C, /C., se utilizl citrato e —
al 1% (P/V) en su temperatura de ebullicion, para obtener NPs de Au de 15 nm. Por Ultimo |pa 1. A)imagen de microscopia electronica de barrido (SEM) de las nanoparticulas

realizamos |la decoracion de las estructuras magnéticas mediante interacciones electrostaticas. magnéticas-plasmonicas (MNps@AuNps). B) Espectro de Extincidn de las nanoparticulas
de oro en suspension (AuNps) y adsorbidas sobre la superficie de las nanoparticulas
magnéticas (MNps@AuNps).
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Adsorcion de las diferentes especies de arsenico

Se evalué la adsorcion de arsénico a través de isotermas de adsorcion en MNps Y
MgNps@AuNps. Se trabajé con soluciones con concentraciones iniciales (Co) hasta 18 mg As/l, mientras que
la masa del adsorbente, se mantuvo constante. El arsénico adsorbido (q) se calculd por diferencia entre el
arseénico agregado inicialmente y el remanente en la solucion luego de 24 horas a temperatura ambiente
(24°C). Como muestra la Figura 2, las estructuras decoradas adsorben mayores cantidades de As, indicando
qgue hay adsorcion sobre las Nps de oro, verificado en las imagenes de EDX
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Catalisis con AuNps en suspensiony en MNps@AUNpsS

El estudio se basa en la catalisis de |la reaccion de oxidacion de As(lll) a As(V) utilizando el peroxido de
hidrogeno H,0, como agente oxidante y bajo diferentes condiciones iniciales de laboratorio. Las propiedades
plasmonicas del las AuNps son accionadas con luz generando hot-carriers capaces de participar en reacciones
guimicas. En una primera instancia demostramos las propiedades cataliticas de las AuNps en solucion,
desacoplando los efectos debido a fendmenos de superficie, de calentamiento y generacion de hot-carriers.

Fig. 2. Isoterma de adsorcion sobre MNps y MNps@AuNps, para As(V) (A)
Condiciones en la catalisis: v As(lll) (B) .(C) Imagenes STEM/EDX para MNps@AuNps

e Catalisis Heterogénea (H): 24°C, oscuridad

e Catalisis a mayor temperatura (HT) : 30°C, oscuridad

e Catalisis con irradiacion (Hi): Con bano, a 24°C, irradiadas (532 nm, 500mW)
Se tomaron alicuotas a los 15 y 30 minutos.

Se estudio la catalisis heterogénea en funcion de la [As (lll)],. En la Figura 3 se representa el porcentaje de conversion de arsenico a través de las AuNps, para 2
concentraciones iniciales, se puede ver que las AuNps logran altos porcentajes de rendimientos a los 15 minutos de reaccion y que a su vez, la temperatura aumenta la
velocidad de reaccion. Podemos ver el aporte por el efecto plasmonico y su incremento de 15 a 30 minutos.

[As ()], =4 ppm [As ()], = 11 ppm
o As (Ill)o=4 ppm As (lll)o= 11 ppm Repetimos la catdlisis asistida por '
100 =
o %0 plasmones, en las mismas condiciones, con < g
E 50 S g0 - o 2
g 2 70 las AuNps sobre la superficie de las MgNps. g "
s o s 60 Como podemos ver en la Figura 4, a igual
S 50 c 50 - p g ) g Iz 50
S a0 2 To d d | > 40
5 1 g 40 concentracion de AuNps, se reduce la 2 .,
> } > 30 - . . . . s . . . )
g ® S 20 eficiencia. La reduccién la superficie activa =~ 2 -
10_ _ . ° ] V 4 °
0 o disminuye el porcentaje de arsénico i
e e e e R 30 HT30 H30 convertido, el efecto plasmonico vy 15 30 o e
Fig. 3. oxidacion de As(lll) a As(V) para diferentes concentraciones iniciales de As(lll). generacion de hot-carriers Se ve

Fig. 4. Conversion en la catdlisis con irradiacion (Hi) para
diferentes concentraciones iniciales de As(lll), con AuNps en
suspension y adsorbidas sobre las MNps (MNps@AuNps).

apantallada porlas MNps.

CONCLUSIONES:..

Demostramos la capacidad catalitica de las AuNps para |la oxidacion de especie de As(lll) a As(V). Sintetizamos nanoestructuras magnéticas y plasmonica que adsorbeny
remueven el arsénico en solucion. Se estudio la catalisis heterogénea, la influencia de la temperatura vy la catalisis asistida por plasmones, desacoplando los mecanismos.
Con respecto a las estructuras MNps@AuNps, si las comparamos con AuNps aisladas, su eficiencia es menor pero cumplen exitosamente con la triple funcién de oxidar,
adsorber y remover el arsénico
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