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Resumen  
 

El presente trabajo describe la interacción de una membrana de poli-éter-sulfona (PES) 

con incrustaciones de óxido de grafeno modificado con grupos zwitteriónicos. En una 

primera etapa, se realizó la funcionalización química del GO con aminoácidos básicos 

(arginina y lisina) para determinar su comportamiento zwitteriónico en función del pH. 

Para tal efecto, se activó un amino primario de los aminoácidos por medio de la variación 

del pH (Arg 8 y Lys 9.8), a fin de promover la formación de un enlace C-N entre el 

aminoácido y los grupos epóxido presentes en el plano basal del GO. Los resultados 

demuestran la funcionalización (formación del enlace C−N) /reducción de los nuevos 

materiales modificados (XPS y FTIR), además los materiales presentaron cambios 

significativos en la morfología, la estructura cristalina y las propiedades térmicas, en 

función de la incorporación de aminoácidos, atribuidos al comportamiento zwitteriónico 

del GO (Arg y Lys).  

Una vez obtenido el material modificado, se procedió a la fabricación de las membranas 

poliméricas por inversión de fases, considerando el material modificado como aditivo 

(GO−Arg), a tres diferentes concentraciones (0.25, 0.50 y 1.00% en porcentaje en peso). 

Los resultados mostraron cambios significados en las propiedades de las membranas, 

las que destacan sus propiedades de hidrofilicidad, mecánicas, térmicas y su morfología, 

donde se observó que la carga electrostática del aditivo (grupos zwitteriónicos), así 

como capacidad de dispersión en la matriz polimérica y la concentración de este, 

determinan un aumento en las propiedades antes mencionadas y los cambios en su 

morfología, tanto en la superficie y en la sección transversal. 

Finalmente se procedió a evaluar las membranas (flujos de trabajo, resistencia 

(intercambio de sales), retención de colorantes y propiedades antiincrustantes). Los 

resultados dependieron de las propiedades antes mencionadas, destacando la 

hidrofilicidad y el carácter zwitteriónico de la membrana. Las membranas con 

incrustaciones GO−Arg, mostraron mayores propiedades antiincrustantes y retención a 

colorantes catiónicos. El comportamiento zwitteriónico de las membranas de 

PES/GO−Arg tiene una potencial aplicación para el tratamiento de aguas residuales de 

la industria textil.  
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Abstract 
 

The present work describes the mechanism of nanostructuring of poly-ether-sulfone 

(PES) embedded with graphene oxide modified with zwitterionic groups. The first stage, 

the chemical functionalization of GO with basic amino acids (arginine and lysine) was 

carried out to determine its zwitterionic behavior as a function of pH. For this purpose, 

a primary amino of the amino acids was activated by means of the variation of the pH 

(Arg 8 and Lys 9.8), in order to promote the formation of a C−N bond between the amino 

acid and the epoxide groups present in the basal plane of the GO The results 

demonstrate the functionalization (formation of the C-N bond) / reduction of the new 

modified materials (XPS and FTIR), in addition the materials presented significant 

changes in morphology, crystal structure and thermal properties, depending on the 

incorporation of amino acids, attributed to the zwitterionic behavior of the GO (Arg and 

Lys). 

Once the modified material was obtained, the polymeric membranes were prepared by 

phase inversion, considering the modified material as an additive (GO-Arg), at three 

different concentrations (0.25, 0.50, and 1.00% in weight percentage). The results 

showed significant changes in the properties of the membranes, which highlight their 

hydrophilicity, mechanical, and thermal properties, and their morphology, where it was 

observed that the electrostatic charge of the additive (zwitterionic groups), as well as 

the dispersion capacity in the polymeric matrix and its concentration, determine an 

increase in the aforementioned properties and changes in its morphology, both on the 

surface and in the cross section. 

As a last step, the membranes were evaluated, which consisted of obtaining workflows, 

resistance (exchange of salts), dye retention and antifouling properties. The results 

depended on the properties, highlighting the hydrophilicity and the zwitterionic 

character of the membrane, where the membranes with GO-Arg fouling showed higher 

antifouling properties and retention of cationic dyes. The zwitterionic behavior of 

PES/GO-Arg membranes has a potential application for the treatment of wastewater 

from textile intruders. 
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Capítulo 1: Introducción  
 

1.1 Antecedentes  
 

Uno de los problemas más frecuentes en la industria textil es la generación de grandes 

cantidades de agua residual procedente del proceso de teñido, la cual contiene 

contaminantes orgánicos e inorgánicos, correspondientes a los colorantes y las sales[1], 

respectivamente. 

Se han planteado diferentes estrategias para el tratamiento de dichos efluentes, tales 

como ozonización[1–4], absorción[5], fotocatálisis[6] y la utilización de métodos 

biológicos[7] (degradación por bacterias y hongos), entre otros. Pero estos presentan 

varias desventajas debido al alto contenido de sales, por ejemplo; en la ozonización hay 

formación de subproductos (ácido maleico) como resultado de la degradación de los 

colorantes[2], mientras que en la absorción y fotocatálisis se ve afectada la eficiencia del 

tratamiento[5,6] y en los métodos biológicos aumentan los tiempos de residencia y 

disminuye la eficiencia de degradación [7]. 

Algunas de las tendencias para promover la separación efectiva entre sales y colorantes, 

es a partir de la fabricación de membranas poliméricas [8]. Dentro de las principales 

ventajas de dichos sistemas se encuentran la permeabilidad selectiva de moléculas 

específicas [9]. Las membranas que actualmente se utilizan en el tratamiento de aguas 

de la industria textil son las elaboradas por poli-éter-sulfona (PES) [8], donde la principal 

limitante de estas membranas es que tienden a ser hidrofóbicas [10,11], presentan bajos 

flujos de trabajo y problemas de incrustaciones en su superficie [12–14]. Una alternativa 

para aumentar las propiedades antiincrustantes es el uso de membranas con 

características zwitteriónicas [15], además de mejorar las propiedades antiincrustantes 

permiten una mayor permeabilidad de sales, ya que estos grupos funcionan como 

canales iónicos[15,16]. 
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Para la elaboración de membranas zwitteriónicos, se han empleado polímeros de la 

misma naturaleza y mezclas de polímeros catiónicos y aniónicos, pero debido a su 

naturaleza química se disuelven en agua [17–19], por lo que representan una limitante 

para la aplicación deseada. Para otorgarle las características zwitteriónicas a las 

membranas, se realizan modificaciones superficiales con estos polímeros [19,20], o 

modificaciones a la estructura química de polímeros hidrofóbicos [21,22]. Sin embargo, 

dichas modificaciones pueden afectar el desempeño físico-mecánico de las membranas 

[21]. 

 

Con objetivo de incrementar las propiedades de las membranas (térmicas y mecánicas), 

se han utilizado nanomateriales, donde las modificaciones superficiales (grupos 

zwitteriónicos) mejoran las propiedades antiincrustantes, como es el caso del óxido de 

grafeno (GO) [23,24], un nanomaterial con área superficial amplia, donde se aprovecha 

los grupos funcionales de su superficie para generar reacciones de interés [25]. 

 

De acuerdo con lo anterior, el presente trabajo propone realizar una membrana de poli 

(éter sulfona) e inmovilizada con oxido de grafeno modificado con grupos zwitteriónicos 

(doble polaridad), mediante el método de inversión de fase, utilizando aminoácidos para 

aportar la doble polaridad. La incrustación del óxido de grafeno modificado mejorará las 

propiedades mecánicas de la membrana y su compatibilización con la matriz polimérica, 

lo que cambiará la permeabilidad de sales y la selectividad de los colorantes, para su 

posible aplicación el tratamiento de aguas residuales de la industria textil. 
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1.2 Justificación 
 

La industria textil genera grandes cantidades de aguas residuales, las cuales contienen 

contaminantes orgánicos e inorgánicos, que son perjudiciales para el medio ambiente. 

Dentro de los compuestos orgánicos se encuentran los colorantes y de los inorgánicos 

las sales, estos últimos se usan como aditivos en el proceso de teñido. Las 

investigaciones para el tratamiento de aguas residuales de la industria textil se han 

enfocado en la remoción de contaminantes orgánicos (colorantes), y dejan de lado a los 

inorgánicos (sales), tomando en cuenta que dichos compuestos producen un gran efecto 

negativo en la remoción de colorantes, ya que interactúan con los compuestos orgánicos 

o con los procesos que habitualmente se emplean durante su remoción, disminuyendo 

su eficiencia. Actualmente, se han realizado algunas investigaciones donde utilizan 

membranas poliméricas para la separación de los contaminantes orgánicos e 

inorgánicos, elaborando membranas poliméricas de PES, pero estas membranas 

presentan la característica de ser hidrofóbicas, lo que origina la acumulación de lodos 

en su superficie, por lo que su implementación es costosa. Para mejorar el uso de las 

membranas se han incorporado nanomateriales con modificaciones químicas 

(gruposzwitteriónicos), con el objetivo de incrementar la interacción con el agua, y que 

no se presenten problemas de ensuciamiento. La fabricación de membranas 

multifuncionales está enfocado al tratamiento de efluentes provenientes de la industria 

textil, con el objetivo de evaluar la retención de colorantes y la permeación de sales. 
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1.3 Hipótesis 
 

La fabricación de una membrana de PES con incrustaciones de GO modificado, cambiará 

las propiedades fisicoquímicas (hidrofilicidad, carga superficial, propiedades mecánicas 

y térmicas) de la membrana nanoestructurada. Sus cambios fisicoquímicos permitirán 

una mayor permeabilidad selectiva de sales, y la retención de colorantes específicos, 

con aplicación potencial en el tratamiento de efluentes originados por la industria textil. 
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1.4 Objetivo 
 

1.4.1 Objetivo general del proyecto 

Fabricar membranas de PES con GO modificado con grupos zwitteriónicos, para su 

aplicación en el tratamiento de efluentes de la industria textil. 

 

 

1.4.2 Objetivos específicos  

o Sintetizar óxido de grafeno por medio del método de Hummers. 

o Modificar el óxido de grafeno con aminoácido básicos alifáticos (AAs), lisina 

y arginina.  

o Caracterizar el óxido de grafeno antes y después de ser modificado, 

utilizando Espectroscopía Raman, Difracción de Rayos X (XRD), 

Espectroscopía en Infrarrojo por transformadas de Fourier (FTIR-ATN), 

Espectroscopía de Rayos X (XPS), Espectroscopía ULTRAVIOLETA–Visible 

(UV-Vis), Potencial Zeta (PZ), Análisis Termogravimétrico (TGA) y 

Microscopía Electrónica de Transmisión (TEM). 

o Fabricar una membrana de PES con incrustaciones de óxido de grafeno 

modificado, mediante el método de inversión de fase, a diferentes 

concentraciones (0.25, 0.50 y 1.00%). 

o Caracterizar las propiedades físicas y químicas de las membranas 

elaboradas con las técnicas; ángulo de contacto (hidrofilicidad), microscopía 

electrónica de barrido (morfología), microscopía de fuerza atómica 

(parámetros de rugosidad), potencial zeta (carga superficial), 

termogravimetría (propiedades térmicas) y tensión de películas delgadas 

(propiedades mecánicas). 

o Hacer pruebas de permeabilidad y selectividad de la membrana, empleando 

una celda de filtración (flujos de trabajo y propiedades antiincrustantes), 

una celda H por medio de la técnica de impedancia electroquímica 

(permeabilidad de sales), y para la cuantificación de colorantes se usó la 

técnica de espectroscopía UV-vis.  
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Capítulo 2: Síntesis y funcionalización de GO   
 

2.1 Antecedentes  
 

El GO es un material bidimensional formado por capas monoatómicas de átomos de 

carbono, con una hibridación sp2 y sp3 [26]. La hibridación sp3 se atribuye a los grupos 

de oxígeno ubicados en la superficie, producidos durante la oxidación del grafito [27]. 

Los grupos oxigenados característicos de GO son ácidos carboxílicos, epóxidos, 

hidroxilos y carbonilos, estos se encuentran en diferente proporción y distribución en la 

superficie de las láminas de GO. En particular, los grupos epóxidos predominan en el 

plano basal de GO, combinados con grupos hidroxilo, mientras que los ácidos 

carboxílicos y carbonilo se encuentran en la periferia de las capas [28–30]. Los grupos 

oxigenados mejoran las características fisicoquímicas de las capas de GO. Dentro de las 

propiedades físicas destaca la estabilidad al estar disperso en solventes orgánicos y agua 

[31] mientras en las propiedades químicas tenemos la reactividad de los grupos 

oxigenados para su funcionalización covalente con otras moléculas de interés [32], 

cambiando las propiedades de este, para darle alguna aplicación en específico, como la 

separación selectiva de iones (K+ y Mg2+) en soluciones acuosas [33]. La funcionalización 

de los grupos oxigenados también proporciona propiedades anticorrosivas, debido a la 

interacción de los ácidos carboxílicos del GO con metronidazol (rechazo de sales) [34] y 

la interacción de los grupos epóxidos del GO con 3-aminopropiltrietoxilano (APTS) como 

dopante de nanopartículas de alúmina para sistemas anticorrosión [35].  
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Recientemente, la funcionalización de la superficie de las monocapas de GO ha llamado 

la atención debido a su eficiente eliminación de colorantes en la remediación del agua 

[36,37]. En este sentido, los aminoácidos básicos alifáticos (AAs), como la arginina (Arg) 

y la lisina (Lys), tienen un comportamiento zwitteriónico debido a un grupo amino y un 

ácido carboxílico en su estructura química, que pueden actuar como especies catiónicas 

o aniónicas [38]. Se ha afirmado que las especies zwitteriónicas pueden establecer 

interacciones electrostáticas con moléculas cargadas positiva y negativamente al variar 

los valores de pH. Este comportamiento se puede producir en la superficie de las 

nanoláminas de GO, con el objetivo de obtener nanomateriales funcionales que 

eliminen simultáneamente los colorantes orgánicos catiónicos y aniónicos [39] en 

condiciones de pH reales en un efluente. El uso de especies zwitteriónicas para la 

eliminación de colorantes se ha utilizado en varias condiciones de pH [40–43]. Por 

ejemplo, Azha et al. [42] estudiaron la modificación de arcillas de bentonita con 

monómeros zwitteriónicos (polímero acrílico y polietilendiamina) sobre una tela de 

celulosa de algodón para la adsorción eficiente de verde brillante (catiónico) y rojo ácido 

(aniónico) bajo diferentes condiciones de pH. Por otro lado, Ibrahim et al. [43] informan 

la modificación de la superficie de GO usando dos monómeros: [2-(Metacriloiloxi) etil] 

dimetil-(3-sulfopropil) amonio hidróxido (SBMA) y N,N'metilenbis(acrilamida) (MBAAm) 

por reacciones de polimerización. Esta reacción electrostática ocurre entre las 

nanoláminas de GO y no incluye la interacción con las especies de oxígeno en el plano 

basal de GO, lo que reduce su rendimiento de funcionalización. Este comportamiento se 

observa en el punto isoeléctrico final obtenido para nanoláminas GO modificadas 

debido a la presencia de la especie de oxígeno. En ambos casos, no se producen 

reacciones químicas efectivas entre los monómeros y las nanoláminas GO, por lo que la 

eliminación eficaz del tinte podría verse comprometida en diferentes condiciones de pH. 
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Se han propuesto varios métodos para la modificación de la superficie GO, donde la 

interacción ocurre entre los ácidos carboxílicos [44,45] con grupos silano [45] y 

aminoácidos (AA) [44]. La desventaja de tales reacciones radica en la disponibilidad de 

grupos carboxílicos, la toxicidad de los disolventes orgánicos utilizados, las reacciones 

de larga duración y el rendimiento de funcionalización [44,46]. Además, la 

funcionalización convencional de GO con AA comúnmente es asistida con el uso de 1-

etil-3 (3-dimetilaminopropil) carbodiimida (EDC), para generar interacciones covalentes 

entre las especies de ácidos carboxilos del GO y la amina primaria de las biomoléculas 

[44,47–49]. Aunque el EDC promueve la interacción entre el carboxilo y el grupo amino, 

no promueve la formación selectiva de un enlace C−N, en específico con el carbono α. 

Por lo tanto, se obtiene una mezcla de diferentes fases de materiales cuando EDC 

interactúa con aminoácidos básicos (compuestos con dos grupos amina) [44]. 

Se ha reportado que los grupos epóxido ubicados en GO presentan alta capacidad de 

reacción para generar un enlace C-N [50–53], incluso si la reacción es asistida con EDC 

[46]. La reacción específica entre el grupo epóxido de GO y el carbono α de los AA 

mejorará la funcionalización química y la reducción de las nanoláminas de GO. 

De acuerdo con lo anterior, el presente capítulo describe la formación de especies 

zwitteriónicas en la superficie de nanoláminas de GO, utilizando aminoácidos básicos 

alifáticos (Arg y Lys) en condiciones específicas de pH (8 y 9.8), a temperatura ambiente. 

Esta condición permite que la reacción selectiva ocurra solo con los grupos epóxido 

presentes en el plano basal de las nanoláminas de GO, mientras ataca el ácido 

carboxílico ubicado en la periferia de GO por otros procesos (que está en menor 

concentración). Este comportamiento mejora la funcionalización química en la 

superficie GO para formar en enlace C−N, con el objetivo de obtener un material con 

características zwitteriónicas, con potencial aplicación para la eliminación de colorantes 

orgánicos en el tratamiento de aguas residuales. 
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2.2 Metodología 

 

2.2.1 Materiales  
 

La síntesis de GO se llevó a cabo utilizando hojuelas de grafito (99 % de contenido de 

carbono, <325 µm) de Sigma Aldrich, exfoliado por ultrasonido a temperatura ambiente 

[54]. El permanganato de potasio (KMnO4), el ácido sulfúrico (H2SO4), el peróxido de 

hidrógeno (H2O2) y el ácido clorhídrico (HCl), son grado reactivo, de la marca Fermont. 

Para la funcionalización GO, se obtuvieron L-arginina (Arg) y L-lisina (Lys) de Sigma 

Aldrich. Todos los productos químicos tenían certificación de grado analítico. 

 

2.2.2 Preparación de GO  
 

La síntesis de GO se realizó mediante el método convencional de Hummers [55–57]. Para 

tal efecto, se colocaron 125 mL de H2SO4 en un matraz de 1 L y se agregaron lentamente 

15 g de KMnO4 y se mezclaron durante 5 min. Posteriormente, se agregaron 5 g de 

grafito exfoliado y se mezcló a 0 °C por 10 min. La mezcla se calentó a 35 °C durante 3 h 

para producir la oxidación del GO. Después de la reacción, la mezcla se colocó en un 

matraz de 2 L con 500 mL de agua destilada y se agitó durante 15 min. Se colocaron 5 

alícuotas de H2O2 (10 mL) en la solución de GO para detener la reacción de oxidación. 

Finalmente, el GO se lavó con una solución HCl/H2O (1:2) varias veces hasta obtener un 

pH final de 7; luego el GO se secó en un horno a 70 °C durante 24 h. 
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2.2.3 Modificación GO con aminoácidos básicos AAs 
 

Se utilizaron AAs como arginina (Arg) y lisina (Lys) para la modificación de GO, 

considerando su pH específico para activar la amina primaria respectiva y promover su 

interacción con los grupos epóxido en las nanoláminas de GO. Para la arginina, el pH se 

ajustó a 8 y para la lisina a 9.8. Primero, se colocó 1 g de GO en un matraz de 500 mL 

con 200 mL de agua destilada y se sonificó durante 1 h; por separado, se disolvieron 3 g 

de cada uno de los AAs en 100 mL de agua destilada y se agitó durante 10 min. El pH de 

cada solución de AAs se ajustó con NaOH y HCl (0.1 M). La solución GO se ajustó en las 

mismas condiciones para cada AAs. Las soluciones de GO y AAs se mezclaron a 

temperatura ambiente (25 °C) y se agitaron durante 24 h. Posteriormente, GO-Arg (GO 

modificado con arginina) y GO-Lys (GO modificado con lisina) modificados se lavaron 

con una solución de etanol/agua 1:1 y se secaron a 60 °C durante 24 h. 
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2.2.4 Caracterización del GO, GO-Arg y GO-Lys 
 

La composición química del grafito, GO y su interacción con los AAs se realizó mediante 

FTIR, en un espectrofotómetro Perkin Elmer equipado con un accesorio ATR en un rango 

de 4000−600 cmˉ1. El porcentaje atómico y las interacciones químicas se monitorearon 

mediante un espectrómetro Thermo Scientific K−Alpha™ de Espectroscopía de 

Fotoelectrones de Rayos X con una presión interna de 10-9 mbar en la cámara de 

análisis, utilizando una fuente de rayos X monocromática Al Kα (hν = 1486.6 eV) con un 

tamaño de punto de 400 μm, energía de paso de 20 eV y un total de 10 escaneos. Los 

espectros de C1s, O1s y N1s se deconvolucionaron utilizando la función Gaussian [58]. 

Las transiciones energéticas de las suspensiones GO, GO-Arg y GO-Lys (1 mg/mL) se 

obtuvieron utilizando el espectrofotómetro UV-Vis Shimadzu, de 200 a 800 nm. El punto 

isoeléctrico (IEP) y la carga superficial de las suspensiones GO, GO−Arg y GO−Lys (0,1 

mg/mL) se calcularon en un Zeta-Nanosizer en diferentes condiciones de pH (de 2 a 12) 

con soluciones de NaOH y HCl (0.1 M) como agentes titulantes. Los análisis 

termogravimétricos se realizaron en un TA Instruments Q50, de 30 a 600 °C, a 5 °C/min 

bajo atmósfera de N2. La morfología de las nanoláminas GO, GO-Arg y GO-Lys se observó 

mediante Microscopía Electrónica de Transmisión (en un equipo Jeol JEM-1010 a 60–80 

kV; donde, una gota de cada muestra (0.02 mg/mL) se colocó en rejillas de cobre (malla 

300) para su observación microscópica. 

Los cambios en la estructura cristalina del grafito, GO, GO-Arg y GO-Lys se estudiaron 

por Espectroscopía Raman utilizando un Dilor Labram II a 632.8 nm, obteniendo la 

relación ID/IG del gradito, GO y sus respectivas modificaciones. Las medidas de 

difracción de rayos X se realizaron utilizando un difractómetro Rigaku ULTIMA IV, con 

una irradiación Cu-Kα (k = 1.54 Å) de 5 a 80 en 2θ. La distancia interplanar (d) se calculó 

a partir de la Ley de Bragg (Ec. (1)) y el tamaño del cristal (Lc) se calculó a partir de la 

ecuación de Debye-Scherrer (Ec. (3)). El número de hojas (NS) de grafito, GO, GO-Arg y 

GO-Lys se obtuvieron a partir de la ecuación 4 [59]. 
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𝜆 = 2𝑑𝑆𝑖𝑛(𝜃)                            Ecuación 1 

Donde; 

𝜆 = 𝐸𝑠 𝑙𝑎 𝑙𝑜𝑛𝑔𝑖𝑡𝑢𝑑 𝑑𝑒 𝑜𝑛𝑑𝑎 𝑑𝑒 𝑙𝑜𝑠 𝑟𝑎𝑦𝑜𝑠 𝑋 (1.54 Å) 

𝜃 = 𝐸𝑠 𝑒𝑙 á𝑛𝑔𝑢𝑙𝑜 𝑑𝑒 𝑑𝑖𝑓𝑟𝑎𝑐𝑐𝑖ó𝑛 

d= Distancia interplanar de las láminas de GO 

𝑑 =
𝜆

2𝑆𝑖𝑛(𝜃)
         Ecuación 2 

𝐿𝑐 =  
𝐾∗𝜆

𝛽∗𝐶𝑜𝑠 (𝜃)
       Ecuación 3 

Donde; 

𝐿𝑐 = 𝐿𝑜𝑛𝑔𝑖𝑡𝑢𝑑 𝑚𝑒𝑑𝑖𝑎 𝑑𝑒𝑙 𝑐𝑟𝑖𝑡𝑎𝑙 𝑎 𝑙𝑜 𝑙𝑎𝑟𝑔𝑜 𝑑𝑒𝑙 𝑒𝑗𝑒 𝑋 

𝐾 = 𝐹𝑎𝑐𝑡𝑜𝑟 𝑑𝑒 𝐹𝑜𝑟𝑚𝑎 𝑎𝑑𝑖𝑚𝑒𝑛𝑐𝑖𝑜𝑛𝑎𝑙 = 0.9 

𝛽 = 𝐴𝑙𝑡𝑢𝑟𝑎 𝑚𝑒𝑑𝑖𝑎 𝑑𝑒𝑙 𝑝𝑖𝑐𝑜 𝑚á𝑥𝑖𝑚𝑜 (𝐹𝑊𝐻𝑀)𝑒𝑛 𝑟𝑎𝑑𝑖𝑎𝑛𝑒𝑠 

𝑁 =
𝐿𝑐

𝑑
           Ecuación 4 

Donde; 

𝑁 = 𝑁ú𝑚𝑒𝑟𝑜 𝑑𝑒 𝑐𝑎𝑝𝑎𝑠 
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2.3 Resultados y discusión  

꞊2.3.1 Síntesis de GO 
 

La síntesis de GO a partir de grafito exfoliado (Sigma Aldrich) se analizó mediante FTIR y 

XPS. Las mediciones FTIR (Fig. 1a) muestran la banda característica del grafito, 

considerando una estructura química inerte [60,61]. La oxidación del grafito produce los 

cambios superficiales específicos ubicados en 3500−3000 cm-1, 2981 cm-1, 1715 cm-1, 

1615 cm-1, 1225 cm-1, 1039 cm-1 y 973 cm-1, atribuidos a las vibraciones O−H, C−H, C꞊C y 

C−O de grupos hidroxilo, carboxilo, carbonilo y epóxido formados en nanoláminas GO, 

lo que sugiere la modificación de la superficie del grafito con grupos oxigenados [62]. La 

técnica XPS determinó la composición de la superficie de las nanoláminas de grafito y 

GO. El estudio general (Fig. 1b) muestra los espectros de alta resolución de las 

nanoláminas GO con dos picos ubicados en 533 y 285 eV, atribuidos al aumento de 

especies de oxígeno (533 eV) [63]. La deconvolución de C1s (Fig. 1c) demuestra la señal 

característica de carbono grafítico ubicada en 284.5 ± 1 eV, que corresponde al 81.40 % 

(Ver Tabla 1). Sin embargo, para la deconvolución del C 1s muestra seis contribuciones 

a 285.9 ± 0.1, 286.5 ± 0.3, 287.7 ± 0,5 y 288.8 ± 0.2 eV respectivamente, asociadas con 

C−OH (hidroxilo), C−O−C (epoxi), C꞊O (carbonilo) y enlaces C(꞊O)−O (carboxilo) [64], que 

representan la correcta funcionalización con oxígeno de las nanoláminas de GO. 

Para determinar los cambios estructurales inducidos por la oxidación del grafito, se 

realizaron mediciones de espectroscopia Raman y difracción de rayos X. La Fig. 1d 

muestra la banda G predominante asociada con la característica hibridación sp2 del 

grafito [65]. Después del proceso de oxidación, aumenta la banda D atribuida a la 

hibridación sp3 de GO, lo que sugiere la correcta funcionalización de las nanoláminas de 

GO [27,56]. Los patrones XRD (Fig. 1e) muestran el pico característico del grafito ubicado 

a 26.3° en 2θ asociado al plano (002), mientras que GO muestra un desplazamiento en 

ángulo inferior (10.93° en 2θ) atribuido a la intercalación de grupos de oxígeno entre en 

las capas de grafito [55]. 
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Para completar la caracterización de las nanoláminas de GO, se realizaron análisis 

termogravimétricos de grafito y GO (Fig. 1f). Se puede ver la estabilidad térmica a 600 

°C del grafito exfoliado, mientras que las nanoláminas de GO muestran dos 

temperaturas de descomposición a 52.76 °C y 201.6 °C, lo que sugiere la pérdida de agua 

(aprox. 10.68 %) y grupos de oxígeno de las nanoláminas de GO (aprox. 28.80%) [44,56] 

lo que sugiere la oxidación adecuada del grafito para obtener nanoláminas GO. 

 

 

 

Figura 1. Caracterización de la obtención del GO a partir de grafito; a) FTIR, b) 

Espectro general de XPS, c) C1s -XPS, d) Espectro Raman, e) Patrón de XRD y 

f) Análisis termogravimétrico (TGA). 
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Tabla 1. Porcentaje atómico elemental del grafito exfoliado y las nanoláminas de 

GO obtenidas por la técnica de XPS. 

 

 

2.3.2 Funcionalización de GO con AAs 
 

2.3.2.1 Funcionalización química de nanoláminas GO con AAs 
 

Se realizaron análisis FTIR de nanoláminas GO modificadas para determinar la 

funcionalización química con AAs, como se presenta en la Fig. 2a y 2b. Los picos 

característicos de GO ubicados en 3500−3000 cm−1 están asociados con el estiramiento 

del enlace O−H, lo que indica la presencia de hidroxilos, en 2981 cm−1 con vibraciones 

C−H. Los picos a 1715 cm−1 están asociados con los grupos carboxilo y carbonilo, y los 

picos a 1615 cm−1 pueden asignarse a la resonancia de las moléculas de agua 

presentadas en las nanoláminas GO y también a la contribución de las vibraciones 

esqueléticas de los dominios grafíticos no oxidados (C꞊C) (Fig. 2a). Es importante notar 

que las señales a 1225 cm−1, 1039 cm−1 y 973 cm−1 asignados a la vibración C−O de los 

grupos epóxido y alcoxi (Fig. 2b) [59,62,66]. En particular, la señal de 1225 cm−1 de los 

grupos epóxido, juega un papel clave en la interacción con los AAs. Por el contrario, en 

los espectros FTIR de nanoláminas de GO modificadas con AAs disminuye la señal 

asociada a la presencia de picos de enlaces de oxígeno, aparece la señal a 1580 cm−1, 

atribuida al estiramiento C꞊C, 1367 cm−1 para el estiramiento del N−C aromático y 1039 

cm−1 asociado con la vibración C−O de los grupos alcoxi que están presentes en el óxido 

de grafeno reducido [50]. El estiramiento a 1367 cm−1 sugiere una funcionalización 

química covalente de las nanoláminas GO con AAs básicos alifáticos (Arg y Lys) como 

resultado de la formación de enlaces C−N [67]. Una comparación de los espectros FTIR 

de GO y nanoláminas GO modificadas (Fig. 2b) mostró que los picos del grupo epóxido 

(1225 y 973 cm−1) desaparecen, lo que se asocia a una interacción química exitosa [50]. 

Muestra 
Porcentaje atómico (%) 

C O 

Grafito 97.4 2.6 

GO 66.3 33.7 
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Figura 2. Espectro FTIR de GO, GO-Arg y GO-Lys en un rango de a) 4000-800 cm-1 

y b) 1300-800 cm-1. 

 

Para verificar la funcionalización química y la composición superficial de las nanoláminas 

GO-Arg y GO-Lys, se realizaron análisis XPS de alta resolución. La Fig. 3a muestra el 

estudio general de GO, con picos característicos ubicados en 533 eV (especies O) y 285 

eV (especies C), respectivamente [63]. Se puede observar la incorporación de especies 

de nitrógeno para GO-Arg (Fig. 3b) y GO-Lys (Fig. 3c), atribuidas al pico ubicado en 399 

eV, lo que demuestra la funcionalización apropiada de AAs con las nanoláminas de GO 

[68]. Además, se puede ver la presencia de sodio (Na 1s y Na KLL) para el GO-Lys (Fig. 

3b), ubicados a 1071 y 496 eV, lo que indica la presencia de especies de Na en la 

estructura de nanoláminas GO modificadas [69]. 
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Figura 3. Espectro general de XPS donde; a) GO, b) GO-Arg, y c) GO-Lys. 

 

La Tabla 2 muestra el porcentaje atómico de C, O y N de GO, GO-Arg y GO-Lys obtenido 

por mediciones de XPS. Observamos que las especies C aumentan con la modificación 

de GO, junto con una disminución importante de las especies O. Este comportamiento 

se asocia a la interacción de GO con AAs que presentan dos grupos amino-terminales, 

llevándose a cabo simultáneamente la funcionalización covalente de GO y su reducción 

[70–73]. 
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Tabla 2. Porcentaje atómico del GO, GO-Arg y GO-Lys. 

Muestra Porcentaje atómico (%) 

C O N Na 

GO 66.3 33.7 * * 

GO-Arg 72.9 21.3 5.8 * 

GO-Lys 75.0 18.9 4.1 1.9 

 

La composición superficial de las especies de C, N y O se obtuvo mediante espectros 

deconvolucionaron de C1s, O1s y N1s, como se muestra en la Fig. 4. En el espectro C1s 

del GO (Fig. 4a), se ubicaron las contribuciones a 284.5 ± 0.1, 285.5 ± 0.1, 285.9 ± 0.1, 

286.5 ± 0.3, 287.7 ± 0.5 y 288.8 ± 0.2 eV; que corresponden a C=C (hibridación sp2), C-C 

(hibridación sp3) [74], C−OH, C−O−C, C꞊O y C꞊O−O, respectivamente [64]. Al comparar 

GO-Arg (Fig. 4d) y GO-Lys (Fig. 4g) (análisis XPS), se observa una disminución de los 

grupos epóxido (286.5 ± 0.3 eV), así como un aumento en la contribución individual 

asociada con el enlace C-N (285.9 ± 0.1 eV); corroborando así la funcionalización química 

superficial de las nanoláminas de GO a partir de la interacción de los grupos epóxido de 

GO y la amina primaria de moléculas alifáticas (Arg y Lys) [50,70]. Es importante notar 

que las señales de superposición características de los enlaces C−N y C−OH son 

producidas por la modificación de la superficie de las nanoláminas GO [64,73,75], por lo 

que es necesario deconvulucionar el O 1s. En particular, las contribuciones individuales 

del espectro O1s de GO (Fig. 4b) se ubican en 531.2 ± 0.3, 532.5 ± 0.2 y 534.2 ± 0.4 eV; 

que corresponden al enlace C꞊O (carbonilo y carboxilo), C−O (hidroxilo y epóxido) y la 

presencia de agua [64]. Se observa una disminución de las señales de OH y epóxido 

ubicadas en 532.5±0.2 eV en nanoláminas de GO modificadas con AAs (Fig. 4e y 4h, 

respectivamente), con un aumento de la contribución ubicada en 531.2±0.3 eV, que 

corresponden a los grupos carboxilo y carbonilo, con la formación de enlaces C-N 

[70,72]. Por lo tanto, los resultados sugieren la funcionalización química simultánea y la 

reducción de nanoláminas GO con Arg y Lys. Finalmente, la deconvulución de N1s de 

GO-Arg (Fig. 4f) y GO-Lys (Fig. 4i) mostró una contribución ubicada en 399.6±0.2 eV, 
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atribuida al enlace C−NH−C [76], como resultado de la interacción entre grupos epóxido 

de GO con la amina primaria de AAs. Asimismo, la presencia de la señal ubicada en 401.4 

± 0.7 eV, se atribuye a la amina protonada (C−NH3) [64], como carga positiva del GO 

modificado. Este resultado sugiere que, en condiciones de pH controlado, la amina 

primaria de Arg interactúa con los ácidos carboxílicos en la periferia de las nanoláminas 

de GO, promoviendo la formación de enlaces C(꞊O)−N [77]combinados con el enlace 

C−NH−C, como resultado de las interacciones del epóxido en el plano basal. Este 

comportamiento se produce en la superficie de GO, con mayor preferencia por los 

grupos epóxido, en particular con GO-Arg. Sin embargo, en el caso de Lys se observa una 

menor interacción con los ácidos carboxílicos de las nanoláminas de GO, asociada a la 

ubicación de la amina primaria en Lys, donde la interacción electrostática juega un papel 

clave en la funcionalización de GO. Las contribuciones porcentuales individuales de C1, 

O1 y N1 se presentan en Información de respaldo (Tabla 3). 
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Figura 4. Deconvoluciones XPS de GO, GO-Arg and GO-Lys. Espectro del C1s a) 

GO, d) GO-Arg and g) GO-Lys; Espectro del O1s b) GO, e) GO-Arg and h) GO-

Lys; Espectro del N1s c) GO, f) GO-Arg and i) GO-Lys. 
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Tabla 3. ꞊Contribuciones individuales del C 1s, O 1s y N 1s para el GO, GO-Arg y 

GO-Lys.  

Elemento Energía de enlace (eV) Enlace  GO (%) GO-Arg (%) GO-Lys (%) 

C 1s 

284.5± 0.1 C꞊C 38.83 44.13 47.17 

285.5± 0.1 C−C 11.77 9.86 11.32 

285.9 ± 0.1 C−OH, C−N 3.18 13.15 16.51 

286.5 ± 0.3 C−O−C 28.29 17.84 10.85 

287.7 ± 0.5 C꞊O 9.42 7.98 5.66 

288.8 ± 0.2 C(꞊O)−O 8.51 7.04 8.49 

O 1s 

531.2 ± 0.3 O꞊C 6.60 20.76 26.35 

532.5 ± 0.2 O−C 81.83 63.34 62.12 

534.2 ± 0.4 H2O 11.57 15.90 11.53 

N 1s 
399.6±0.2 C−NH−C 0 36.13 47.20 

400.3±0.2 C(꞊O)−N 0 61.43 11.98 

401.6±0.7 C−NH3 0 2.44 40.82 
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Con el objetivo de corroborar la funcionalización/reducción química de la superficie de 

las nanoláminas GO, se realizaron espectros UV-vis de una suspensión acuosa de GO, 

GO-Arg y GO-Lys (Fig. 5). Para las nanoláminas GO, el pico de absorción se presenta a 

206 nm, mientras que la funcionalización GO con AAs, muestra un cambio de señal 

ubicado en 255−260 nm. Este comportamiento demuestra cambios importantes en las 

señales de transición π−π* atribuidas a la hibridación sp2 del enlace C−C [78], asociada 

con la modificación/reducción covalente de las nanoláminas GO, lo que coincide con la 

literatura reportada [78,79]. 
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Figura 5. Espectro UV-vis; a) GO, b) GO-Arg, y c) GO-Lys. 
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2.3.2.2 Morfología de nanoláminas GO modificadas con AAs por TEM 
 

Los cambios de morfología estructural producidos por la modificación química de la 

superficie de las nanoláminas GO con AAs fueron evaluados por TEM, como se muestra 

en la Fig. 6. Las nanoláminas GO obtenidas por el método de Hummers (Fig. 6a) exhiben 

la morfología característica similar a una lámina con la presencia de ligeras arrugas [56] 

Sin embargo, la modificación de GO con Arg (Fig. 6b) y Lys (Fig. 6b) mostró una 

disminución importante en el tamaño de la hoja con una mayor delaminación de la capa 

y con la presencia de aglomerados. Este comportamiento sugiere la formación de 

vacantes y defectos producidos por la funcionalización química combinada y la 

exfoliación con AAs [80]. Como resultado, los cambios estructurales inducidos en las 

nanoláminas GO con AA se asociarán con la disposición cristalina de los materiales 

obtenidos. 

 

Figura 6. Micrografías TEM; a) GO, b) GO-Arg y GO-Lys.  
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2.3.2.3 Estructura cristalina de nanoláminas GO modificadas 
 

La Fig. 7 muestra los patrones XRD de GO sintetizado a partir de grafito exfoliado y su 

modificación con AAs. El grafito (Fig. 7a) muestra un pico característico ubicado a 26.3° 

en 2θ, correspondiente al plano (002), con una distancia interplanar (indicada como d) 

de 3.33 Å. En comparación, el GO obtenido (Fig. 7b) muestra un desplazamiento a 10.93° 

a 2θ, que corresponde a la presencia de especies de oxígeno intercaladas entre las capas 

exfoliadas [55,81]con un aumento de la distancia interplanar a 8.08 Å, como se observa 

en la Tabla 4. Además, las diferencias en el ancho del pico principal entre el grafito y GO 

indican la reducción del tamaño del cristal a lo largo del eje c (Lc) [82] lo que resulta en 

la disminución de capas [59]. La funcionalización química de GO con Arg (Fig. 7c) mostró 

la presencia de un pico ubicado a 10.44° y GO-Lys (Fig. 7d) a 10.56°, respectivamente; 

ambas señales corresponden al plano (001), y su d no se ve afectada por la incorporación 

química de AAs, lo que sugiere la posible orientación plana de Arg y Lys en la superficie 

de GO [52]. En comparación, el ancho del pico en GO-Arg y GO-Lys mostró una 

disminución en la intensidad en comparación con GO, asociada con la reducción de Lc 

[82] atribuida a la disminución de la capa, sin modificar la distancia entre capas. GO-Arg 

y GO-Lys modificados mostraron un pico ubicado a 22.08° en 2θ, como resultado de la 

funcionalización/reducción química simultánea de las nanoláminas de GO [66]. Además, 

es importante notar que GO-Arg y GO-Lys mostraron la presencia de una señal leve a 

42.68° (ausente en grafito y GO) que corresponde al plano (100), sugiriendo la 

disminución y orientación en el plano cristalino en el eje X (La) [59,83]. En la Tabla 4 se 

presenta una comparación de los parámetros cristalinos de los análisis XRD de fusión de 

grafito, GO, GO-Arg y GO-Lys. 
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Figura 7.  Difractogramas XRD de: a) grafito, b) GO, c) GO-Arg y d) GO-Lys. 
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Tabla 4. Comparación de los parámetros cristalinos de: grafito, GO, GO-Arg y GO-

Lys analizando los espectros de DRX. 

Muestra  

Plano (001) Plano (100) 

2θ 

(deg) 

FWHM Lc 

(deg) 

Lc (Å) d (Å) N 2θ 

(deg) 

FWHM La 

(deg) 

La (Å) 

Grafito 26.67 0.1544 528.58 3.33 158 * * * 

GO 10.93 0.9236 86.36 8.08 11 42.20 0.6280 135.53 

GO-Arg 10.44 1,5616 51.06 8.46 6 42.68 0.8286 102.88 

GO-Lys 10.56 1,7184 46.40 8.36 6 42.88 0.6984 122.20 

*No se observa. 
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Para estudiar los cambios estructurales en GO por la incorporación de AAs, el espectro 

Raman se presenta en la Fig. 8. Las nanoláminas GO (Fig. 8b) presentan la banda 

característica D en 1345 cm−1 (atribuida a la simetría vibratoria de segundo orden A1g 

del grado de desorden en la estructura cristalina en la hibridación sp3 de las capas GO) 

y la banda G a 1580 cm−1 (atribuida al modo vibratorio primario en el plano E2g de la 

estructura sp2 del carbono) [84–87]. En comparación, el grafito (Fig. 8a) mostró un 

aumento en la banda G, atribuido al predominio de la hibridación atómica sp2 [65], a 

diferencia de las nanoláminas GO, donde la hibridación sp3 aumenta [56,67]. En 

particular, la relación IG/ID en el GO es un parámetro que indica modificaciones en los 

dominios sp2 [85] cambios en el tamaño de los cristales, inducidos por la 

funcionalización química de las nanoláminas de GO [88] y aumento del desorden por la 

reducción de GO [89,90]. Las nanoláminas GO (Fig. 8b) mostraron un IG/ID de 1.16, 

mientras que GO-Arg (Fig. 8c) y GO-Lys (Fig. 8d) mostraron un IG/ID más alto (1.26 y 1.30, 

respectivamente). Esto sugiere un aumento en los defectos de las nanoláminas GO por 

la funcionalización [91,92], inducida por la modificación química con AAs, así como la 

formación de un enlace covalente en la superficie GO. Además, el aumento de la relación 

IG/ID está asociado con un aumento del desorden de la estructura de las nanoláminas de 

GO, como resultado de la posible reducción de GO modificado con AAs [93]. De acuerdo 

con lo reportado con diversos autores, se ha demostrado que los aminoácidos alifáticos 

(Arg y Lys) producen una reducción de las nanoláminas de GO [72,73]. Además, la banda 

2D es una señal característica asociada al número aproximado de láminas [94] que se ve 

disminuida en GO (Fig. 8b) y modificada en GO con AAs (Fig. 8c y 8d) en comparación 

con el grafito (Fig. 8a). 
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Figura 8. Espectro Raman de: a) Grafito, b) GO, c) GO-Arg y d) GO-Lys  
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2.3.2.4. Estabilidad térmica 
 

La descomposición térmica de GO y GO modificado con AAs se realizó mediante análisis 

termogravimétricos (Fig. 9). Para las nanoláminas GO, se observaron dos pérdidas de 

temperatura características, la primera a 52.7 °C, asignada al contenido de agua (aprox. 

10.68 % en peso) y la segunda a 201.56 °C (pérdida de aprox. 28.30 % en peso), se 

atribuye a las especies oxigenadas en el GO [56,66]. Sin embargo, los materiales 

modificados (GO-Arg y GO-Lys) presentaron tres pérdidas. La primera pérdida se ubicó 

entre 57.03 y 55.88 °C, asociada al contenido de agua (ca. 5.87–5.97 % en peso). La 

segunda pérdida, para el GO-Arg, se produjo a 174.62 °C (aprox. 21.15 % en peso), 

mientras que GO-Lys se presentó a una temperatura de 167.95 °C (pérdida aprox. 17.21 

% en peso); este comportamiento está asociado con la ruptura de grupos funcionales de 

GO modificado (reducción del GO)[44,70,72]. Finalmente, una tercera pérdida se 

presenta en GO-Arg a 302.79 °C (ca. 6.21 % en peso) y GO-Lys a 385.28 °C (ca. 14.21 % 

en peso), que se atribuye a la pérdida del enlace C−N [44]. El GO-Lys presentó una mayor 

estabilidad térmica en comparación con GO-Arg, asociada a la presencia del enlace C−N 

y la reducción del material, de acuerdo con los resultados de XPS (Fig. 4). 
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Figura 9. Análisis termogravimétrico (TGA) de: a) GO, b) GO-Arg y c) GO-Lys. 
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2.3.2.5. Comportamiento zwitteriónico de nanoláminas GO modificadas 
 

Para corroborar la modulación de la densidad de carga de las nanoláminas de GO 

modificadas con AAs en función del pH, se realizaron mediciones de potencial zeta (Fig. 

10). Para GO (Fig. 10a), se puede ver el potencial negativo a diferentes valores de pH (2 

a 12), que aumentó con la desprotonación de especies de oxígeno (−COOH) [95]. El 

potencial zeta para GO-Arg (Fig. 10b) y GO-Lys (Fig. 10c) mostró valores positivos a pH 

inferiores a 2.5, producidos por la protonación de un grupo amina que no reaccionó con 

GO, formando el ion NH3+, como observado en los resultados XPS (Fig. 4). El aumento de 

pH produce valores de potencial Zeta negativos, por la desprotonación de ácidos 

carboxílicos de AAs y GO que no reaccionaron durante la funcionalización [45]. En 

particular, el potencial zeta de GO-Arg (Fig. 10b) es negativo y baja a partir de pH 6, 

mientras que el potencial zeta de GO-Lys (Fig. 10c) exhibe un valor negativo aumentado 

a medida que aumenta el pH; este comportamiento para GO-Arg se atribuye a la 

disponibilidad de la amina primaria en la cadena principal de arginina. Para la lisina, la 

presencia de la amina primaria se ubica en el carbono α, con la presencia de un ácido 

carboxílico en la misma posición. Como resultado, ambos grupos funcionales (NH2 y 

COOˉ) podrían producir cargas electrostáticas repulsivas. Por lo tanto, Lys disminuye su 

interacción con los ácidos carboxílicos en la periferia de las nanoláminas GO. De acuerdo 

con lo anterior, GO-Arg establece un punto isoeléctrico (PI) a pH 2.14, mientras que GO-

Lys muestra un IP a pH 2.41, asociado al comportamiento zwitteriónico de las 

nanoláminas GO modificadas [96]. 
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Figura 10. Potencial zeta de: a) GO, b) GO-Arg y GO-Lys. 
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2.3.2.6 Estabilidad química de los materiales modificados a cambios de pH  

 

Para corroborar la integridad de los AAs en diferentes condiciones de pH, evaluamos los 

espectros FTIR de GO-Arg y GO-Lys después de 24 h, a pH 2, 7 y 10, respectivamente. No 

se observaron cambios en los picos característicos de GO-Arg y GO-Lys en diferentes 

condiciones de pH, en especial la vibración N−C aromático [67], lo que sugiere la 

estabilidad de los AAs funcionalizados en la superficie de las nanoláminas GO (Fig. 11). 

 

Figura 11. Espectros FTIR muestran la estabilidad química de los materiales 

modificados a pH 2, 7, 10 donde a) GO-Arg y b) GO-Lys. 
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2.3.2.7 Estabilidad en solventes orgánicos  
 

Para evaluar la estabilidad en solventes orgánicos del GO y los materiales modificados 

se evaluaron diferentes tiempos (t = 0, 1, 3, 20 y 24 horas) en agua (H2O), N-Metil-2-

pirrolidone (NMP), N, N-dimetilformamida (DMF), dimetilsulfóxido (DMSO) y 

dimetilacetamida (DMAc). En la Fig. 12, se muestran los resultados de la dispersión del 

GO y el GO modificado (GO-Arg y GO-Lys). Para el GO después de la sonificación (T0) 

muestra buena estabilidad en todos los solventes, esto es debido a los grupos 

oxigenados en su superficie, al pasar 20 horas este pierde la estabilidad DMSO y DMAc, 

debido a la polaridad de estos solventes (-CH3). Los materiales modificados, como el GO-

Arg presenta poca estabilidad en DMSO (1 hora), mientras que el GO-Lys presentan una 

mayor estabilidad que el GO y el GO-Arg al DMAc (24 horas), esto se puede atribuir a la 

reducción que presento material, como se mostró en los resultados XPS (Fig. 4), este 

presento una mayor reducción (C꞊C). También se observa una buena estabilidad en DMF 

después de 24 horas, es atribuida a los grupos amino [68], estos grupos se obtienen de 

la modificación de los materiales.  

 

Figura 12. Estabilidad a solventes orgánicos de GO, GO-Arg y GO-Lys. 
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2.3.2.8 Mecanismo de funcionalización GO con AAs 
 

De acuerdo con los resultados obtenidos, se propone un mecanismo de funcionalización 

para nanoláminas GO con AAs alifáticos con el objetivo de formar grupos zwitteriónicos 

en la superficie del GO (Fig. 13). Inicialmente, el ajuste de pH específico para GO y AAs, 

como Arg (pH 8.0) y Lys (pH 9.8), es fundamental para obtener la amina primaria. En 

ambos casos, estas condiciones de pH producen una amina protonada (NH+3) en la 

cadena lateral y la desprotonación del ácido carboxílico (COO–) a temperatura ambiente. 

En estas condiciones, es posible obtener un enlace C−N, como se observa en los 

resultados de XPS (Fig. 4), que se obtiene por la interacción de los grupos epóxido de las 

nanoláminas GO y la amina primaria de los AAs. Este enlace se produce por el ataque 

nucleofílico del nitrógeno (amina primaria), y atraído por el carbono del grupo epóxido 

del GO, formando un enlace covalente. El desequilibrio de carga que se produce en el 

carbono del grupo epóxido favorece la formación de enlaces C-O con carga negativa (O-

). El nitrógeno de los enlaces C−H es desprotonado y atraído por (O-), formando grupos 

hidroxilo (−OH) y enlaces C−N estables. Este mecanismo ocurre en el plano basal de las 

nanoláminas GO. Es importante notar que en la funcionalización de GO-Arg, la posición 

de la amina primaria potencia la interacción con el ácido carboxílico de GO para obtener 

un enlace amida (C(꞊O)−N), de acuerdo con los resultados de la deconvolución de N1s 

(Fig. 4), en comparación con los resultados de GO-Lys. Este comportamiento está de 

acuerdo con las mediciones del potencial zeta (Fig. 10), donde el potencial de GO-Arg 

disminuye cerca del pH 6 por la desprotonación de los ácidos carboxílicos antes de la 

formación del enlace amida. Por otro lado, para la funcionalización de GO-Lys, la 

presencia de sodio (como se observa en la Fig. 3), sugiere que la nula interacción de la 

amina primaria con los ácidos carboxílicos se produce debido a la atracción de especies 

Na+, induciendo la formación de acetato de sodio (COONa). 

Los fenómenos de reducción/funcionalización de las nanoláminas GO con AAs se 

confirmaron mediante estudios de caracterización XPS (Fig. 4), XRD (Fig. 7) y Raman (Fig. 

8). Esto ocurrió a través de la trasferencia de un protón, mediante los grupos hidroxilo, 

lo que resulta en una posible formación de agua y el cierre de anillos aromáticos. De 

acuerdo con lo anterior, el mecanismo sugerido se presenta a continuación en la Fig. 13. 
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El comportamiento zwitteriónico de las nanoláminas GO ha llamado la atención como la 

nueva generación de materiales antiincrustantes para aguas residuales, debido a su 

modulación de densidad de carga selectiva en tintes orgánicos específicos liberados por 

las industrias textiles [43]. La funcionalización de aminoácidos alifáticos (Lys y Arg) de 

nanoláminas de GO a través de enlaces covalentes podría mejorar la dispersión de GO 

en matrices poliméricas, con el objetivo de producir membranas multifuncionales con 

una posible aplicación en aguas residuales. 

 

Figura 13. Mecanismo de reacción de GO con AAs para la formación de grupos 

zwitteriónicos.  
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2.4 Conclusiones parciales  
 

Se logró una funcionalización/reducción química combinada de nanoláminas de óxido 

de grafeno (GO) con aminoácidos alifáticos (AAs) en condiciones específicas de pH para 

producir grupos zwitteriónicos en la superficie GO a temperatura ambiente. Según 

análisis FTIR y XPS, la funcionalización/reducción combinada de GO con la incorporación 

de AAs (Arg y Lys) se produce por formación de enlaces C−N y N−H, junto con una 

disminución de especies de oxígeno. Este comportamiento está determinado por la 

posición de la amina primaria de cada AAs, en función del pH. Además, los resultados de 

Raman, XRD y UV-Vis demuestran la reducción de GO por la incorporación de AAs. Los 

AAs decorados en la superficie de las nanoláminas GO muestran un punto isoeléctrico a 

pH 2,14 (GO-Arg) y 2,41 (GO-Lys), respectivamente, lo que sugiere la formación de 

grupos zwitteriónicos por la formación de enlaces C−N. Las nanoláminas GO decoradas 

con AAs alifáticos pueden generar nanomateriales funcionales con aplicación potencial 

en la eliminación selectiva de colorantes orgánicos. 

Como material incrustante se usará GO-Arg, en comparación del GO-Lys, presento 

menor reducción (XPS) y un mayor porcentaje de funcionalización (TGA).  
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Capítulo 3. Fabricación de membranas por inversión de 

fase  
 

3.1 Antecedentes  
 

Una membrana es una capa delgada cuya función principal es la selectividad al restringir 

el paso de ciertas sustancias. Estas se clasifican de acuerdo con su origen, en naturales 

y sintéticas. Las membranas sintéticas están hechas de materiales cerámicos y 

poliméricos, estos últimos son más comunes debido a su bajo costo, manipulación, 

además son ampliamente utilizadas en el tratamiento de aguas residuales [97]. 

Las membranas poliméricas presentan propiedades significativas, las cuales dependen 

de la matriz polimérica, por lo tanto, la selección del polímero es un parámetro 

determinante para la elaboración de membranas en el tratamiento de aguas residuales 

[98]Los factores determinantes para la elección del material incluyen la distribución del 

tamaño de los poros, la susceptibilidad a la humectación, la porosidad, la resistencia 

mecánica, la resistencia térmica, el costo, la flexibilidad del polímero, la resistencia a la 

suciedad, la estabilidad, la durabilidad y la resistencia química [99]. Este último puede 

incluir resistencia al pH, oxidantes y cloración (que es de particular importancia para el 

agua potable) [100]. Un polímero que cumple con las características antes mencionadas 

y es ampliamente utilizado en el tratamiento de aguas residuales de la industria textil es 

el poli-éter-sulfona (PES) [101]. 

El PES tiene en su estructura química un difenil sulfona y éter aromático en las unidades 

repetidas, como se muestra en Fig. 14 [99]. Este polímero se clasifica como 

termoplástico amorfo, posee una alta temperatura de transición vítrea (Tg) y buena 

resistencia mecánica. También poseen excelente estabilidad y resistencia al calor, 

oxidación, hidrólisis y ambientes químicos (estabilidad al pH) [102]. En virtud de estas 

propiedades, se ha estado ampliando el campo de aplicación de dichas membranas para 

el tratamiento de aguas residuales [101]. En este sentido, una desventaja del PES es su 

carácter hidrofóbico lo que hace que el flujo de la membrana pueda ser bajo, además 

presenta problemas de ensuciamiento por lo que su nivel de vida útil disminuye [99]. 
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Figura 14. Estructura química del PES. 

Para mejorar las propiedades del PES, se ha desarrollado la adición de aditivos durante 

su formulación [103]. El uso de nanomateriales como aditivos en las membranas de 

matrices poliméricas han producido mejoras en las propiedades físicas y químicas de 

estas, tales como la permeabilidad del agua, resistencia a las incrustaciones, 

selectividad, mayores propiedades mecánicas y térmicas, mayores flujos de trabajo, así 

como la auto limpieza [100]. Los materiales más atractivos para usar en las matrices 

poliméricas son los nanomateriales a base de carbón (fullerenos, nanotubos de carbono 

y óxido de grafeno), ya que este tiene una gran área superficial [103]. Como es el caso 

del GO [104]. 

Al incrustar un nanomaterial a una matriz polimérica, la concentración de este cambia 

el rendimiento de la membrana, por lo que se debe determinar la concentración óptima 

que influya en un apropiado desempeño físico mecánico. Las concentraciones altas por 

encima del valor óptimo dan como resultado una deficiencia en el rendimiento de las 

membranas, por la agregación del aditivo (nanomaterial) [105]. En membranas con 

incrustaciones de carbono se han usado concentraciones menores al 1% en porcentaje 

en peso [15]. Cabe destacar el uso de polivinilpirrolidona (PVP), para dispersar los 

nanomateriales en la matriz polimérica, así evitar aglomeraciones [106]. 

Además del tamaño de poro, otro factor para hacer selectiva a una membrana es la 

distribución y geometría de poros, por lo que es posible obtener membranas con 

morfología simétricas y asimétricas. Las membranas con poros de tamaño uniformes en 

las caras de la membrana son simétricas, mientras que las membranas asimétricas el 

diámetro de poro tiende a variar. En la industria textil se han empleado membranas 

asimétricas de nanofiltración ya que han mostrado una alta eficiencia de permeación de 

sales y retención de colorantes [107]. Un método de elaboración de membranas que 

cumple con las características antes mencionadas es el método de inversión de fase. 
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En la elaboración de membranas por inversión de fase, el procedimiento consta de tres 

componentes (polímero, solvente y no-solvente), tal como lo indica la Fig.15, donde las 

esquinas del triángulo representan cada uno de los componentes [108]. Para entender 

el diagrama de inversión de fase, partimos de la obtención de una solución homogénea 

compuesta por polímero y disolvente, a la cual se le agrega el no-solvente (solución con 

los tres componentes), la mezcla con los tres componentes está representada por la 

línea A-B. En el punto C, la composición del sistema alcanzará la brecha de miscibilidad 

y dos fases comenzarán a formarse: una fase rica en polímeros representada por la parte 

superior límite de la brecha de miscibilidad y una fase pobre en polímero representada 

por el límite inferior de la brecha de miscibilidad.  

En una cierta composición de la mezcla de los tres componentes, la concentración del 

polímero en la región de la fase rica en polímero será lo suficientemente alta como para 

ser considerada sólida. Esta composición es representada por el punto D en la Figura 15. 

En este punto, la estructura de la membrana es determinada. Un mayor intercambio de 

disolventes y no disolventes conducir a la formación final de la membrana, cuya 

porosidad es determinado por el punto B, que representa la mezcla de la fase rica en 

polímeros (B’) y la fase líquida que está virtualmente libre de polímero y solvente (B”) 

[109]. A partir de los tres componentes anteriores, se han obtenido membranas de 

diferente morfología (membranas esponja y dedos) donde se puede observar el efecto 

de los parámetros mencionados (Fig. 16)[110]. 
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Figura 15. Diagrama de tres componentes para la formación de membranas por 

inversión de fases. 
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Figura 16. Formación de diferentes morfologías por el método de inversión de 

fases. 
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3.2 Metodología 
 

3.2.1 Materiales 

 

En la elaboración de las membranas se utilizó Polí-éter sulfona (PES), Dimetilsulfóxido 

(DMSO) y Polivinilpirrolidona (PVP) de la marca Sigma Aldrich. Además de GO-Arg, como 

aditivo.  

3.2.2 Métodos  

 

3.2.2.1 Evaluación de la dispersión de GO-Arg en solventes orgánicos usando agente 

dispersante (PVP)  
 

Se tomó la concentración de la Tabla 5, en la evaluación de la estabilidad del GO-Arg con 

el uso de agentes dispersantes (PVP), (experimento 5), en diferentes solventes orgánicos 

(DMF, DMSO, DMCA y NMP), a un tiempo máximo de 24 h. 

3.2.2.2 Elaboración de membranas por Inversión de Fase  
 

Se usó el método de inversión de fase [108], en la fabricación de las membranas, donde 

se utilizó PES como material soporte, DMSO como solvente, agua desionizada como no-

disolvente y el GO-Arg como aditivo, además del PVP como dispersante del 

nanomaterial en la matriz polimérica. La formulación de la solución de fundición se 

presentó en la Tabla 5. Para la obtención de las membranas, primero se pesó el aditivo. 

Posteriormente, se agregó DMSO, cada suspensión fue dispersada con ultrasonido 

durante una hora. Bajo agitación continua, se añadió el PES y el PVP a la mezcla de 

aditivo/DMSO y se dejó en agitación por 24 h a 60 °C. Disueltos los polímeros, la solución 

de fundición se sonificó en baño por 10 minutos para eliminar burbujas de aire 

restantes. Finamente, se dejó enfriar a temperatura ambiente (25 °C). Posteriormente, 

cada solución se vertió en una placa de vidrio y se homogenizó utilizando una cuchilla 

de fundición con un espesor de 200 μm. La película sobre el vidrio se dejó en exposición 

al aire (5 s) y posteriormente se sumergió en el baño de coagulación no disolvente (agua 

a 25 °C). La placa de vidrio se mantuvo en baño de coagulación por 10 minutos para 
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garantizar una inversión de fase completa. Por último, la membrana obtenida se lavó 

con agua desionizada para eliminar el exceso de solvente. 

Tabla 5. Concentración en Peso de las membranas elaboradas. 

Experimento PES (porcentaje 

en peso) 

PVP (porcentaje 

en peso) 

DMSO (porcentaje 

en peso) 

Aditivo (porcentaje 

en peso) 

1 19.00% 0.00% 81.00% 0.00% 

2 19.00% 1.00% 80.00% 0.00% 

3 19.00% 1.00% 79.75% 0.25% 

4 19.00% 1.00% 79.50% 0.50% 

5 19.00% 1.00% 79.00% 1.00% 

 

3.2.3 Caracterización de membranas  
 

3.2.3.1 Caracterización de la solución de polimérica antes de la realización de las 

membranas 
 

La viscosidad de la solución polimérica se obtuvo por un viscosímetro marca 

BROOKFIELD, modelo DV3TLVTJ0. La concentración en porcentaje en peso de las 

soluciones se calculó con respecto a la Tabla 5. 

3.2.3.2 Hidrofilicidad  
 

La hidrofilicidad de las membranas se derteminó por la técnica de ángulo de contacto, 

adsorción de agua y porcentaje de porosidad. 

En la obtención del ángulo de contacto se utilizó un goniómetro, marca KRUSS modelo 

DSA30, donde se cortó  1 cm2 de membrana para la análisis , se usó agua desionizada 

para la formación de la gota, la cual se midio a los 40 segundos de haber tocado la 

superficie. 
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En la determinación de la adsorción de agua de las membranas, primero se cortaron en 

un área de 2 cm2. Posteriormente, se secaron a 30 °C por 24 h. Después, la membrana 

se sumergió en agua desionizada durante 24 h y se registró el peso de la membrana 

húmeda (m1), cuya superficie fue colocada con un papel secante para eliminar el exceso 

de agua. Finalmente, las membranas se secaron de nuevo a 30 °C por 24 horas, y se 

registró el peso en seco (m2). La absorción de agua (Wu) se calculó usando la siguiente 

ecuación: 

𝑊𝑢 =
𝑚1−𝑚2

𝑚2
∗ 100%     Ecuación 5 

Donde m1 es el peso de la membrana humeda, m2 es peso de la membrana seca y Wu la 

adsorción de agua. 

El porcentaje de porosidad fue determinado por el método gravimétrico [111], 

aplicando la siguiente ecuación: 

Ɛ=
(𝑊1−𝑊2)/𝑑𝑤

𝑊1−𝑊2

𝑑𝑤
+

𝑊2
𝑑𝑝

∗ 100    Ecuación 6 

Donde W1 es el peso humedo, W2 el peso en seco, dw la densidad del agua (0.998 g/cm3), 

dp la densidad del PES (1.37 g/cm3) y Ɛ el porcentaje de porosidad. 

 

3.2.3.3 Morfología de las membranas 
 

Para observar la morfología de las membranas se empleó microscopía electrónica de 

barrido (SEM). La morfología a analizar fue la superficie y la sección transversal de cada 

membrana, esta última se le realizó un corte transversal con N2 líquido. El microscopio 

utilizado fue marca Jeol, modelo JSM-6610LV, en donde se trabajó a una distancia de 10 

mm y un voltaje de 15 KV.  

3.2.3.4 Parámetros de rugosidad  
 

La técnica de microscopía de fuerza atómica (AFM) se usó para determinar los 

parámetros rugosidad (Rugosidad promedio (Ra) y Rugosidad cuadrática media (RMS)), 

las mediciones se realizaron en un área de 1 μm2, en un equipo marca BRUKER. 
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3.2.3.5 Carga superficial y punto isoeléctrico    
 

La carga superficial de las membranas se realizó por medio de la técnica de potencial 

zeta, antes de realizar las mediciones las membranas se hidrataron con solución de KCl 

(0.1 M) por 24 h. Posteriormente, se cortaron en 0.5 cm de ancho y 1.2 cm de largo y se 

inmovilizaron en la celda de medición. Para realizar el análisis se usó una solución de KCl 

(0.001 M) variando el pH (2 a 10) donde se usó agentes titulantes NaOH y HCl (0.1 M), 

para realizar el ajuste. Mediante un equipo SurPass de la marca Anton Paar. 

 

3.2.3.6 Estabilidad de las membranas (térmicas, mecánicas y cambios de pH)  
 

Se evaluaron tres parametros en la estabilidad de las membranas:estabilidad térmica, 

mecánica y cambios de pH.  

Para la estalibilidad térmica se realizó por análisis termogavimétrico, usando un TA 

Instruments Q50, con un barrido de temperatura de 30 a 800 °C, a una velocidad de 5 

°C/min en una atmósfera de N2.  

La estabilidad mecánica se determino por la La fuerza de tensión y la elongación fueron 

medidas usando un Zwick/Roell modelo Z005, a una velocidad de  50 mm/min. 

Para la estabilidad a los cambios de pH, se cortaron membranas de 1*1 cm2, después se 

colocaron en tres soluciones a un pH de 2, 7 y 12 respectivamente, en donde 

visualmente se determináron cambios en la solución despues de permanecer 

sumergidas durante dos semanas.  
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3.3 Resultados y discusión 
 

3.3.1 Evaluación de la dispersión de GO-Arg en solventes orgánicos usando agentes 

dispersantes (PVP). 
 

El tipo del solvente y su interacción con el polímero y el no-solvente al momento al 

realizar la inversión de fase, determina los tiempos de precipitación por lo tanto el tipo 

de morfología [109]. Para la fabricación de membranas de PES, el uso de DMSO genera 

morfología tipo esponja, asociada a altos flujos de trabajo, comparada con otros 

solventes [112,113]. Los materiales modificados (GO-Arg y GO-Lys) tiene poca 

estabilidad a este solvente (Fig. 12), al agregarle PES, van a presentar poca dispersión 

(aglomeraciones), afectando las propiedades de las membranas. Una alternativa para 

aumentar la dispersión es el uso de PVP [106], en la Fig.17 se muestra la alta dispersión 

de GO-Arg en todos los solventes a tiempos largos (24 h.), incluido el DMSO. 
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Figura 17. Uso de PVP en la dispersión de GO-Arg en diferentes solventes 

orgánicos. 
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3.3.2 Caracterización de la solución polimérica previa a la fabricación de membranas 
 

La viscosidad se describe como una medida de la resistencia al flujo, cuanto más lento 

se mueve una solución, presenta mayor viscosidad [114]. La viscosidad de una solución 

polimérica es dependiente de la concentración (porcentaje de polímero), el peso 

molecular del polímero, la temperatura ambiente y la presencia de impurezas en la 

solución [115]. En la fabricación de membranas por inversión de fase, la viscosidad actúa 

en la difusión del solvente, por lo tanto, es uno de los parámetros que determinar la 

morfología de una membrana [109]. En la Fig. 18, se muestran la viscosidad de las 

soluciones poliméricas (Tabla 5), antes de la elaboración de las membranas por la 

técnica de inversión de fase, la viscosidad para la solución de PES (solución 1) fue de 

334±0.8 cP, al agregarle PVP la magnitud de la viscosidad aumenta a 551±0.92cP, 

debido al aumento de la concentración de polímero (solución 2). En las soluciones con 

óxido de grafeno modificado con arginina (0.25, 0.50 y 1.00%) la viscosidad aumenta 

conforme se aumenta la concentración del aditivito. Este fenómeno está relacionado 

con la respuesta de las nanoestructuras con la intercalación a la matriz poliméricas 

[108,116].  
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Figura 18. Viscosidad de las soluciones poliméricas. 
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3.3.3 Caracterización de las membranas obtenidas por inversión de fases 

 

3.3.3.1 Hidrofilicidad (Ángulo de contacto, Absorción de Agua y Porosidad de las 

membranas) 
 

La hidrofilicidad de las membranas se caracterizó mediante ángulo de contacto, 

absorción de agua y porcentaje de porosidad (Fig. 19). De acuerdo con lo presentado en 

la Fig. 19, la membrana de PES presentó un ángulo de contacto de 57.70±3.64 o, al 

compararla con la membrana PES/PVP el ángulo de contacto disminuye (52.35±1.88 o), 

atribuido al carácter hidrofílico del PVP [117]. Al agregar el GO modificado con grupos 

zwitteriónicos (GO-Arg), se aprecia que el valor de ángulo de contacto se afectado por 

la concentración del nanomaterial, al aumentar la concentración de GO-Arg el ángulo 

de contacto aumenta, haciendo a las membranas más hidrofóbicas. Este proceso ocurre 

debido a las cargas electrostáticas del GO-Arg, ya que este material presentó una 

reducción en su superficie además de una aportación catiónica (Tabla 3), por lo que el 

material es menos negativo, esto afecta la hidrofilicidad de la membrana haciéndola 

más hidrofóbica [118]. 

Otros parámetros que se ven influenciados por la hidrofilicidad es la absorción de agua 

y el porcentaje de porosidad. La absorción de agua muestra el contenido máximo de 

humedad que puede ser absorbido por una membrana, los resultados muestran que la 

membrana de PES (Fig. 18) tiene la menor capacidad de absorción de agua, al agregar el 

PVP (PES/PVP) aumenta la absorción mientras que la membrana de PES/PVP GO-Arg 

0.25%, mostró la máxima absorción de agua, al incrementar la concentración del 

nanomaterial (GO-Arg 0.5 % y GO-Arg 1%) la absorción de agua disminuyó en 

comparación a la membrana de PES/PVP GO-Arg 0.25%. El porcentaje de porosidad 

tiene el mismo comportamiento que la absorción de agua (Fig. 8). Lo anterior se atribuye 

a la carga electroestática del PVP y la reducción del GO, tal como se discutió en la técnica 

de ángulo de contacto. 
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Figura 19. Hidrofilicidad de las membranas.  

 

El cambio de la hidrofilicidad de la membrana se atribuye a las cargas electrostáticas del 

aditivo, durante el intercambio de solvente y no-solventes en el proceso de inversión de 

fase por la afinidad que pueda presentar el GO-Arg hacía el no-disolvente (agua), debido 

a su naturaleza hidrofílica. Esta característica hace que los nanomateriales incrustantes 

se muevan hacia la superficie de la membrana durante la fase no soluble (agua) y por lo 

tanto prefiere que esté presente en la superficie de la membrana [119]. EL GO-Arg 

presenta una reducción (menos carga negativa) disminuyo la cantidad de grupos 

oxigenados, por lo que presentan menos afinidad agua, por lo que las membranas tienen 

hacer más hidrofóbicas en comparación a las membranas de PES/PVP [118], este efecto 

se ve al aumentar la concentración del aditivo (0.5 y 1.0 %). 

La hidrofilicidad de las membranas está relacionada con los flujos de trabajo de las 

membranas, a una mayor adsorción de agua son mayores los flujos de trabajo por lo que 

se puede considerar al incorporar el GO-Arg los flujos de vean modificados.  
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3.3.3.2 Morfología de las membranas   
 

Para analizar la morfología de las membranas, se realizaron análisis de superficie y cortes 

transversales de las membranas obtenidas y se analizaron mediante microscopia 

electrónica de barrido (SEM). En la Fig. 20 se muestra la morfología de la superficie de 

las membranas, para la membrana de PES se observa una superficie con poros circulares, 

al compararla con la membrana de PES/PVP los poros de su superficie son circulares 

muestran un mayor tamaño (Fig. 21), el aumento de tamaño de poro es afectado por la 

hidrofilicidad del PVP, ya que genera un mayor intercambio del solvente y no-solvente 

[120,121], generando un mayor tamaño de poro. Para las membranas de GO-Arg (0.25, 

0.50 y 1.00 % en peso), la morfología de sus poros cambia, ya que estos se asemejan a 

un bastón, además de presentarse en mayor proporción. Una diferencia notable al 

aumentar la concentración del aditivo es el aumento en el tamaño de poro en la 

superficie de la membrana tal como se muestra en la Fig. 21. 
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Figura 20. SEM de la superficie de la membrana, donde; A) PES, B) PES/PVP, C) 

PES/PVP GO-Arg 0.25 %, D) PES/PVP GO-Arg 0.50 % y E) PES/PVP GO-Arg 1.0 

%. 
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Figura 21. Tamaño de poro de la superficie de las membranas.  
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La Fig. 22 muestra la morfología de la sección transversal de las membranas obtenidas, 

todas las membranas son tipo dedo, lo que cambie es la forma de los dedos y el tamaño 

de estos (Tabla 6). Para la membrana de PES los dedos son ondulados (semicurvas o 

canales laterales) con cavidades grandes en la parte inferior, donde la formación de 

estas últimas se atribuye a la dificultad del no-solvente de pasar a través de la membrana 

[122]. Para la membrana de PES/PVP los dedos siguen siendo ondulados pero las 

cavidades en parte inferior ya no se forman, además que los dedos tienen a inclinarse. 

La eliminación de las cavidades y la inclinación de los dedos es por la carga electrostática 

del PVP (negativa), el no-solvente tiene mayor afinidad por el solvente, y la inversión de 

fase se hace en un menor tiempo, dando como resultado dedos inclinados, sin cavidades 

grandes en la parte inferior [103,120]. Cabe destacar que este tipo de morfología 

presenta mayores flujos de trabajo al evaluar las membranas [23]. La morfología de las 

membranas con las incrustaciones de GO-Arg 0.25% y GO-Arg 0.50%, presentan dedos 

paralelos y de menor tamaño (Tabla 6) a comparación de las membranas anteriores, 

esto se pudo atribuir a la carga electrostática del GO-Arg (más hidrofóbico debido a la 

reducción) y la viscosidad de la solución, ya que el solvente pudo difundir a una menor 

velocidad través de la matriz polimérica, la única diferencia entre ambas membranas es 

el tamaño de dedos, donde la membraba de PES/PVP GO-Arg 0.50 % presento mayores 

tamaños de dedos. A la mayor concentración del aditivo (PES-GO Arg 1%) los dedos 

vuelven a ser ondulados, presentan un mayor tamaño de dedo, tanto en la parte 

superior e inferior y en los poros de la sección transversal (Tabla 6). El aumento del 

tamaño de los dedos de la sección transversal y su morfología indican que, al 

incrementar el porcentaje de aditivo, incrementan los flujos de trabajo [103] por lo que 

este tipo de morfología favorece la aplicación en el tratamiento de aguas residuales 

[110]. 
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Figura 22.  SEM de la sección transversal, donde; A) PES, B) PES/PVP, C) PES/PVP 

GO-Arg 0.25 %, D) PES/PVP GO-Arg 0.50 % y E) PES/PVP GO-Arg 1.0%. El 

número 1 es equivalente a 1000x y el 2 a 5000x. 
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Tabla 6. Tamaño de dedos y poros de la sección transversal de las membranas.  

 

3.3.3.3 Rugosidad de las membranas  
 

Para evaluar la topografía superficial y el análisis de rugosidad de las membranas, se 

efectuaron análisis de microscopia de fuerza atómica. En la Fig. 23, muestra las imágenes 

tridimensionales de las cinco membranas donde las áreas brillantes exhiben los puntos 

más altos y las zonas oscuras representan los valles o poros de las membranas[123]. En 

la Tabla 7 se presentan los diferentes parámetros de rugosidad de las membranas. La 

rugosidad de la membrana de PES es menor que la PES/PVP al agregar el GO-Arg (0.25, 

0.50 y 1.00 %) disminuye la rugosidad, incluso menor que las membranas de PES. La 

disminución de la rugosidad en las membranas con las incrustaciones de GO-Arg, es 

atribuido al carácter zwitteriónico del nanomaterial presente en la superficie de la 

membrana, debido a la migración del GO durante el proceso de inversión de fase, con 

lleva a formar una superficie más lisa [124]. Al reducir la rugosidad en la superficie 

mejoran las propiedades antiincrustantes [21] se espera una mayor eficiencia de estas 

membranas al evaluar, dicha propiedad. 

Membrana  Dedo Superior(µm) Dedo Inferior (µm) Poro (µm) 

PES  6.24±0.54 16.81±2.48 0.4120±0.018 

PES/PVP 3.24±0.15 4.26±0.62 0.3737±0.030 

PES/PVP GO-Arg 0.25% 2.02±0.13 2.72±0.10 0.2472±0.010 

PES/PVP GO-Arg 0.50% 3.34±0.07 5.15±0.56 0.3391±0.014 

PES/PVP GO-Arg 1.00% 3.75±0.26 9.20±2.22 0.4412±0.017 
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Figura 23. Topografía 3D de las membranas de PES con incrustaciones de GO 

analizadas mediante AFM.  

 

 

 

Tabla 7. Parámetros de rugosidad de las membranas 

Membrana Ra (nm) RMS (nm) 

PES 8,1454 6,4813 

PES/PVP 22,792 15,5083 

PES/PVP GO-Arg 0,25% 5,3653 4,2491 

PES/PVP GO-Arg 0,5% 6,2902 5,004 

PES/PVP GO-Arg 1,0% 5,7826 4,0114 
                                Ra=Rugosidad promedio; RSM= Rugosidad cuadrática media. 
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3.3.3.4 Carga superficial de las membranas   
  

Para medir la carga superficial de las membranas se utilizó la técnica de potencial zeta 

(Fig. 24), en la membrana de PES se puede apreciar que un pH menor a 3.5 esta presento 

una carga superficial positiva, después de este pH su carga se convierte en negativa, lo 

anterior se debe a la desprotonación de los grupos –SO3H [125]. Para las membranas de 

PES/PVP estas membranas muestran una carga negativa a un barrido mayor de pH 2.8 

debido a la incorporación PVP, ya que presenta una carga electrostática negativa [126]. 

Al comparar las membranas de PES y PES/PVP con las membranas que tienen la 

incorporación del nanomaterial (GO-Arg 0.25, 0.50 y 1.00 %), las membranas de GO-Arg 

presentan una mayor densidad de carga en todo el barrido de pH, incrementa en función 

de la concentración de GO-Arg (0.25, 0.50 y 1.00 %), debido a la incorporación del GO-

Arg a los grupos funcionales presentes en su estructura, otras de las diferencias entre 

las membranas es la ubicación del punto isoeléctrico (Tabla 8), para las membranas con 

el GO-Arg , este tiene ser más a pH neutro, este comportamiento se puede atribuirse a 

la reducción de GO durante la modificación. El punto isoeléctrico de las membranas con 

la incorporación del GO-Arg está dado por la protonación y desprotonación de los 

grupos NH2 y COOH incorporados al GO (aminoácido), los grupos oxigenados del GO que 

no reaccionaron y la reducción del material [25]. 
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Figura 24. Potencial zeta de las membranas. 

 

Tabla 8. Punto Isoeléctrico de las membranas. 

Membrana  Punto Isoeléctrico   

PES 3.45 

PES/PVP 2.80 

PES/PVP GO-Arg 0,25% 4.00 

PES/PVP GO-Arg 0,5% 3.80 

PES/PVP GO-Arg 1,0% 3.30 
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3.3.3.5 Estabilidad de las membranas (Térmica, mecánica y química) 
 

La estabilidad térmica de las membranas se realizó por la técnica de TGA, la temperatura 

de descomposición (Td) de la membrana de PES fue de 543.3 oC, para las membranas 

con incrustaciones de GO modificado, aumenta la estabilidad térmica de las membranas 

en 10 oC, aproximadamente (Fig. 25), sin importar la concentración de GO-Arg (Tabla 9), 

lo antes mencionado es atribuido a que el GO-Arg actúa como refuerzo a la degradación 

térmica, incrementando su estabilidad [127]. 

Las propiedades mecánicas se presentan en Fig. 26, la membrana de PES presentó un 

esfuerzo a la tensión de 4.89±0.61 MPa y una elongación de 11.98±0.99 %, al agregar el 

PVP aumento la tensión (6.33±0.32 MPa), disminuyo la elongación ligeramente 

(10.98±1.15). Al incrustar el GO-Arg se observaron cambios en el esfuerzo a la tensión y 

elongación, pero estos cambios dependen de la carga del aditivo (GO-Arg). La membrana 

con la concentración más baja de aditivo (PES/PVP GO-Arg 0.25%) no presento cambios 

significativos en la tensión (4.78 ±0.02 MPa), pero la elongación disminuye (4.57±1.07 

%), para las membranas con la concentración media (PES/PVP GO-Arg 0.50%) y alta 

(PES/PVP GO-Arg 1.00%) la tensión aumenta (7.47±0.47 y 7.41±0.67 MPa, 

respectivamente) y la elongación disminuye (7.67±1.44 y 7.88±1.44 %, 

respectivamente). El aumento de las propiedades mecánicas (tensión) a la 

concentración media (GO-Arg 0.25%) y alta (GO-Arg 0.50%) en las membranas con 

incrustaciones de GO-Arg, es atribuido a la formación de una estructura intercalada 

entre el aditivo y la matriz polimérica, que depende de una buena dispersión y 

compatibilidad [128,129], así como la interacción de estos durante el proceso de 

elaboración de la membrana con el no-solvente (inversión de fase) [23]. La combinación 

de la rigidez del GO-Arg y la flexibilidad del PES, crean un material hibrido con más 

resistencia a la ruptura. 
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Para conocer la estabilidad de las membranas a los cambios de pH se evaluaron tres 

valores de pH (2, 7 y 10). La Fig. 27, muestra que después de 2 semanas las membranas 

no sufrieron ningún cambio significativo a los cambios de pH (degradación), debido a la 

estructura química del PES [99,130]. El conjunto de las propiedades (térmicas, 

mecánicas y cambios a pH) evaluadas, le otorgan a la membrana una potencial 

aplicación en el tratamiento de aguas residuales. 

Tabla 9. Temperatura de degradación 

Muestra  Td (oC) 

PES 543.30 

PES/PVP GO-Arg 0.25% 553.13 

PES/PVP GO-Arg 0.50% 555.16 

PES/PVP GO-Arg 1.00% 554.16 

                                                Td= Temperatura de degradación 
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Figura 25. Análisis termogravimétrico de las membranas de PES con incrustaciones 

de GO modificado con AAs. 
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Figura 26. Propiedades mecánicas de las membranas. 
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Figura 27. Estabilidad a cambios de pH (2, 7 y 10) de las membranas. 

 

  

 



 

68 Raúl C.E. 

3.3.4 Mecanismo de nanoestructuración propuesto   
 

Para analizar la interacción del nanomaterial con la matriz polimérica (mecanismo de 

nanoestructuración) se realizó la técnica FTIR, se partió de la estructura química del PES, 

contiene tres grupos funcionales importantes; benceno, éter y sulfona. La presencia de 

anillos aromáticos (benceno) se encuentra en un rango de 1600 cm-1 a 1400 cm-1, el 

estiramiento de C-O a 1244 cm-1, es atribuido al enlace éter, los grupos sulfónicos se 

encuentran a 1322 cm-1 (estiramiento CSO2C) y 1150 cm-1 (estiramiento S=O) (Fig. 28a) 

[131,132]. En las membranas elaboradas se observan tres cambios principales con 

respectos a la membrana de PES, las cuales se presentan en 1672 cm-1, 3600-3200 cm-1 

y 2982-2885 cm-1, tal como se muestran en los cuadros de la Fig. 28a. Para analizar los 

resultados de las membranas de PES/PVP se observan dos señales, las cuales se 

presentan a 1672 cm-1 y a 3600-3200 cm-1, la primera es atribuida a la vibración C=O de 

anillo piridina del PVP, el cual se muestra en el resto de las membranas, indicando la 

presencia de este polímero en la matriz polimérica (Fig. 28b). La segunda señal es 

atribuida a la vibración O-H (Fig. 28c) [131], indicando la interacción de estos dos 

polímeros en la matriz polimérica, por cargas electrostáticas O-H, cabe mencionar que 

al agregar el aditivo la señal disminuye en comparación a la membrana de PES, pero 

incrementa en función de la concentración, indicando una interacción O-H, del aditivo 

con los polímeros antes mencionados. Al incorporar GO-Arg a la matriz polimérica, se 

incrementan las señales a 2982, 2974 y 2885 cm-1 corresponden al estiramiento C-H y 

N-H (Fig.28d) [132,133], correspondientes a la concentración del aditivo y la interacción 

de nanomaterial con la matriz polimérica (Fig. 29), indicando una interacción N-H, 

debido a la modificación del GO, esta interacción, junto con la carga electrostática de 

los materiales y la densidad de la solución de fundición, fueron parámetros que 

intervinieron en la fabricación de membranas (tiempo de precipitación), dando como 

resultados membranas tipos dedos, aumentando sus propiedades mecánicas y térmicas. 
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Figura 28. Espectros FTIR de las membranas obtenidas donde; a) espectro general, 

b) espectro del rango de 1800-1600 cm-1, c) espectro del rango de 3700-

3000 cm-1 y d) espectro del rango de 3150-2700 cm-1. 
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Figura 29. Mecanismo de nanoestructuración del GO-Arg con la matriz polimérica 

PES/PVP. 
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3.4 Conclusiones parciales  
 

Caracterización de la solución de fundición 

o La viscosidad de la solución de fundación incrementa al aumentar la cantidad de 

aditivo (GO-Arg 0.25%, 0.50% y 1.00%), el aumento de esta propiedad influye en 

el mecanismo de nanoestructuración de la membrana. 

Caracterización de las membranas obtenidas por inversión de fase  

Δ La hidrofilicidad de las membranas fue determina por tres metodologías 

diferentes, donde se concluye que la membrana más hidrofílica es la de PES/PVP 

y PES/PVP GO-Arg .25%, al aumentar la concentración de aditivo la membrana 

tiende a ser hidrofóbica. 

Δ De la técnica SEM se concluye que el tamaño y la morfología de poro de la 

superficie de las membranas fue diferente para cada una de ellas, las membranas 

de PES y PES/PVP presentaron un poro en forma circular y las membranas de GO-

Arg fue en forma de bastón, cabe mencionar que al aumentar la concentración 

del aditivo aumento el tamaño de poro este efecto es atribuido por el aumento 

de la viscosidad de la solución de fundición. 

Δ La morfología de la sección transversal fue de tipo dedos en todas las 

membranas, pero la diferencia radica en el tamaño, dirección y forma de dedos., 

debido a la viscosidad de la solución. 

Δ La rugosidad de las membranas con incrustaciones de GO-Arg es menor que las 

membranas de PES y PES/PVP, debido a que el GO-Arg tiende a migrar a la 

superficie de la membrana durante la inversión de fases. Esta propiedad, puede 

otorgarles a las membranas mejores propiedades antiincrustantes. 

Δ El punto isoeléctrico demostró la doble polaridad (zwitteriónico) de las 

membranas, pero este fue diferente para cada una de ellas, para la membrana 

Dependiendo de la carga electrostática y la concentración del aditivo.  

Δ Al añadir GO-Arg a las membranas se ve un aumentó en la estabilidad térmica, 

mecánica y mantiene sus propiedades a cambios de pH. 
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Capítulo 4. Validación de la funcionalidad de membranas 

nanoestructuradas de PES con incrustaciones de GO 

modificado en procesos de filtración 
 

4.1 Antecedentes  
 

Los parámetros determinantes en la validación de las membranas son con el tamaño de 

poro presente en la superficie y la magnitud de la fuerza impulsora de trabajo (presión). 

De acuerdo con su tamaño y presión aplicada estos procesos se clasifican en 

microfiltración, ultrafiltración, nanofiltración y ósmosis inversa [134–136]. En la Tabla 

10 se muestran los parámetros en la clasificación de los procesos de filtración.  

 

Tabla 10. Clasificación de los procesos de filtración.  

Características 
Proceso 

Microfiltración Ultrafiltración Nanofiltración Ósmosis inversa 

Tamaño de 

poro (nm) 
100-10000 2-100 0.5-2 ˂0.5 

Peso 

molecular 
5-100 KDa 4-30 KDa 350-400 Da ˂350 Da 

Material 

Retenido 

Sólidos 

suspendidos, 

bacterias. 

Macromoléculas, 

proteínas. 

Micro 

contaminantes, sal, 

glucosa y lactosa. 

Sales disueltas. 

Influencia de 

la presión 
Despreciable Despreciable Moderada Alta 

Presión 

aplicada (bar) 
0.1-3 0.5-10 2-40 7-75 

 

  



 

73 Raúl C.E. 

Además del tamaño de poro otro factor para hacer selectiva a una membrana es la 

distribución y geometría de estos, por lo que es posible obtener membranas con 

morfología simétricas y asimétricas. Las membranas con poros de tamaño uniformes en 

las caras de la membrana son simétricas mientras que las membranas asimétricas el 

diámetro de poro varia. En la industria textil se han empleado membranas asimétricas 

de nanofiltración ya que han mostrado una alta eficiencia de permeación de sales y 

retención de colorantes [15,43,137,138]. En la Tabla 11 se hace una comparativa de 

membranas poliméricas con GO modificado con grupos de doble polaridad, donde se 

puede observar fuerza impulsora (presión), los flujos de trabajo y la eficiencia de 

retención para colorantes catiónicos y aniónicos.  

Tabla 11. Parámetros operacionales de diferentes membranas con GO modificado 

con grupos zwitteriónicos para el tratamiento de aguas residuales. 

Membrana Tipo de 

membrana 

Colorante Presión 

(bar) 

Flujo 

(L/m2h) 

Eficiencia de 

retención (%) 

Referencia 

Psf-poly (MBAAm-Co-SBMA) UF Negro reactivo 5 

Naranja reactivo 16 

 

1 56 98/80.7 [137] 

PES/PEI (polietileno 

cuartenizado) 

NF Negro reactive 5 

Rojo reactivo 49 

4 50 82/87 [138] 

PES/GO-PSBMA NF Rojo reactivo 49 

Negro reactivo 5 

4 48 80/78 [23] 

psf/ GO-poly (MBAAm-Co-SBMA) UF Negro reactivo 5 

Naranja reactivo 16 

 

1 49.5 99/74 [43] 
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4.2 Metodología 
 

4.2.1 Flujos de trabajo  
 

Los flujos de trabajo se evaluaron con una celda de filtración de la marca STRELITECH, 

modelo HP4750 a la cual se aplicó una diferencia de presión de 7 bar. A partir de los 

valores medidos, se calculó el flujo 𝐽0 usando la siguiente fórmula: 

 

𝐽0 =
𝑉 𝑝𝑒𝑟𝑚𝑒𝑎𝑑𝑜 (𝑙)

𝐴 (𝑚2) 𝑥 𝑡(ℎ) 
       Ecuación 7  

Donde V (l) es el volumen permeado de agua, A es el área (m2) de membrana y t (h) el 

tiempo en el que pasa el permeado a través de la membrana. 

 

4.2.2 Intercambio de sales  
 

La medición de la resistencia eléctrica de las membranas es una medida indirecta de la 

permeabilidad de sales [139], la medición se realizó en una celda H, tal como se muestra 

en la Figura 30. Antes de realizar las mediciones, las membranas se hidrataron en una 

solución de NaCl a 0.1 y 0.3 M por 24 horas, respectivamente. Como primer paso se 

midió la resistencia eléctrica de la solución electrolítica para cada concentración (NaCl a 

0.1 y 0.3 M) por medio de la técnica de impedancia electroquímica, aplicando una 

corriente alterna con frecuencia de 1500 Hz (Potenciostato, AUTOLAB), la cual se 

registró como resistencia del electrolito (RElectrolito), el siguiente paso es colocar la 

membrana en medio de la celda H, medir la resistencia bajo las condiciones antes 

mencionadas, la medición se registró como R2. La resistencia de la membrana se puede 

calcular usando la diferencia entre las resistencias medidas, donde a R2 se le resta la 

RElectrolito y se divide entre el área de la membrana, tal como se muestra en la siguiente 

ecuación: 

𝑅𝑡 =
𝑅2−𝑅𝐸𝑙𝑒𝑐𝑡𝑟𝑜𝑙𝑖𝑡𝑜

𝐴
    Ecuación 8 
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Donde Rt (Ώ/cm2) es la resistencia total de la membrana, R2 (Ώ) es la resistencia del 

electrolito con membrana, RElectrolito (Ώ) es la resistencia del electrolito y A (cm2) el área 

de la membrana.  

 

 

 

 

Figura 30. Celda H, para la medición de la resistencia de las membranas obtenidas 

por inversión de fase. 

4.2.3 Retención de colorantes 
 

Para evaluar la retención de colorantes de las membranas elaboradas, se utilizó un 

colorante catiónico y aniónico, como moléculas modelo. El colorante catiónico y 

aniónico fue el azul de metileno (320 Da) y el naranja de metilo (327 Da), 

respectivamente. Para determinar la concentración y la eficiencia de la retención de 

colorantes, a través de la membrana, se determinó la longitud de onda máxima a la cual 

absorben los colorantes, para ello se preparó una solución de azul de metilo y naranja 

de metilo a una concentración conocida (50 ppm). La máxima absorbancia para el azul 

de metileno fue a 668 nm (Figura 31a), mientras que para el naranja de metilo fue a 463 

nm (Figura 31b). Para la evaluación de las membranas se realizó una mezcla de ambos 
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colorantes, a una concentración de 50 ppm cada uno, en la Figura 31c, se muestra la 

absorbancia de la mezcla de los colorantes, donde se observa el pico de máxima 

absorbancia descrito anteriormente (668 y 463 nm).  

 

 

Figura 31. Espectros UV-vis de los colorantes; a) azul de metileno, b) naranja de 

metilo y c) mezcla de ambos colorantes. 

 

Conocida la máxima absorbancia de la mezcla de ambos colorantes se procedió a 

obtener la eficiencia de retención de acuerdo con la siguiente ecuación: 

 

𝐸𝑓 =
𝐴𝑏𝑠𝐸𝑛𝑡−𝐴𝑏𝑠𝑆𝑎𝑙

𝐴𝑏𝑠𝐸𝑛𝑡
∗ 100    Ecuación 9 
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Donde Ef (%) es la eficiencia en la retención de colorantes, AbsEnt la absorbancia inicial y 

Abssal la absorbancia de los colorantes que pasaron a través de la membrana. 

 

4.2.4 Evaluación de las propiedades antiincrustantes  
 

Para determinar el ensuciamiento reversible de las membranas se preparará una 

solución de albúmina de suero bovino (BSA), a 1 g/l utilizando una solución buffer de 

fosfatos a pH 7, el cual se añadió al depósito de alimentación para ser filtrado. 

 

Primero se calculó el flujo de agua pura (J0) durante 24 h a un diferencial de presión de 

7 bar. Después se midió el flujo de la solución BSA (J1) por un período de 24 h de 

filtración. Posteriormente, se limpió la membrana con agua destilada para eliminar las 

proteínas retenidas. Se volvió a cambiar el agua de alimentación con agua pura para 

calcular el  flujo de agua pura después de BSA (J2) haciendo pasar el flujo durante 24 h a 

la misma diferencia de presión. El cálculo de recuperación de flujo (FR) se obtuvo a partir 

la siguiente ecuación: 

 

𝐹𝑅 (%) = (
𝐽2

𝐽0
) 𝑥100    Ecuación 10  

El cálculo de ensuciamiento total (Rt), ensuciamiento irreversible (Rir) y ensuciamiento 

reversible (Rr) se realizaron de la siguiente manera 

 

𝑅𝑡 = (1 −
𝐽1

𝐽0
)    Ecuación 11  

 

𝑅𝑖𝑟 = (
𝐽𝑜−𝐽2

𝐽0
) 𝑥100    Ecuación 12  

 

𝑅𝑟 = (
𝐽2−𝐽1

𝐽0
) 𝑥100    Ecuación 13  
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4.3 Resultados y discusión  
 

4.3.1 Flujos de trabajo  
 

Se evaluaron los flujos de trabajo de las membranas obtenidas, donde la Fig. 32 

muestran un flujo de 0.35 l/m2h para la membrana de PES, al agregar al PVP (la 

membrana PES/PVP) presenta el mayor flujo de trabajo de 1.66 l/m2h debido a la carga 

electrostática del PVP [126], como lo demuestran los análisis de ángulo de contacto, esta 

membrana tiene mayor afinidad al agua. Al incorporar el GO-Arg el flujo de trabajo 

disminuye, con respecto al blanco (membrana PES) y a la membrana de PES/PVP, pero 

conforme aumenta la concentración del GO-Arg, incrementa el flujo, esto se le puede 

atribuir al aumento del tamaño del poro de las membranas obtenidas (Fig. 21), ya que 

presentan un mayor grado de hidrofobicidad. 
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Figura 32. Flujos de trabajo de las membranas elaboradas.  
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4.3.2 Intercambio de sales  
 

La resistencia de las membranas es una medida indirecta del transporte de sales, a 

mayor resistencia es menor transporte [139]. En la Fig. 33, se presenta la evaluación de 

las membranas a dos diferentes concentraciones de NaCl (0.1 y 0.3 M), donde se observa 

el mismo comportamiento, pero en diferente magnitud (lo que comprueba su 

reproducibilidad) [140]. Analizando la Fig. 33, la mayor resistencia la presenta la 

membrana PES, al mezclar el PES con el PVP (membrana de PES/PVP) la resistencia 

disminuye, esta es menor comparando todas las membranas. Al agregar el aditivo (GO-

Arg), la resistencia es menor respecto al blanco, pero mayor al compararlo con la 

membrana de PES/PVP, además, se puede observar que la concentración del aditivo 

juega un papel importante en la resistencia, ya que, al tener una mayor concentración, 

la resistencia disminuye. La disminución de la resistencia de la membrana de PES/PVP 

en comparación con la membrana de PES se puede atribuir a la carga electrostática del 

PVP, al agregar el aditivo la resistencia aumenta debido a que el material presento una 

reducción al momento de su funcionalización, la disminución de la resistencia al 

aumentar la concentración se puede atribuir al tamaño de poro de la membrana o al 

carácter zwitteriónico del GO-Arg, ya que estos grupos funcionan como canales iónicos 

[15]. 
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Figura 33. Evaluación de la resistencia de las membranas obtenidas. 

 

4.3.3 Retención de colorantes 
 

Para analizar la retención de colorantes se utilizó azul de metileno (catiónico) y naranja 

de metilo (aniónico). La Fig. 34 muestra la eficiencia en la permeabilidad de los 

colorantes, para el colorante azul de metileno la eficiencia en la retención aumenta con 

el contenido de aditivo, excepto para la máxima concentración. Un efecto contrario pasa 

para el naranja de metilo, al agregar el aditivo disminuye la eficiencia, donde la mayor 

eficiencia se presenta para la membrana de PES/PVP. Lo anterior se puede explicar por 

la carga electrostática tanto de los colorantes y las membranas, el colorante azul de 

metileno es catiónico, al agregar el GO-Arg la membrana tiende a ser más hidrofóbico, 

por lo que hay un mayor rechazo de este colorante, mientras que el naranja de metilo 

es aniónico el mayor rechazo lo presenta la membrana de PES/PVP, cuando tiende a ser 

más hidrofílica [141,142].  
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Figura 34. Evaluación en la retención de colorantes de las membranas obtenidas. 
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En la Tabla 11, se muestra la eficiencia de retención de diferentes membranas 

zwitteriónicas, donde las membranas de este trabajo de investigación presentan, una 

mayor eficiencia de retención, pero al comparar los flujos de trabajo estos son menores.  

 

Tabla 12.  Eficiencia de la retención de colorantes de diferentes membranas 

zwitteriónicas. 

Membrana Tipo de 

membrana 

Colorante Presión 

(bar) 

Flujo 

(L/m2h) 

Eficiencia de 

retención (%) 

Referencia 

Psf-poly (MBAAm-Co-SBMA) UF Negro reactivo 5 

Naranja reactivo 16 

 

1 56 98/80.7 [137] 

PES/PEI (polietileno 

cuartenizado) 

NF Negro reactive 5 

Rojo reactivo 49 

4 50 82/87 [138] 

PES/GO-PSBMA NF Rojo reactivo 49 

Negro reactivo 5 

4 48 80/78 [23] 

psf/ GO-poly (MBAAm-Co-SBMA) UF Negro reactivo 5 

Naranja reactivo 16 

 

1 49.5 99/74 [43] 

PES/PVP NF Naranja de metilo 

Azul de metileno 

7 1.66 97.62/96.48 Este 

estudio 

PES/PVP GO-Arg 0.25% NF Naranja de metilo 

Azul de metileno 

7 0.30 95.01/99.73 Este 

estudio 

 

Analizando los resultados obtenidos (Tabla 12), se observa un porcentaje alto en la 

retención de colorantes, tanto catiónicos como aniónicos en comparación a lo reportado 

en la literatura, se logra obtener una membrana zwitteriónica con potencial aplicación 

en el tratamiento de aguas residuales. 
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4.3.4 Evaluación de las propiedades antiincrustantes 
 

Las propiedades antiincrustantes de una membrana se definen como la capacidad que 

tiene para no retener iones, partículas y moléculas en su superficie (efecto torta), dicha 

propiedad es de suma importancia para su operación (evaluación), ya que de estas 

depende la eficiencia en la retención y remoción de contaminantes, además de la 

disminución de los flujos de trabajo [143]. La evaluación de las propiedades 

antiincrustantes de las membranas se presenta en la Fig. 35, donde se determinó la 

recuperación de flujo (Fr), el ensuciamiento total (Rt), el ensuciamiento reversible (Rr) y 

el ensuciamiento irreversible (Rir). Para la membrana de PES la Fr (77%) fue menor en 

comparación de las membranas con incrustaciones de GO modificado (GO-Arg), para 

cualquier concentración del aditivo. El Rt en la membrana de PES (44%) fue mayor que 

en la membrana de PVP (39%), al incrustar el GO-Arg esta propiedad aumenta en función 

de la concentración del aditivo. El ensuciamiento reversible (Rr) fue mayor en las 

membranas con incrustaciones de GO modificado, mientras que el irreversible el mayor 

porcentaje fue para las membranas de PES y PES/PVP.  

Un valor de Fr más alto, indica mayores propiedades antiincrustantes los mejores 

resultados fueron para las membranas con incrustaciones de GO-Arg, el aumento de 

esta propiedad puede atribuirse a los grupos de doble polaridad del GO-Arg, estos 

grupos podrían absorber moléculas de agua y formar una capa de agua [16], retardando 

la absorción de BSA, este mecanismo se presenta en la Fig. 36. El ensuciamiento total 

(Rt), es menor para la membrana PES-PVP, esto se atribuye a la carga electrostática del 

PVP, ya que permite el rechazo de la proteína (BSA), mientras que al agregar el GO-Arg, 

se observa un aumento en la Rt, conformé aumenta la concentración, a mayor 

concentración mayor es el Rt, el aumento en el Rt es debido a la hidrofobicidad de los 

materiales modificados, tal como lo muestran el ángulo de contactó, estos tienden hacer 

más hidrofóbicos por la reducción del GO. A pesar de que de la membrana de PES/PVP, 

tiene las mejores propiedades de ensuciamiento total, la mayoría de este es reversible, 

las membranas con incrustaciones de GO-Arg muestran un mayor porcentaje de 

ensuciamiento reversible, también atribuido a los grupos zwitteriónicos [24]. 
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Figura 35. Propiedades antiincrustantes de las membranas obtenidas 

 

 

Figura 36. Interacción de la superficie zwitteriónica de una membrana con 

proteínas. 
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4.4 Conclusiones parciales  

 

▪ Para determinar la eficiencia de las membranas de PES/GO y la incrustación de 

GO con grupos zwitteriónicos, se realizaron los análisis de 0.25, 0.50 y 1.00 %, en 

donde se concluyó lo siguiente: 

▪ Los flujos de trabajo son mayores para la membrana de PES/PVP, mientras que 

las membranas con la incorporación de GO-Arg, aumenta el flujo conforme se 

aumenta la concentración del aditivo (0.25, 0.50 y 1.00%). 

▪ La resistencia es una medida indirecta de la permeabilidad de sales, en los 

resultados obtenidos la menor resistencia se obtiene para la membrana de 

PES/PVP, se observa que al añadir el GO-Arg la resistencia disminuye conformé 

se aumenta la concentración (0.25, 0.50 y 1.00 %), se puede atribuir al tamaño 

de poro o los grupos zwitteriónicos contenidos dentro de la membrana. 

▪ La eficiencia en la retención de colorantes fue selectiva de acuerdo con el 

colorante y la membrana, para el colorante azul de metileno la mayor eficiencia 

la presento para la membrana de PES con incrustaciones de GO-Arg (PES/PVP 

GO-Arg 0.25%), mientras que para el colorante naranja de metilo fue la 

membrana de PES/PVP, atribuido a las cargas electrostática de los colorantes y 

la hidrofobicidad de las membranas. 

▪ La evaluación de las propiedades antiincrustantes estuvo de la siguiente manera, 

la Fr fue mayor para las membranas de PES/PVP-GO Arg a una menor 

concentración del aditivo, al igual que el ensuciamiento reversible (Rr), mientras 

que el irreversible presento un mayor porcentaje para las membranas de PES Y 

PES/PVP. Estos resultados se atribuyen a la carga electrostática de las 

membranas (carácter Zwitteriónico) y a su hidrofobicidad.  
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Capítulo 5. Conclusiones Generales  
 

En este trabajo se presentó la interacción del GO modificado con grupos de doble 

polaridad (zwitteriónico) en una membrana de matriz polimérica. Se concluye de 

manera general, que la interacción (mecanismo de nanoestructuración) depende de las 

propiedades de la matriz polimérica y el nanomaterial (GO-Arg), en la que destacan las 

propiedades electrostáticas (carácter zwitteriónico) y hidrofilicidad. 

Las propiedades del aditivo (GO-Arg) están dadas por funcionalización/reducción 

química, presente en el material al incorporar arginina en condiciones específicas de pH 

para producir grupos zwitteriónicos en la superficie del GO a temperatura ambiente. La 

funcionalización/reducción del GO con la arginina, se produce por formación de enlaces 

C-N (estudios FTIR y XPS), junto con una disminución de especies de oxígeno (reducción). 

La reducción de material al incorporar la arginina se demostró por los resultados de 

Raman, XRD y UV-Vis. La formación de grupos zwitteriónicos en la superficie del GO -Arg 

se puedo comprobar por la técnica de potencial zeta, se presenta un punto isoeléctrico 

a pH 2.14 (GO-Arg). Las características antes mencionadas del GO-Arg, fueron 

determinantes en las propiedades de las membranas al incorporarlo a la matriz 

polimérica, donde se observó que la hidrofilicidad aumenta al incrementar la 

concentración de GO-Arg (0.25, 0.50 y 1.00%, porcentaje en peso), con respecto al PES, 

debido a su reducción. También al aumentar la concentración aumenta el tamaño de 

poro en la superficie de las membras al igual que el tamaño de dedos de la sección 

transversal, atribuido principalmente a la hidrofobicidad y al carácter zwitteriónico del 

GO-Arg.  

El carácter zwitteriónico del GO-Arg disminuyo la rugosidad de las superficies de las 

membranas (AFM), al evaluar la membrana le otorgó mejoras en las propiedades 

antiincrustantes, lo cual se demostró en los estudios de permeabilidad de BSA, al evaluar 

la retención de colorantes el uso de GO-Arg fue selectivo para los colorantes catiónicos. 

El uso de GO-Arg como aditivo en una matriz polimérica de PES, cambia sus propiedades, 

las nuevas propiedades tienen una potencial aplicación en el tratamiento de aguas 

residuales.  
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Capítulo 6. Trabajo a futuro 
 

Como trabajo a futuro se determina lo siguiente; 

 

o Evaluar las membranas con diferentes presiones de trabajo, para determinar los 

flujos óptimos de las membranas con incrustaciones del nanomaterial (GO-Arg).  

o Usar una mezcla de colorantes más complejos y una concentración mayor de 

sales, para simular aguas reales de la industria textil, para evaluar el comportamiento 

de la membrana. 

o Evaluar la eficiencia de retención y permeabilidad a diferentes ciclos de 

operación. 

o Determinar el tiempo de vida de las membranas. 

o Determinar los parámetros de operación, para pruebas piloto. Realizar un 

escalamiento del proceso. 
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Capítulo 7. Productos obtenidos 
 

Congresos (8) 

o Síntesis y modificación de óxido de grafeno con aminoácidos básicos, para 

generación de grupos zwitteriónicos, Nanocoloquio-UCEMICH 2019, 

presentación oral, 4 de octubre del 2019. 

o Modificación de óxido de grafeno con aminoácidos básicos, 3er congreso 

AMEXCarb, presentación oral, 5-8 de noviembre de 2019. 

o  Elaboración de membranas de poli (éter sulfona) con incrustación de óxido de 

grafeno modificado con grupos zwitteriónicos, IX Congreso Anual de la Sociedad 

Mexicana de Ciencia y Tecnología de Membranas, presentación oral, 22 y 23 de 

octubre del 2020. 

o Elaboración de membranas híbridas por el método de inversión de fase para su 

posible aplicación en el tratamiento de aguas residuales de la industria textil, 2do 

simposio anual del capítulo estudiantil SMMater-CIDETEQ, póster, 27-28 de 

mayo de 2021. 

o FABRICATION OF HYBRID MEMBRANES BASED IN PES/GO NANOCOMPOSITES BY 

PHASE INVERSION WITH POTENTIAL APPLICATION IN WASTEWATER 

TREATMENT, XXIX International Materials Research Congress, Poster, 15 a 20 de 

Agosto del 2021. 

o Análisis en la dependencia del pH en la modificación de óxido de grafeno 

empleando lisina, Cuarto Taller Latinoamericano de Materiales de Carbono, 

póster, 16-20 de noviembre de 2021. 

o Reducción verde de óxido de grafeno usando histidina, Cuarto Taller 

Latinoamericano de Materiales de Carbono, póster, 16-20 de noviembre de 

2021. 

o Elaboración de membranas de poli (éter sulfona) con incrustación de óxido de 

grafeno modificado para el tratamiento de las aguas residuales de la industria 

textil, XI Congreso Anual de la Sociedad Mexicana de Ciencia y Tecnología de 

Membranas, presentación oral, 19-21 de octubre de 2022. 
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Artículos (4) 

o Zwitterion-decorated graphene oxide nanosheets with aliphatic amino acids 

under specific pH conditions, Applied Surface Science, Volume 555, 2021, 

https://doi.org/10.1016/j.apsusc.2021.149723. (Primer autor) 

o Electrospun Casein fibers obtained from revalued milk with mechanical and 

antibacterial properties, Arabian Journal of Chemistry, Volume 15, Issue 11, 

https://doi.org/10.1016/j.arabjc.2022.104201. (Colaborador) 

o pH dependency in Graphene oxide functionalization/reduction using Lysine, 

revision. (Primer autor).Revisión. 

o Antibacterial and electrochemical evaluation of electrospun 

Polyethersulfone/Silver composites as highly persistent nanomaterials. 

(Colaborador). Revisión.- 

Estancias (2) 

 

o Laboratorio Nacional de Materiales Grafénicos (LNMG), CIQA, 5 de enero a 30 

abril del año 2019, Saltillo, Coahuila, México. 

o Laboratorio de Membranas del CICY, 7 de junio al 1 de septiembre de 2021, 

Mérida, Yucatán, México. 

Co-dirección de tesis (2)  

o Alejandro López Amador (Ingeniería en Nanotecnología). Tesis: “Fabricación de 

membranas por inversión de fases con aplicación en intercambio protónico”, 

obtención del grado junio del 2021. 

o  Atxayacalt Oneida Flores Rocha (Técnico Superior Universitario (TSU) en 

nanotecnología). Reporte “Aplicaciones biomédicas de polímeros 

zwitteriónicos”, obtención del grado agosto del 2021. 

  

https://doi.org/10.1016/j.apsusc.2021.149723
https://doi.org/10.1016/j.arabjc.2022.104201
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