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Obtaining iron oxide nanoparticles by green synthesis
using aqueous extract of leaves of matico (Piper
Elongatum Poir)
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Abstract— The green synthesis of iron oxide nanoparticles (IONPs) was carried out using an aqueous extract of Matico leaves, which
acts as a reducing, protecting, and stabilizing agent in the synthesis process, allowing for the sustainable production of nanoparticles. The
synthesized iron oxide nanoparticles were studied using a Plackett-Burman experimental design and characterized through X-ray
Fluorescence Spectrometry (XRF), Scanning Electron Microscopy (SEM), Scanning Probe Microscopy (SPM), Energy Dispersive X-ray
Spectroscopy (EDX), and Elemental Mapping. The experimental analysis identified the most influential variables in the process as the mass
of FeCls*6H:0, the volume of extract, the reaction time, and a secondary variable, temperature. The composition determined by XRF ranged
from 97, 8283 % to 99,9987 %, indicating high purity and crystallization in the synthesis of iron oxide nanoparticles (Fe;Os+ NPs). SEM
analysis revealed a heterogeneous formation of nanoparticles with sizes ranging from 50,50 to 179,02 nm, with irregular spherical shapes,
demonstrating the formation of agglomerated nanoparticles due to the magnetic fields present in this material. SPM imaging showed the
formation of nanoparticles ranging from 10,35 to 160 nm in size. EDS analysis revealed a composition of 73,8 % iron and 24,6 % oxygen in
the synthesized IONPs. The synthesized nanoparticles are expected to be a promising material for the treatment of contaminated water
(industrial wastewater, dye-containing water), for biomedical treatments, and in fields such as Chemical, Environmental, Electrical, and
Mechanical Engineering, as well as agriculture, through a cost-effective, sustainable, and eco-fiiendly approach.
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Resumen— La sintesis verde de nanoparticulas de oxido de
hierro (IONP) a partir de extracto acuoso de hojas de Matico, el
cual actiia como agente reductor, protector y estabilizante en el
proceso de sintesis que permite obtener nanoparticulas de manera
sustentable. Las nanoparticulas de oxido de hierro sintetizadas se
estudiaron por medio del diserio experimental de Placket-Burman y
se caracterizaron por técnicas de Espectrometria de Fluorescencia
de rayos X, Microscopia Electronica de Barrido (SEM),
Microscopia de Sonda de Barrido (SPM), Espectroscopia de
Energia Dispersa (EDX) y por Mapeo Elemental. En el andlisis
experimental se determind las variables principales mds influyentes
en el proceso que son la masa del FeCl;*6H0, el volumen del
extracto, el tiempo de reaccion y una variable secundaria que es la
temperatura. La composicion que se determino mediante
Espectrometria de Fluorescencia de rayos X del 97,8283-99,9987 %
lo que nos indica la alta pureza y cristalizacion en la sintesis de las
nanoparticulas (NP) de oxido de hierro (Fe30y. Mediante
Microscopia electronica de barrido (SEM) se determiné una
formacion heterogénea de las nanoparticulas que van desde los
50,50-179,02 nm de tamaiio de forma esféricas irregulares, lo que
demostré que se formaron nanoparticulas con aglomeraciones
debido a los campos magnéticos que presenta este material. Con las
imdgenes de Microscopia de Sonda de Barrido (SPM) se evidencio
la formacion de nanoparticulas de entre 10,35-160 nm de tamaiio.
Mediante el andlisis EDS se determiné que se tiene un 73,8 % de
hierro y 24,6 % de oxigeno de composicion en las IONP obtenidas.
Se espera que las nanoparticulas sintetizadas puedan ser un
material prometedor para tratar aguas contaminadas (aguas
residuales industriales, aguas con colorantes), para realizar
tratamientos biomédicos, en el campo de la ingenieria Quimica,
Ambiental, Eléctrica, Mecdnica, la agricultura a través de un
enfoque rentable, sostenible y ecoligico.

Palabras clave — sintesis verde, oxido de hierro,
nanoparticulas de magnetita, Plackett-Burman, hoja de matico

I. INTRODUCCION

Las nanoparticulas (NP) con propiedades magnéticas
altamente controlables han alcanzado un gran aspecto en el
campo biologico, principalmente en diversas aplicaciones de
diagnostico y terapéuticas debido a su rango de tamafio
nanométrico. Las nanoparticulas magnéticas, han llegado a
tener mucho interés en el campo de la investigacion. Se han

logrado algunas propiedades increibles como
superparamagnéticas y baja toxicidad en las nanoparticulas
magnéticas y su versatilidad, particularmente las
nanoparticulas de éxido de hierro, la magnetita (FesOa), lo que
las concluye para varias aplicaciones que se pueden citar
varios ejemplos y se ven con frecuencia en la literatura, como
el tratamiento del céncer por hipertermia magnética, la
ingenieria de tejidos e implantes médicos, los sustratos de
nanomateriales que apoyan el crecimiento de células madre,
en el mundo biotecnoldgico, la administracion dirigida de
farmacos, resonancia magnética y administracion de farmacos
[1], [2], en la degradacion altamente eficiente de colorantes
tartrazina y azul Nilo A [3], para el tratamiento de aguas
residuales y la eliminacion por adsorcion de metales pesados
de aguas residuales [4], [5], [6], en adsorcion de azul de
metileno y naranja de metilo de aguas residuales textiles [7],
en actividades bioldgicas y actividad fotocatalitica [8], en
proteccion ambiental, como la remediacion del suelo, la
oxidacién catalitica fenton para eliminar contaminantes,
fertilizantes y antivirus [9], para mejorar el rendimiento de
deteccion del sensor y permitir la seleccion dirigida de
microorganismos [10], y mejoran los antioxidantes
enzimaticos y fenolicos a través del cebado de semillas de
brotes de trigo sarraceno [11].

Existen varios métodos disponibles para la sintesis de
nanomateriales, como el método sol-gel, el método de
reduccion quimica, la coprecipitacion, la sintesis hidrotermal,
etc. Los productos quimicos utilizados en estos métodos se
consideran nocivos para el medio ambiente [12]. Estos
métodos de sintesis suelen ser costosos, requieren mucho
tiempo y quizés sean perjudiciales para el medio ambiente y
los seres vivos. La sintesis verde tiene ventajas sobre los
métodos fisicos y quimicos porque es mas econdmica,
ecoldgicamente amigable y se puede ampliar facilmente para
la sintesis a gran escala. También elimina la necesidad de
productos quimicos toxicos, altas temperaturas y procesos que
consumen mucha energia y equipos costosos. La sintesis verde
ofrece un mejor impacto, control y consistencia sobre el
desarrollo cristalino. Las nanoparticulas verdes se producen
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sintéticamente, son econdmicas Yy tienen numerosas
aplicaciones cientificas [13]. Es muy importante encontrar
métodos  sostenibles  para  sintetizar  nanoparticulas,
incorporando  extractos naturales de origen vegetal,
proporcionando una alternativa biocompatible a los métodos
quimicos convencionales [14].

La sintesis ecolégica de nanoparticulas utiliza extracto de
plantas como agente reductor y de recubrimiento, eliminando
la necesidad de agentes reductores nocivos. El extracto de
plantas contiene varios fitoquimicos como polifenoles,
flavonoides, terpenoides, 4acidos fendlicos, que son
responsables de la reduccion y formacion de nanoparticulas
estabilizadas [12]. Para sintetizar nanoparticulas de 6xido de
hierro, se pueden utilizar numerosas sales de hierro como
FeCl3-6H20, FeClz-4H,0, FeSO4, Fe(NOs)s como precursores
[15]. Las nanoparticulas de Oxido de hierro sintetizadas
utilizando diversas formas y precursores vegetales, estudios
recientes han centrado en la sintesis verde a base de: Carica
papaya [12], Iris kashmiriana [13], Cissus rotundifolia [16],
Quercus infectoria [17], Syzygium aromaticum [18], Moringa
oleifera [19], vitex negundo [20] y entre otros precursores
verdes que sirve de base en la sintesis de nanoparticulas de
oxido de hierro [11].

El Matico es una planta perenne andina que se conoce
desde hace bastante tiempo por pertenecer a una piperacea
andina: Piper angustifolium (Piper elongatum Vahl.). El
nombre correcto de esta especie fue dado a conocer por
Yuncker, quien la sefiala s6lo para el norte argentino, Bolivia
y Per(. ElI Matico pertenece a la familia de la pimienta o
Piperaceae. El género Piper, que incluye mas de 2.000
especies de arbustos, arboles y vid e incluye otras dos plantas
de color negro pimienta (Piper nigrum) y la kava-java (Piper
methysticum) [21].

Su componente mas importante por el que se atribuye en
parte sus virtudes cicatrizantes, es el tanino (polifenol natural),
tiene una concentracion de 5.7 % y ademas de numerosos
glucosidos, especialmente de tipo flavonoides (luteolina,
luteolina 7-glucosido, linarina y derivados del acido cafeico)
con propiedades antioxidantes y protectoras de la membrana
celular; también &cido artdnico, resinas, esteroles, éster de
acido graso fenolico, terpenos y saponinas. El Matico presenta
como compuesto principal a la Canfora (22.68 %), Canfene
(21.18 %) e lIsoborneol (11.53 %); también contiene alfa
pineno, mirceno, limoneno, borneol y terpinol acetato. El
aceite esencial contiene 5 metoxi-6(2’-propen)-benzodioxole,
dillapiol, etoxidillapiol, mirisicina y piperitona [22].

El objetivo de este estudio fue la obtencion de las
nanoparticulas de oxido de hierro (FesO.) utilizando extracto
acuoso de hojas de matico como agente reductor y protector,
en presencia del precursor de dos sales de hierro (FeClz-6H,0,
FeSO,-7H20), las cuales se sometieron a estudios de
caracterizacién mediante espectrometria de fluorescencia de
rayos X, microscopia electronica de barrido (SEM),
microscopia de sonda de barrido (SPM), espectroscopia de
energia dispersa (EDS) y mapeo elemental.

Il. MATERIALES Y METODOS

A. Materiales

Todos los productos quimicos que se utilizaron en este
estudio se adquirieron en Industrias Quimicas Americana
(Cochabamba) y se emplearon sin purificacion adicional. Las
sales de cloruro férrico hexahidratado (FeCls-6H.0, 99 % de
pureza), el sulfato ferroso heptahidratado (FeSO4-7H20, 99 %
de pureza) e hidréxido de sodio (NaOH, 99 % de pureza). Se
utilizo agua desionizada para todos los procedimientos del
estudio. Las hojas de matico (Piper Elongatum Poir), se
recolectaron en el departamento de Chuquisaca (Bolivia), en el
municipio de Huacareta de la provincia Hernando Siles, en la
comunidad de Uruguay en las coordenadas 20°29'50.5"S
64°12'40.9"W (Google Maps, 2022).
B. Preparacion del extracto acuoso de las hojas de matico

Las hojas de matico se lavaron tres veces con agua de
grifo para quitar las impurezas y/o polvos y se procedid a lavar
una cuarta vez con agua desionizada para quitar las impurezas
que podria presentar el agua del grifo, se secé a temperatura
ambiente por 15 dias en la sombra [23], [24], [25]. Las hojas
secas se trituraron en un mortero hasta obtener un polvo fino.
Para la preparacion del extracto se procedié siguiendo el
método descripto por [26], [27], con algunas modificaciones
donde se agregd 20 gramos del polvo de las hojas de matico a
un vaso de precipitado de 2000 ml, al cual se agreg6 1000 ml
de agua desionizada, luego la mezcla se agito a 800 rpm con
un agitador magnético durante 30 minutos a 80 °C. Posterior a
esto se enfrio hasta temperatura ambiente para filtrarlo con un
papel filtro Whatman Nro. 42, con la ayuda de una bomba de
vacio (Lab Tech VP30), el filtrado se almaceno en un
recipiente hermético y se refrigero a una temperatura de 4 °C
hasta su posterior aplicacion.

C. Disefio experimental Plackett-Burman
TABLA |
VARIABLES DE TRABAJO UTILIZADOS EN EL DISENO
EXPERIMENTAL DE PLACKETT BURMAN EN LA
SINTESIS DE NANOPARTICULAS DE OXIDO DE
HIERRO (IONP) POR SINTESIS VERDE

Factor Nivel Nivel
Variable e Unidad inferior | superior
codificado
() *)
Temperatura A °C 60 80
pH B 10 11
Tiempo de reaccion C Minutos 30 60
Tasa de agitacion D rpm 300 500
Masa FeCl;*6H,0 E ar 1,112 3,336
Masa FeSO,*7H,0 F gr 0,556 1,112
Volumen del extracto G ml 10 15
pH del extracto H 5,797 6,572
Concentracion del NaOH | M 0,5 1
Tiempo de secado J Minutos 30 60
Temperatura de secado K °C 300 400
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En este estudio se usd el disefio experimental Plackett-
Burman, en el software Design Expert version 13 para
investigar las variables significativas en el proceso de sintesis,
las variables de control se muestran en la tabla I, con su nivel
inferior (-) y su nivel superior (+) para proceder en la parte
experimental.

En este estudio se utilizd el disefio experimental de
Plackett Burman para investigar la influencia de las variables
de la Temperatura, pH, tiempo de reaccidn, tasa de agitacion,
masa de FeClz*6H,0, masa de FeSO,*7H,0O, volumen del
extracto, pH del extracto, concentracion del NaOH, tiempo de

secado y temperatura de secado, los rangos de los valores para
los diversos parametros se obtuvieron de la literatura y de las
pruebas preliminares. El disefio de Plackett-Burman es un tipo
de disefio factorial fraccional que opera bajo la idea de que las
interacciones se pueden ignorar por completo y los efectos
principales se pueden calcular utilizando experimentos
minimos. Ofrece una forma rapida de seleccionar las variables
significativas con menos experimentos de un amplio grupo de
variables, ahorrando tiempo con menos variabilidad del
proceso y reduce los gastos generales [28], [29].

TABLAII

VARIABLES DE TRABAJO UTILIZADOS EN EL DISENO EXPERIMENTAL DE PLACKETT BURMAN EN LA SINTESIS DE
NANOPARTICULAS DE OXIDO DE HIERRO (IONP) POR SINTESIS VERDE

Tiempo de Tasa de Masa Masa Volumen Concentracion | Tiempo de | Temperatura
Corridas Tem;;eratura reaccion agitacion FeCl;*6H,O FeSO4*7H,0O de pH NaOH secado de secado

) PH 1 (inutos) (rpm) (gr) (gr) e"(trrnaﬁto extracto M) (minutos) ©C)
1 80 10 60 500 1,112 1,112 15 6,572 0,5 30 300
2 60 11 60 300 3,336 1,112 15 5,797 0,5 30 500
3 60 10 60 300 3,336 1,112 10 6,572 1 60 300
4 80 11 30 300 1,112 1,112 10 6,572 1 30 500
5 60 11 60 500 1,112 0,556 10 6,572 0,5 60 500
6 60 10 30 500 1,112 1,112 15 5,797 1 60 500
7 80 10 30 300 3,336 0,556 15 6,572 0,5 60 500
8 80 11 30 500 3,336 1,112 10 5,797 0,5 60 300
9 80 10 60 500 3,336 0,556 10 5,797 1 30 500
10 60 10 30 300 1,112 0,556 10 5,797 0,5 30 300
11 80 11 60 300 1,112 0,556 15 5,797 1 60 300
12 60 11 30 500 3,336 0,556 15 6,572 1 30 300

De acuerdo al primer experimento como se muestra en la
tabla 11, se trabaj6 a 80 °C el tiempo de reaccion, a un pH de
10, un tiempo de reaccién de 60 minutos, una tasa de agitacion
de 500 rpm, con una masa de 1,112 gramos de FeCl;*6H.0,
1.112 gramos de FeSO,*7H,O (1:1), con un volumen de
extracto de 15 ml, el pH del extracto de 6.572, 0.5 M de
NaOH, con un tiempo de secado de 30 minutos y una
temperatura de secado de 300 °C. De esta manera se procedid
a realizar las 12 corridas experimentales para la sintesis verde
de las nanoparticulas de dxido de hierro.

D. Sintesis verde de nanoparticulas de 6xido de hierro

Las nanoparticulas de Oxido de hierro (FesOs) se
sintetizaron con base en el método de coprecipitacion en
presencia de extracto acuoso de hojas de Matico como agente
reductor y protector como se muestra en el diagrama de
blogues de la figura 2. De acuerdo a la corrida 1 como se
muestra en la tabla 11, se agreg6 1,112 gramos de FeCl;-6H,0
a un matraz Erlenmeyer de 250 ml, al cual se agregd 85 ml de

agua desionizada, la mezcla se agito continuamente con una
tasa de agitacion de 500 rpm, seguido se agreg6 1,112 gramos
de FeS0O4-7H,0, esta mezcla se homogenizo por 10 minutos a
una temperatura de 80 °C, luego se agreg6é 15 ml de extracto
de hojas de matico en una bureta gota a gota y se esperd que
reaccione por 10 minutos, posterior a esto se agregd gota a
gota NaOH al 0,5 M recién preparado hasta obtener un pH de
la solucién de 10, en lo cual se aprecia a simple vista el
cambio de color de verdoso oscuro a negro oscuro que nos
indica la formacion exitosa de las nanoparticulas de 6xido de
hierro, se dejo completar la reaccion por 60 minutos [23], [30],
[31]. Después de completar la reaccién, las nanoparticulas de
oxido de hierro se dejaron enfriar hasta temperatura ambiente,
posteriormente se procedié a realizar el lavado con agua
desionizada por 3 veces con la ayuda de un anillo magnético
externo como se muestra en la figura 1 para quitar las
impurezas que podrian presentarse.
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Lavado por separacion
magnética de las IONP
IONP

Solucion después de Lavado final de las

la sintesis de IONP

Fig. 1 Proceso de lavado de las nanoparticulas de dxido de hierro.

Y por ultimo las nanoparticulas sintetizadas, se agregd
todo el precipitado a crisoles de 100 ml para posteriormente
poner en la mufla de la marca Nabertherm GmbH, a una
temperatura de 300 °C en un tiempo de 30 minutos. Al final
las nanoparticulas de Oxido de hierro producidas se
etiquetaron en recipientes herméticos para su posterior
analisis. De manera similar se procedi6 con las demés corridas
desde la corrida 2 a la corrida 12 con las condiciones que
indica en la matriz de disefio experimental.

PROCESO DE SINTESIS DE LAS
NANOPARTICULAS DE OXIDO DE
HIERRO (IONP)

Agente precursor Agente estabilizante

1:1 [Fe(TII):F &(IT)] NaOH

A gente Reductor v protector
Extracto acuoso

500 RPM — - -
Temperawra 60 °C —Dl Agitacion constante H Tiempo de 60 minutos I

Namnja claro |—>| Cambio de color |4-| Negro I

Presencia de campo

| Formacidn del precipitado |4— ma gnético externo

Temperatura ambients I—D'I Enfriar I
| Medir el pH | 10 |
I 3 veces con agua desionizndaH Lavar |

v
H Secar |<-|
v

| Temperatra300 °C 30 min |

I Almacenar I

Fig. 2 Diagrama de sintesis de las nanoparticulas de éxido de hierro
(IONP).

E. Caracterizacion

Para analizar los compuestos fitoquimicos que presenta el
extracto de las hojas de matico se analiz6 utilizando el
Espectrofotébmetro en relacion a quercetina, modelo
ESPECTROQUANT PHARO 300, para identificar
Flavonoides Totales que contiene el extracto acuoso. La
determinacion de la composicion elemental de las
nanoparticulas sintetizadas se usd el espectrémetro de
fluorescencia de rayos X (ELVAX) de mesa. Para identificar

la morfologia y tamafio de las nanoparticulas de 6xido de
hierro obtenidas se caracterizaron mediante Microscopio de
Sonda de Barrido (SPM) marca NATSYCO y Microscopia
Electronica de Barrido (SEM) de 3ra generacion de TESCAN
VEGA 3. Ademas, se utiliz6 en el mismo SEM de TESCAN
VEGA 3, para los analisis de la Espectrometria de rayos X de
energia dispersa (EDX) para determinar la composicién de las
nanoparticulas de 6xido de hierro obtenidas y el mapeo
elemental ya que estos dos Gltimos vienen acoplados al SEM
de TESCAN VEGA 3.

I1l. RESULTADOS Y DISCUSIONES

A. Andlisis del extracto acuoso de las hojas de matico

El estudio de espectrofotometria del extracto acuoso de
las hojas del Matico se identifico la presencia de Flavonoides
totales, ya que estos son uno de los fitoquimicos mas
importantes en la sintesis verde de las nanoparticulas de 6xido
de Hierro (Magnetita), donde se llegaron a identificar que el
extracto que se prepard con agua con una presencia de 0,087
mgEQ/mL(miligramos equivalentes de Quercetina/milimetros
de extracto) del extracto con una desviacion estandar de 0,001.
B. Preparacion de las nanoparticulas de Fes;Oa

El esquema de la sintesis de las nanoparticulas de éxido
de hierro se muestra en la figura 3. Los diversos fitoquimicos
como ser fenilpropanoides y terpenoides, que son subgrupos
de los compuestos fendlicos y terpenos [32], alcaloides,
compuestos fendlicos, esteroides y flavonoides [33], [34],
presentes en el extracto acuoso de las hojas de matico actdan
como agentes reductores y estabilizantes en la sintesis de las
nanoparticulas de 6xido de hierro. Las nanoparticulas se
sintetizaron en dos volimenes diferentes de extractos acuoso
de hojas de matico que van desde los 10 ml a 15 ml, se
observé el cambio de color en la mezcla de las sales de hierro
de color amarillo mostaza a color verde oscuro después de
agregar el extracto gradualmente, posterior a esto se agrega el
NaOH al 0,5 M para ayudar a estabilizar la reaccion hasta un
pH alcalino de 10 en la cual se form6 un precipitado
magnético de color negro completando las reaccion en la
formacion de las nanoparticulas de 6xido de hierro [35]. La
formacion del precipitado al final de la reaccion de color
negro nos indica que se produjo la interaccién entre estos
fitoquimicos (flavonoides, polifenoles, taninos) del extracto
acuoso de las hojas del matico y los iones metalicos de las
sales, lo que garantiza la formacién de las nanoparticulas de
oxido de hierro (Fe304) [36].
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Fig. 3 llustracion esquematica de la preparacion de las nanoparticulas de
oxido de hierro a partir de extracto de hoja de matico, 1) Pesado de la sal
FeCl;*6H,0, 2) Pesado de la sal FeSO,*7H,0, 3) Agregar el extracto acuoso
de hoja de matico, 4) Agregar el NaOH al 0,5 M, 5) Terminado la reaccion de
sintesis de las nanoparticulas de éxido de hierro.

C. Andlisis de la composicion de hierro en las
nanoparticulas de Fe;O4 por espectrometria de fluorescencia
de rayos X

Las IONP (2-3 gr por muestra) se escanearon en el
Espectrometro XRF profesional para analisis de alta precision-
ElvaX Pro, lo que permitié cuantificar la concentracion del
elemento en la muestra [37]. Los resultados obtenidos indican
que la sefial de fluorescencia correspondiente a Fe se
encuentra dentro del rango caracteristico de la magnetita,
confirmando su presencia como fase mayoritaria. El espectro
de XRF revelaron un pico intenso y uno menos intenso como
se muestra en la figura 4, en las longitudes de onda asociadas a
la emision caracteristica del hierro, lo que sugiere una alta
pureza en la muestra. Ademas, el analisis cuantitativo mostrd
un contenido de Fe consistente de las 12 pruebas que van
desde 98,8283 hasta 99,9965 % en composicion de hierro. La
baja intensidad de sefiales asociadas a otros elementos sugiere
una sintesis controlada con minima contaminacion. Estos
resultados concuerdan con analisis previos reportados en la
literatura, lo que respalda la efectividad del método de sintesis
empleado.

Pruebas
1

Composicién (%)

2
3
4
5
6
7
8
9

Fig. 4 Composicion de las nanoparticulas de 6xido de hierro (IONP).

D. Analisis del disefio experimental de Placket-Burman en la
sintesis de IONP

El disefio de Plackett-Burman (PBD) es una técnica de
seleccion muy eficaz que se utiliza para discernir componentes
significativos de una amplia gama de factores que influyen en
un proceso determinado. El proceso de modelado matematico
utilizé el modelo polinomial de primer orden de la siguiente
manera:

Y= f,+ Zﬁexe (1)

En la ecuacién 1, Y representa la respuesta esperada, o denota
la interseccion del modelo, Bi representa el coeficiente lineal y
Xi representa el nivel de la variable independiente [38]. Se
utilizo el programa estadistico Design Expert version 13 para
el analisis posterior. En la tabla I, se presentan en la columna
1, las 12 corridas experimentales realizadas, en la columna 2
la variable de respuesta que es el tamafio de las nanoparticulas
se obtuvo a partir del analisis del SPM y en la columna 3 se

tiene la desviacion estandar.
TABLA III
DISENO Y RESPUESTA DE PLACKETT-BURMAN PARA LA OBTENCION DE
LAS NANOPARTICULAS DE OXIDO DE HIERRO

Corrida | Tamafio NP (nm) Desviacion Estandar
1 160 +28,284
2 151 +60,811
3 93,50 +72,832
4 112,50 +82,731
5 22,50 +19,092
6 25,75 +15,910
7 10,38 48,853
8 28,50 +37,477
9 123,50 171,418
10 49,50 +61,518
11 80 456,569
12 46,93 +25,884
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Las principales variables que influyen en el proceso de
obtencién de las nanoparticulas de Oxido de hierro se
representan visualmente mediante el diagrama de Pareto [38].
El efecto estandarizado de cada parametro solo o el efecto
combinado de los parametros se muestra en la Figura 5, se
tiene 3 variables principales que son la masa del FeCl;*6H-0,
el volumen del extracto y el tiempo de reaccion son las
variables principales que sobrepasan el limite de Bonferroni
de 5,74651 son estadisticamente significativas siendo las
variables principales que impactaron directamente en los
resultados que se obtuvieron, la temperatura estd dentro del
rango del limite del valor t de 2,77645, lo cual es una variable
que llega a influir en el error estdndar y es un factor
probablemente significativo, los demés factores no son
significativos. El grado en el que los factores experimentales
pueden explicar la variabilidad en los valores de respuesta
observados se muestra mediante el valor R?. Se descubrié que
el valor R? para el proceso de obtencién de las nanoparticulas
de 6xido de hierro usando extracto acuoso de hojas de matico
fue de 98,36 %. Ademas, el R? ajustado 95,50 % que es
excepcionalmente alto lo que indica la importancia en la
obtencién de las nanoparticulas de dxido de hierro.

Tamafio de las nanoparticulas
A: Temperatura

B: pH
C: Tiempo de reaccion

. 108
D: Tasa de agitacion

E: Masa FeCl3*6H20
F: Masa FeSO4*6H20

G: Volumen extracto

832~

H: pH del extracto

J: Concentracion NaOH ssat

K: Tiempo de secado

t-Value of [Effect]

L: Temperatura de secado

.:.-‘ tive Effects E

. Negative Effects

000~

Fig. 5 Diagrama de Pareto que indica los parametros significados en la
obtencién de las IONP.

En la tabla IV, se puede apreciar el ANOVA, los valores
que se obtuvieron son significativos para el modelo general un
valor F de 33,34 implica que el modelo es significativo. Solo
hay un 0.21 % de posibilidad de que se produzca un valor F
tan grande debido al ruido. Los valores P inferiores a 5 %
indican que el modelo es significativo. En este caso A, C, E 'y
G son términos significativos del modelo. Los valores
superiores a 0,1000 indican que los términos del modelo no
son significativos.

TABLA IV
ANALISIS DE LA VARIANZA (ANOVA) EN LA OBTENCION DE LAS
NANOPARTICULAS DE OXIDO DE HIERRO

Fuente Suma de Cuadr_ado F-valor | P-valor
cuadrados medio
Modelo 2042,67 |7 | 291,81 | 3433 0,0021 |significativo
A 75 (1| 75 | 882 | oo41 *
Temperatura
B-pH 40,33 | 1| 40,33 4,75 0,0949 *
C-Tiempode| 550 |4 | 300 | 3529 | 0,004 *
reaccion
D-Tasa de -
agitacion 27 1 27 3,18 0,1493
E-Masa
FeCI3*6H20 1045,33 | 1 |1045,33| 122,98 | 0,0004 *
G-Volumen | 5o 19| 507 | 59,65 | 0,0015 *
extracto
L-
Temperatura 48 1 48 5,65 0,0763 *
de secado
Residual 34 4 8,5
Cor Total 2076,67 |11 *

E. Caracterizacion mediante SEM

La morfologia de las nanoparticulas de éxido de hierro se
muestra en la figura 6, mediante el analisis de microscopia
electrénica de barrido (SEM) se empled para determinar el
tamafio, forma y las dimisiones de las nanoparticulas de dxido
de hierro. Dentro de las imégenes del SEM, la imagen de las
nanoparticulas indico que la sintesis fue exitosa en la
obtencién de las nanoparticulas de 6xido de hierro que van en
la prueba 1 con un rango de tamafio desde 50,50-95,82 nm de
tamafio y para la prueba 2 con un rango de tamafio desde
77,32-179,02 nm de tamafio, estas nanoparticulas exhibieron
una morfologia esféricas irregulares que muestran tendencias a
aglomeraciones observada en las imagenes probablemente se
atribuye a interacciones electrostaticas entre las superficies de
las nanoparticulas y al campo magnético que presentan estas
nanoparticulas de 6xido de hierro como lo reportaron distintos
autores en sus estudios que llevaron a cabo la caracterizacion
por SEM [39], [40], [41].

d'=149.87 nm
d=128.95nm

d=58.31nm

L1=162.60 nm

d=9582nm SSilie e4lom

d=71.77 nm

d = 143.55 nm

d =179.02 nm

d =5080nm
d =100.38 nm

SEM HV: 30.0 kV. WD: 491 mm
SEM MAG: 441 kx Det: SE 200nm
View field: 1.26 ym _ Date(midly): 10113/22 FCyT-UMSS

VEGAITESCAN SEMHV:300KV  WD:500mm
SEM MAG: 192 kx Det: SE 500 nm
View field: 288 pm _ Date(midly): 10727122 FCyT-UMSS

VEGA3 TESCAN

Fig. 6 Micrografias del tamafio de las nanoparticulas de 6xido de hierro
(IONP) analizadas por microscopia electrdnica de barrido (SEM), a) prueba
experimental 1, b) prueba experimental 2.
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F. Caracterizacion mediante SPM

En la figura 7 se puede apreciar el analisis por
microscopia de sonda de barrido (SPM) para la corrida 5, a) el
histograma del tamafio de las nanoparticulas que se tienen,
entre un rango de 12-30 nm de tamafio con una media de 21
nm de tamafio aproximadamente para lo cual presenta dos
picos caracteristicos que pueden darse debido a las fluctuacion
en la medicidn de la muestra, b) se observé en la imagen de
2D de 160,2 x 160,2 nm de resolucion analizada, la formacion
de nanoparticulas de entre 4,12-12,64 nm de tamafio con una
tendencia a formar cadenas o agrupaciones que es comun en
este tipo de nanoparticulas, c) se puede observar las
superficies del material analizado a escala atémica de 4,12-
12,64 nm, pudiéndose apreciar las formas de las
nanoparticulas de esferas irregulares aproximadamente con
presencia de algunas aglomeraciones presentes debido al
material que presenta un campo magnético, d) se puede
observar la imagen mejorada con el software de analisis de
micrografias de SPM Gwyddion, en la cual se aprecia con mas
claridad las formas de las nanoparticulas que van de esferas
irregulares a formar semillas con una direccion bien definida
en la formacién de bandas o franjas podria indicar una
tendencia a la agregacién o formacion de cadenas de
nanoparticulas. Este comportamiento es comdn en

nanoparticulas magnéticas debido a las interacciones dipolares
que presentan.

a) e e | b)

Fig. 7 Imagenes mediante el SPM, a) Histograma, b) Micrografia en 2D,
c) Micrografia en 3D, d) Imagen mejorada con Gwyddion de Microscopia de
Sonda de Barrido (SPM).

G. Caracterizacion mediante espectroscopia de energia
dispersa (EDX)

El andlisis EDX de las nanoparticulas nos muestra el
estado cualitativo y cuantitativo en la fabricacion de las
nanoparticulas de 6xido de hierro. Este analisis mostro que el
espectro EDX contenia picos intensos de Fe y O, ademas de
picos menores de Zn y Si. Los picos de Fe y O se podrian
haberse originado a partir de las sales precursoras de Hierro
que se usaron en la sintesis y los picos de Zn y Si podrian
haberse originado debido a la presencia de compuestos
fendlicos en el extracto de las hojas de matico [42]. En la
figura 8, en el andlisis de espectroscopia de energia dispersa
(EDX) de las nanoparticulas de 6xido de hierro (IONP), se
puede apreciar la composicién elemental en un 73,8 % de

Hierro y un 24,6 % de Oxigeno, llegando a formarse el dxido
de hierro mas conocido como Magnetita [43]. Estos valores
también podrian ser Gtiles para observar el contenido atémico
en la superficie y cerca de la regién de la superficie de las
nanoparticulas producidas.

I Expecto de sums de mapss

Fig. 8 Analisis de espectroscopia de rayos X de energia dispersa (EDX)
de las nanoparticulas de dxido de hierro (IONP).

H. Analisis mediante mapeo elemental

En la figura 9, muestra en el mapeo elemental donde se
puede observar una sefial alta de Hierro, seguido por Oxigeno,
més algunas trazas de otros elementos como ser el Oro que
puede ser a consecuencia del recubrimiento que se realizé en
la preparacion de la muestra, Carbono puede ser la presencia
del extracto o de la cinta de los pings en la preparacion de la
muestra y cloro por las sales de hierro que aln quedan trazas.

[s[Slofifg] -]

oum

Fig. 9 Mapeo elemental de las nanoparticulas de dxido de hierro (IONP),
Generado por el software Essence™ de TESCAN.

IV. CONCLUSIONES

Se ha demostrado la obtencion de nanoparticulas
magnéticas de éxido de hierro a partir del uso de extracto
acuoso de hojas de matico, donde los parametros mas
influyentes fueron la masa de cloruro férrico hexahidratado, el
volumen del extracto acuoso de las hojas de matico, el tiempo
de reaccion y la temperatura de reaccion de acuerdo al analisis
experimental de Placket-Burman. La presencia de flavonoides
totales en el extracto fue verificada por espectrofotometria, lo
que sugiere su papel en la reduccion y estabilizacion de las
nanoparticulas de 6xido de hierro. La morfologia y el tamafio
de las nanoparticulas de 6xido de hierro se verifico mediante
el uso de un SEM de 50,50 nm las méas pequefias, y las mas
grandes de 179,02 nm y con SPM en los cuales se verifico que
van desde los 10,38 nm hasta los 160 nm de tamafio con
formas de esferas con irregulares que muestran tendencias a
aglomeraciones observada en las imagenes probablemente se
atribuye a interacciones electrostéticas entre las superficies de
las nanoparticulas y al campo magnético que presentan estas
nanoparticulas de dxido de hierro, la diferencia de tamafios en
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ambos equipos se puede dar debido a que son diferentes las
técnicas de medicion y el SPM es un equipo académico con
relacion al SEM es un equipo de investigacion en su clase 3.
Ademas, el analisis EDX y el mapeo elemental permitieron
constatar la composicion quimica de las nanoparticulas,
revelando un contenido de 73,8 % de hierro y 24,6 % de
oxigeno, lo que indica una adecuada formacion y
cristalizacion durante la fabricacion de las nanoparticulas de
oxido de hierro (magnetita).
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