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Resumen

El abastecimiento de agua potable no es equitativo para la poblacion mundial
y este problema empeora debido al crecimiento poblacional, a la contaminacion, al
calentamiento global y a un inadecuado tratamiento de potabilizacion.

Costa Rica tiene una red hidrica capaz de abastecer de agua potable a la
mayoria de los habitantes, sin embargo, algunas regiones presentan problemas en
el suministro de agua. Algunos de los principales inconvenientes son la presencia
de contaminantes quimicos y microorganismos, ademas que la cloracion como
meétodo de tratamiento podria ser ineficiente si no se eliminan todos los potenciales
agentes patogenos.

Existen varios procesos para la degradacion de sustancias presentes en el
agua. Entre éstos, la oxidacion avanzada promete ser uno de los métodos mas
efectivos en el saneamiento. El tratamiento propuesto en este trabajo utiliza el éxido
de titanio (V) bajo radiacion ultravioleta el cual produce mineralizacion de
contaminantes y la formacion de subproductos inocuos, de forma econdmica vy
amigable con el ambiente.

En este trabajo se utilizé el cemento Portland dopado con nanoparticulas de
TiO2 para la elaboracion de cemento fotocatalitico, el cual inactivo las bacterias:
Pseudomonas aeruginosa y Escherichia coli a los 45 minutos de radiacion con
lampara ultravioleta.

La geometria rectangular en los moldes del cemento fotocatalitico son los que
proporcionaron mejores resultados.

Se cuantificd la fotodegradacion de la rodamina B y del azul de metileno al
medir los cambios en la absorbancia posterior al contacto con los moldes del
cemento fotocatalitico a diferentes tiempos. La mayor degradacion de la rodamina
B se observo a los 60 minutos de exposicion con cemento fotocatalitico compuesto
con 5 % en masa de TiOzirradiado con lampara UV. Los resultados obtenidos con
el azul de metileno mostraron un comportamiento diferente debido a una posible

interaccion del cemento portland con el indicador.
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1. Introduccion

Costa Rica es un pais con alta cobertura en el servicio de agua potable,
sistemas de saneamiento’ y de bajo estrés hidrico.2 Segun el Instituto Costarricense
de Acueductos y Alcantarillados (AyA),? en el 2020 el 93,5 % de la poblacién de
Costa Rica recibié agua potable. No obstante, la realidad para el resto del mundo
es diferente. De acuerdo con la Organizacién Mundial de la Salud (OMS),+ 844
millones de personas carecen de suministro de agua potable; de estos, 200 millones
de personas se abastecen con agua potable contaminada por heces. Cabe apuntar
que alrededor de mil ninos mueren al dia a causa de diarreas relacionadas con agua
contaminada, saneamiento deficiente o malas practicas de higiene.5

Por los problemas anteriormente mencionados y debido a la importancia del
agua para todo ser vivo, el 28 de julio de 2010, la Asamblea General de la
Organizacion de las Naciones Unidas reconocié como derecho humano tanto el
abastecimiento como el saneamiento de agua.¢

Debido a que la demanda hidrica a nivel mundial se encuentra en continuo
crecimiento’ es indispensable buscar formas de garantizar el suministro de agua
potable para todo ser humano. El cambio climatico, el crecimiento constante de la
poblacion, la contaminacion de efluentes de agua, la falta de acceso a cuerpos de
abastecimiento de agua potable, o la contaminacién industrial, son algunos de los
problemas a los que nos enfrentamos actualmente. De acuerdo con la OMS, para
el 2025 la mitad de la poblacion mundial vivira en zonas con escasez de agua. Esto
supone un reto y una oportunidad para desarrollar tecnologias para el tratamiento
de agua que sean de bajo costo, de facil acceso y amigables con el ambiente.

Los tipos de tratamientos para potabilizar el agua son:&"° fisicos, quimicos y
bioldgicos.

Dentro de los tratamientos fisicos se encuentran las siguientes técnicas:

e Filtracion.

e Adsorcion.

e Aireacion.

¢ Floculacion.

e Clarificacion.



e Sedimentacion.

Los tratamientos quimicos mas utilizados son:
e Coagulacion.

e Desinfeccion.

e Oxidacion.

e Ablandamiento.

Los tratamientos biolégicos mas recurrentes son:
e Digestion anaerobia.

¢ Digestion aerobia.

Con respecto a los tratamientos quimicos para la potabilizacion del agua a
continuacion se detallan el estado del arte de las técnicas utilizadas:

Cloracion: Este proceso quimico se realiza en dos etapas. En la de
desinfeccion primaria se eliminan los patdogenos existentes y en la de desinfeccion
secundaria se evita el crecimiento de nuevos microorganismos.' La principal
desventaja de la cloracion son los subproductos de la desinfeccion, ! que se forman
cuando el cloro reacciona con la materia organica. Estos subproductos pueden ser
dafinos para la salud ya que pueden provocar mutaciones, canceres, disfuncion
hormonal, entre otros padecimientos.'2 Entre los subproductos por desinfeccion con
cloro se encuentran: trihalometanos, acidos haloacéticos y haloacetonitrilos.” En
matrices que poseen gran cantidad de materia organica, si no se realiza un
tratamiento previo para reducirla, el cloro podria consumirse en ésta y no en los
microorganismos.

Ozonificacion: En esta técnica el periodo de contacto es menor que el que se
requiere para la desinfeccidén con cloro. El ozono es considerado un gas téxico e
inestable y ademas posee baja solubilidad en agua por lo que se debe obtener in
situ y se debe maximizar la eficiencia de su uso. Por lo general requiere de una
desinfeccion secundaria. Otra de las desventajas de la ozonificacion es su alto

costo.813



Calentamiento: Se suele hervir el agua para eliminar microorganismos
nocivos como bacterias y parasitos,'#'5 sin embargo, este procedimiento no es
econdmico cuando se requiere para el tratamientos a gran escala.

Cientificos de todo el mundo han desarrollado diferentes métodos que ayuden
a disminuir el impacto de contaminantes en cuerpos de agua,?®''” como sustitutos
de los métodos tradicionales. La desinfeccion que utiliza energia solar es uno de los
métodos mas llamativos por su bajo costo, alta eficiencia y por ser amigable con el
ambiente.8.19

Uno de los métodos mas promisorios en esta direccion es la remocién de

contaminantes en agua a través de la fotocatalisis con TiO2.11.20
1.1. Aspectos fundamentales del TiO2

El 6xido de titanio (V) es uno de los semiconductores mas utilizados para la
fotocatalisis. 2' Posee una banda de valencia y una banda de conduccién separadas,
lo que se le conoce como banda prohibida (ver Figura 1).

El ancho de banda prohibida del TiO2 es de 3,2 eV y su aplicacién se ve

restringida a la region ultravioleta. 2
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Figura 1. Diferencia en energia y ancho de banda en conductores, semiconductores y

aislantes.

El TiO2 existe en la naturaleza en tres formas distintas: rutilo, anatasa y
brokita.2

Tanto la anatasa como el rutilo tienen geometria tetragonal mientras que la
brokita tiene geometria ortorrombica (ver Figura 2). El ancho de la banda prohibida
de la anatasa es de 3,23 eV, del rutilo 3,02 eV 2124 y de 3,2 eV para la brokita.2s La



anatasa tiene un indice de refraccién de 2,55 y el rutilo de 2,76. Estos valores son
los que le confieren la propiedad de dispersar la luz y por esto son buenos agentes

reflectantes, lo cual le otorga opacidad y los convierten en excelentes pigmentos.2

ANATASA RUTILO BROKITA

Figura 2.Estructuras cristalinas de la anatasa, rutilo y brokita.

Figura modificada de referencia 27.

El estudio de Ochoa y colaboradores expone que la anatasa es la forma del
TiO2 que posee mayor capacidad fotocatalitica,?” lo cual se explica con la mayor
movilidad de los pares electrén / hueco y porque produce mayor cantidad de
radicales hidroxilo en comparacion con el rutilo (ver Figura 3).28 El TiOz industrial
mas utilizado es el Degussa P25 el cual contiene una mezcla de 80 % anatasa y 20
% rutilo.7.10.20-32

En esta mezcla se observa mayor capacidad fotocatalitica, ya que el rutilo
funciona como extractor de electrones y evita la recombinacion. En el rutilo los iones
hidroxilo se adsorben por lo que no se encuentran suficientemente disponibles para
la formacion de radicales, lo cual produce que la reaccién sea mas lenta.

En la mezcla anatasa - rutilo, el electron de rutilo se transfiere a un sitio de
menor energia en la estructura de bandas de la anatasa y esto inhibe la
recombinacion, favoreciendo que los hidroxilo anclados en la anatasa se desorban
mas facilmente dando como resultado la generacion de radicales a mayor

velocidad.33
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Figura modificada de la referencia 29.

Debido a su abundancia,'” estabilidad quimica,3* bajo costo,?' facil obtencion,z
baja toxicidad,® eficiencia, alto potencial redox3 y capacidad de autolimpieza,3+-3 el
TiO2 ha sido ampliamente estudiado. En 1977 se realiz6 la primera publicacién de
la reduccion de cianuro en disolucién acuosa con TiO2,% posteriormente en 1985 se
publicé el primer experimento utilizando fotocatalisis heterogénea con este material
para la inhibicion celular de Escherichia coli, Lactobacillus acidophilus vy
Saccharomyces cerevisiae.® Estas publicaciones son consideradas como las que
inspiraron esta area de estudio. En el 2021 se ha registrado en Web of Science 14
657 publicaciones sobre el 6xido de titanio (IV).3 Los campos en los cuales se ha
considerado al TiO2 como objeto de estudio son diversos, la cantidad de

publicaciones en las diez principales areas se puede observar en la Figura 4.
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Figura 4. Distribucién de los temas que contienen TiO2, como objeto de estudio.

Datos tomados de referencia 39.
1.2. Aplicaciones fotocataliticas del TiO2

La fotocatalisis es la aceleracion de una reaccion fotoquimica que transforma
la energia solar en energia quimica en la superficie de un catalizador. La
fotocatalisis heterogénea es una técnica que se utiliza para disminuir la
contaminacion que proviene de la materia organica,24° inorganica,*' desechos
industriales, o emision de la flota vehicular entre otros.42 Esta tecnologia ha sido
estudiada para diferentes aplicaciones (ver Figura 5) y ha demostrado su utilidad a

bajo costo sobre todo con nanoparticulas de TiO2.22
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Figura 5. Aplicaciones fotocataliticas del TiOo.

Figura modificada de referencia 34.

La efectividad del 6xido de titanio (IV) ha sido demostrada en la degradacion
de compuestos organicos como: alcanos y alquenos clorados, aromaticos,
aldehidos, acidos organicos y aminas,*44 dando como resultado la mineralizacion
total de dichas sustancias, CO2 y H20, segun se muestra en la reaccion 1.2 Se
obtuvo un resultado prometedor también en el tratamiento de compuestos

inorganicos como iones de metales de transicidn, cianuro y nitritos.4s
OH® + contaminante organico »—— H,0 + CO, (1)

La actividad fotocatalitica’’46 ocurre cuando se crea un exciton en las
nanoparticulas del semiconductor al ser irradiadas con luz a una longitud de onda

igual o mayor a su banda prohibida.2 Los electrones del TiO2 se excitan con luz



ultravioleta a 385 nm, esta longitud de onda posee un foton con mayor energia que
la energia de la banda prohibida,*#” lo cual promueve un electron de la capa de
valencia a la banda de conduccién dejando un par electrén / hueco, e cs/ h* vs, la
carga migra a la superficie en donde reacciona con las impurezas y se da una
transferencia de electrones?'4¢ (reacciones 2 — 5). Al par electrén / hueco se le

conoce como portadores de carga fotogenerados o exciton.

TiO, + hv - hig + e (2)
hig + ecg — energia (3)
H,0 + hi{g - HO' + H* (4)
02 + ecg = 0z (5)

Los electrones de la banda de conduccion son buenos agentes reductores y
los huecos de la banda de valencia son agentes oxidantes fuertes, el potencial de
oxidacion es de aproximadamente +2,85 V.'* Un esquema que ilustra el proceso
fotocatalitico se muestra en la Figura 6.

Banda de @ Relajacion
conduccién Difusién

Reduccion

h\} Excitacion

Oxidacion

- I Difusion

Relajacion

Banda de
valencia

Figura 6. Esquema de la formacion de los portadores de carga fotogenerados por

absorcion de luz UV.
Figura modificada de referencia 34.

Los huecos de la capa de valencia reaccionan con el agua del medio y

producen radicales OH® (reaccion 4). Los electrones de la banda de conduccion



reducen al oxigeno molecular del aire y producen radicales anidnicos de superoxido,
O2" (reaccidn 5), los cuales se desprotonan y producen H202 o 'O2 (reacciones 6-
10).# La literatura indica que la reaccion 4 es el paso limitante de la reaccion en la
degradacion de los contaminantes organicos por fotocatalisis.5°

En presencia de altas concentraciones de oxigeno disuelto, se puede dar una
recombinacion de los portadores de carga lo que ocasiona una disminucion en la
concentracion de las especies reactivas de oxigeno.4 Los radicales y los huecos
fotogenerados son los responsables de oxidar la materia organica (reaccion 1), a
esta reaccion se le conoce como mineralizacién o fotomineralizacion de la materia
organica.>® Aunque la fotocatélisis se usa como herramienta para la
descontaminacioén ambiental, se ocasionaria un problema mayor si la mineralizacion
no se realiza de manera completa y los subproductos posean mayor toxicidad que

el compuesto que le dio origen.?’

05 + H* > HO; (pKa=4.8) (6)

HO; + 05 + H* > H,0,+ 0, (k=1x108M"1s71) (7)
HO;, + HO; — H,0, + 0, (k=8,6x10°M~1s71) (8)
03 + 05 +2H* - H,0,+ 0, (k « 100M~1s71) 9)
07 + hiz > 10, (k « 100M~1s71) (10)

Las especies reactivas de oxigeno como OH*, O2~, '0O2y H202 son especies
muy oxidativas, capaces de oxidar proteinas, lipidos y acidos nucleicos.252 Estas
especies absorben impurezas de la superficie ya sea compuestos organicos,
inorganicoss® 0 especies biologicas y las degradan.6.17.54

Segun Weiwei He y colaboradores,s las especies reactivas del oxigeno son

muy inestables y de corta duracion.
1.3. Efecto biocida de la fotocatalisis con TiO:

Se encontrd que el efecto biocida para E. coli utilizando Degussa P25 no varia
si el pH se mantiene entre 4,0 y 9,0.2"" A pH inferior a 6,0 las particulas de anatasa
tienen cargas levemente positivas y a pH mayor de 9,0 sucede lo contrario, las

particulas se cargan negativamente. El ambito optimo de trabajo para destruir la
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bacteria E. coli es a pH entre 4,3 y 7,0," a pH diferente de este ambito, se crea
repulsion entre las particulas de TiOz y de E. coli.

Durante el contacto del catalizador con los organismos se produce la lisis
celular 5 que induce a la fuga de los componentes internos de la célula lo que
culmina con la apoptosis (ver

Figura 7).7.10.152357.58

Ruptura de la Dafio ADN / ARN
0 membrana

C.
< ©

TiO,

Figura 7. Mecanismo propuesto para la desinfeccion bacteriana por medio de
fotocatalisis.
Figura modificada de referencia 57.

Al utilizar las propiedades fotocataliticas del TiO2, se redujo los tiempos de
exposicion con respecto a las metodologias que eliminaban bacterias en cuerpos

de agua con la exposicion a la luz solar unicamente."s
1.4 Limitante de la fotocatalisis con TiO2

El principal inconveniente de la fotocatalisis con TiO2 es la recombinacién de
los portadores de carga producidos por la irradiacion, 3222540 se estima que alrededor
del 90% se recombina.® La recombinacion disminuye la eficiencia del “quantum™éy
ocurre en nanosegundos?' y se da porque el electron se mezcla nuevamente con el
hueco.

Una manera de disminuir la recombinacion es agregando un ion metalico, esto
ocurre porque los iones extraen electrones de la superficie del semiconductor, lo

cual aumenta la formacion de radicales hidroxilo. 3
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1.5 Cemento fotocatalitico como método de reduccién de la contaminacién

ambiental.

El cemento es el material mas utilizado en la construccién® por sus
propiedades mecanicas y su resistencia al ambiente. Debido a estas propiedades y
su extensivo uso en construccion, es que se muestra como un candidato
excepcional para la utilizacién como sustrato y asi fijar las nanoparticulas de 6xido
de titanio (V) y contribuir con la descontaminacion tanto del aire como del agua.

Comunmente los morteros de cemento presentan trazas de TiO2 como
impureza. En la actualidad se agrega intencionalmente para hacer uso de sus
propiedades fotocataliticasé® ya que el TiO2 es poco selectivo y elimina los
contaminantes organicos a gran velocidad.s2

Desde finales de la década de 1980 se ha estudiado la aplicacién de la
fotocatalisis del TiO2 en la industria de la construccion.s?

Segun Jiménez- Relinque y colaboradores, la mezcla de cemento con
nanoparticulas de TiO2 es una solucion amigable con el medio y es una de las
técnicas mas promisorias para la descontaminacién ambiental,4>% también hay
evidencia de su eficiencia en la purificacion de aire.4065

Entre las ventajas de la mezcla mencionada estan: el aumento en la
durabilidad de los materiales cementicios,¢® estructura porosa del cemento, union
fuerte, compatibilidad del cemento con el TiO2 debido al pH alcalino, versatilidad de
los materiales®? entre otros. La principal limitante de este sistema para la fotocatalisis
es la absorcién de la luz.

Se ha demostrado que el cemento fotocatalitico elimina el smog del aire al
transformar los 6xidos de nitrogeno (NOx) en especies menos toxicas, -6 como se

observa en las reacciones 12 - 14.67.70

NO + 20H™ - NO, + H,0 (12)
NO, + H,0 - NO;~ + H* (13)
NO - HNO, —» NO, + HNO; (14)

Trabajos pioneros como el realizado en la fachada del edificio del “Grupo Bilbu”

en Bilbao, mostraron que un metro cuadrado de cemento fotocatalitico expuesto al
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sol, descontamina cerca de 270,91 mg de NOx por hora.” Otros estudios se han
enfocado en los problemas que causa la contaminacion de los vehiculos a la salud
y como medio de remediacion han producido pavimentos ecoamigables dopados
con TiOa2.

En estos pavimentos se descomponen los gases emitidos por la flota vehicular

en presencia de la luz solar (ver Figura 8).4172

1Y

~ Luz

=
{: ultravioleta

Produclos finales
desabsorbidos (COz y H20)

® .

Oxidacion de contaminantes
absorbidos por efecto de la luz
uv

Contaminantes
absorbidos en
la superficie

TiO: fotocatalitico

Figura 8. Efecto fotocatalitico del 6xido de titanio (IV) en pavimentos.

Figura modificada de la referencia 41.

En Europa y Asia se han utilizado las propiedades de autolimpieza del TiO2
para utilizarlo en edificaciones? (ver Figura 9). Como hay mayor reflexién de la luz
solar, el interior se mantiene fresco*' y se disminuye el uso de aire acondicionado

para controlar la temperatura interna.



13

s

Figura 9. Iglesia de Dives in Misericordia construida con cemento fotocatalitico en Roma.

Imagen tomada de la referencia 72.

Anteriormente para el tratamiento de aguas se utilizaba el 6xido de titanio (V)
en polvo disperso en agua bajo la luz de una lampara de mercurio, sin embargo,
este procedimiento presentaba algunos inconvenientes como lo es la recuperacion
de las particulas del TiO2 de la disolucién acuosa, ademas que las particulas de la
suspension interferian en la incidencia de la luz'® y el alto costo de la lampara de
mercurio.? Es por esto que la sociedad cientifica se ha abocado a buscar un sustrato
que no interfiera en las propiedades fotocataliticas del TiO-.

Cuando se incorpora Degussa P25 al cemento Portland se observa mayor
efectividad fotocatalitica en comparacion con otros nanomateriales de TiO262 Este
hallazgo se puede justificar porque se da una menor recombinacion.® La
incorporacion de nanoparticulas de TiO2 al cemento favorece la hidratacion? del
mismo, esto porque aumenta el numero de sitios de nucleacion. La mayor influencia
se encontro entre los 3 y 14 dias de curado.’

Otra de las ventajas de utilizar TiOz en las mezclas con cemento es que, bajo
luz ultravioleta, el TiO2 se vuelve super hidrofilico por lo cual el angulo de contacto
del agua disminuye y se crea una pelicula de agua en la superficie que crea una

barrera con la suciedad externa.s376
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El procedimiento descrito en este proyecto es de bajo costo y amigable con el
ambiente, promete ser una técnica adecuada para el saneamiento del agua debido
a que posee alta eficiencia en la inactivacién de bacterias a partir de los 45 minutos
de exposicidon y favorece la disminucién de la carga organica, lo cual reduce la

utilizacion de sustancias para el saneamiento que pudieran resultar nocivas.
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2. Objetivos

2.1. Objetivo General:

Determinar la efectividad biocida hacia P. aeruginosa y E. coli del cemento

Portland dopado con nanoparticulas de TiO2 en muestras de agua.
2.2. Objetivos Especificos:

1. Crear moldes con diferentes geometrias para las mezclas de cemento
Portland y TiO2.

2. Reproducir los moldes del objetivo uno utilizando dos diferentes
concentraciones de TiO2 para crear mezclas con el cemento Portland.

3. Determinar la concentracion y el tiempo que presenta mayor eficiencia
fotocatalitica en la transformacion de la rodamina B y azul de metileno a partir
de un disefo de experimentos.

4. Cuantificar la capacidad biocida sobre P. aeruginosa y E. coli, después del
tratamiento a tres tiempos de reaccion con cemento fotocatalitico irradiado

con una lampara ultravioleta.
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3. Métodos experimentales

3.1. Materiales y equipos.

Se disefd un equipo junto con el grupo de trabajo y el mismo fue confeccionado
en el CELEQ por el sefior Pablo Izaguirre para realizar la mezcla de cemento - TiO2

y para su posterior morterizacion (ver Figura 10).

Figura 10. Equipo para mezclado y morterizado del cemento con TiO.

Se realizaron pruebas en diferentes tipos de cemento:
1. Pegamix (marca Intaco, Lote No. 6191022)
2. Cemento de uso general (marca Holcim Hidraulico, Lote No. 7441086
600006)
3. Cemento de fraguado rapido (cemento Holcim Fuerte Max, Lote No.
7441086 600013),
4. Cemento hidraulico de uso general Cemex Colorado MAQ 1, 020751,
fecha de empacado: 04/02/2021.

Se utilizd 6xido de titanio (IV) (marca Sigma Aldrich, 99.5 % de pureza, lote #
MKCL7773).

La variacion en la absorbancia de la rodamina B (marca Merck, lote ZC260899
546) y del azul de metileno (marca Merck) después de ser expuesto al cemento
fotocatalitico se cuantificé en un espectrofotdmetro UV- visible e infrarrojo (marca

Thermo Fisher Scientific, modelo Evolution 600).
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Para determinar la densidad éptica de las suspensiones bacterianas se utilizd
un biofotdmetro (marca Eppendorf modelo 22331 Hamburg).

Se utilizaron las cepas bacterianas Pseudomonas aeruginosa (ATCC 14502-
1C) y Escherichia coli (ATCC 25922- 9A) provistas por la M.Sc. Luz Chacén y los
ensayos se realizaron en los laboratorios del INISA.

El medio de cultivo utilizado fue el agar estandar (Standard Plate Count Agar,
para uso de laboratorio, marca Oxoid, Lote CM0463).

Posterior al tratamiento expuesto en este trabajo, las diluciones seriadas de
cada bacteria se realizaron en tubos con 9 mL de agua peptonada provista por el
personal del INISA:

Para tenir las unidades formadoras de colonias (UFC) se utilizé TTC (2,3,5 -
Triphenyl Tetrazolium Chloride, marca Sigma Chemical, Lote No. T-8877).

Las bacterias se colocaron en una incubadora a 35 °C (marca Barnstead
International, modelo No. 310) por 24 horas.

Para irradiar las muestras se utilizé una lampara ultravioleta a una longitud de
onda de 350 nm (marca Rayonet Phoyochemical Chamber Reactor, modelo RPR-
200).

3.2. Obtencion de la mezcla cemento - TiO..

Se siguid el procedimiento descrito por Janus y colaboradores?s al cual se le
modifico la cantidad del reactivo Degussa P25. En este experimento, se utilizé 2,5
% en masa de Degussa P25 y 5 % en masa de Degussa P25. Las mezclas se
morterizaron por 30 min mediante un equipo confeccionado por el grupo de trabajo
para dicho fin.

Transcurrido este tiempo, se le agreg6 agua en una relacion agua / cemento
de 0,43 siguiendo la misma relacion agua / cemento del experimento de Janus y

colaboradores.s
3.3. Obtenciéon de moldes con cemento fotocatalitico.

Una vez realizada la mezcla de cemento - TiO2y la hidratacion, se procede a

colocarla en los moldes escogidos para cada ensayo. Posteriormente los moldes se
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colocaron a temperatura ambiente por un lapso de 28 dias.”” Durante este periodo

se realiz6 la hidratacion de la superficie para un adecuado curado.
3.4. Diseno experimental y tratamiento estadistico de los resultados.

Para conocer la interaccion de los efectos principales sobre la degradacion de
la absorbancia de la rodamina B y el azul de metileno, se realizé un disefio de
experimento comparativo de 3 factores a dos niveles, cada experimento se realiz6

por triplicado. La matriz del disefio se presenta en la Tabla 1.

Tabla 1. Matriz del disefio factorial completo de 23.

Orden Lampara Concentracion Tiempo
1 - - -
2 + - -
3 - + -
4 + + -
5 - - +
6 + - +
7 = + +
8 + + +

Donde:

En la columna de la “lampara” el signo (-) representa la ausencia de la
radiacion de la lampara UV y el signo (+) significa presencia de la radiacion de la
lampara UV.

En la columna del “tiempo” el signo (-) representa la menor cantidad de tiempo
que corresponde a 15 minutos y el signo de (+) corresponde a la mayor cantidad de
tiempo que corresponde a 60 minutos.

En la columna de la “concentracion” el signo (-) representa la menor
concentracion en masa de TiO2y el signo de (+) representa la mayor concentracion
en masa de TiO2.

En total se realiz6 el estudio a tres concentraciones en masa de TiO2y por
tanto se estudié tres disefios experimentales independientes que se describen a

continuacion:
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1.De 0 % en masa de TiO2y 2,5 % en masa de TiOgz, la informacién del factor
se muestra en la Tabla 2.

Tabla 2. Informacién del factor del primer disefio factorial 23.

Factor Niveles Valores
Lampara 2 ‘ No, Si
Tiempo en minutos 2 ‘ 15, 60
Concentracion en masa de TiO» 2 ‘ 0%, 2,5%

2. De 0 % en masa de TiO2y 5 % en masa de TiOz, la informacion del factor
se muestra en la Tabla 3.

Tabla 3. Informacién del factor del segundo disefio factorial 23.

Factor Niveles Valores

Lampara 2 No, Si

Tiempo en minutos 2 15, 60
Concentracion en masa de TiO2 2 0%,5%

3.De 2,5 % en masa de TiO2y 5 % en masa de TiOz, la informacion del factor
se muestra en la Tabla 4.

Tabla 4. Informacion del factor del tercer disefio factorial 23.

Factor Niveles Valores
Lampara 2 No, Si
Tiempo en minutos 2 15, 60
Concentracion en masa de TiO2 2 25%,5%

El analisis de los resultados se realizé mediante el software estadistico Minitab
® el resumen de los tres disefios se muestra en la Tabla 5.

Tabla 5. Resumen de cada disefio de experimento.

Factores: 3 Réplicas: 3

Corridas base: 8 Total de corridas: 24

Numero de niveles: 2,2, 2
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3.5. Cuantificacién de la fotodegradacion del cemento fotocatalitico.

Para determinar la fotodegradacion, se utilizd disoluciones de rodamina B y
azul de metileno en un rango de concentracion de (0,2 — 3,0) mg/L, la disminucion
de la absorbancia se monitore6 utilizando un espectrofotometro UV- visible a una
longitud de onda de 554 nm.

En tubos de ensayo de borosilicato, se colocaron los moldes del cemento
fotocatalitico y la disolucion de rodamina B o del azul de metileno, para de esta
forma garantizar la mayor exposicion posible de las disoluciones con el cemento
fotocatalitico.

Las pruebas de degradacion se realizaron utilizando radiacion proveniente de
una lampara ultravioleta.

La fotodegradacién se control6 en el tiempo, se tomaron muestras a los 15 min

y a los 60 min posteriores a la exposicion.
3.6. Cuantificacion del efecto biocida del cemento fotocatalitico.

Se utilizaron dos cepas bacterianas: Pseudomonas aeruginosa ATCC 14502 y
Escherichia coli ATCC 25922.

Las suspensiones bacterianas se prepararon a partir de un cultivo puro de
aproximadamente 18 horas en caldo tripticasa soya (CTS) de la bacteria respectiva.

Se partié de una suspension bacteriana con densidad o6ptica (DO) de 0,300,
medida a 600 nm en el Biofotometro de cada bacteria en estudio, lo cual representa
una concentracion de 108 UFC/mL.

A partir de esta concentracidon se preparo un litro de suspension bacteriana,
con agua destilada estéril para una concentracion aproximada de 10° UFC/mL.

De esta ultima suspension bacteriana se transfirio 10,0 mL a los tubos de
ensayo de borosilicato para exponerlos al tratamiento y se tomaron muestras a t =
0 min, t=15 min, t =45 miny t = 60 min.

Para cada analisis se realizaron diluciones seriadas que permitieran la
contabilizacién de las colonias dentro de las cajas Petri. Las diluciones seriadas se
realizaron transfiriendo con una micropipeta estéril 1,0 mL de la disolucion a un tubo

que contenia 9 mL de agua peptonada, para obtener la dilucion con concentracion
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tedrica de 10* UFC/mL. La suspension se mezcld utilizando un vortex durante 10
segundos y con una nueva micropipeta se transfirio 1,0 mL al siguiente tubo de
dilucién para una concentracion tedrica de 102 UFC/mL y se mezclé en vortex. Este
procedimiento se repitié hasta obtener el numero requerido de diluciones.

Por duplicado y por cada dilucion se tomoé con una micropipeta estéril 1,0 mL
de la suspension bacteriana para realizar el cultivo.

Debido a que la luz ultravioleta tiene efectos microbicidas, los cuales podrian
sobreestimar la accion del cemento fotocatalitico, se expusieron las disoluciones
bacterianas a la lampara ultravioleta unicamente y también se montaron blancos
con el fin de garantizar que la unica fuente de bacterias fuera la suspensién
previamente mencionada.

Todas las suspensiones bacterianas se colocaron en cajas Petri y se les
afiadio agar estandar al cual se le habia agregado previamente el TTC.

Las muestras y los controles se incubaron por 24 horas a 35 °C y

posteriormente se procedid a realizar el recuento aerobio mesdfilo.
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4. Resultados y discusién

4.1. Moldes de cemento fotocatalitico.

El equipo disenado y confeccionado utilizado para preparar la mezcla del
cemento con el TiOz, para lograr la homogenizacion y la morterizacion por 30 min,
es el que se observa en la Figura 10 en la seccion 3.1. Este equipo fue disefiado
especificamente para la realizacion de este experimento.

Las primeras muestras que se prepararon fueron confeccionadas con
Pegamix, el cual es un mortero de fraguado rapido, sin embargo, estas muestras se
descartaron porque los moldes resultantes se quebraron con mucha facilidad (ver
Figura 11).

Una de las posibles razones es que, segun la hoja de seguridad de este
producto, la cantidad de cemento Portland es del 20 %" y en la ficha técnica™, en
la seccion de “recomendaciones” indica que el exceso de agua puede afectar las
propiedades mecanicas y la calidad del concreto.

Puede ser que la relacion utilizada en este experimento (agua / cemento =
0,43) que fue la que recomendaban los investigadores Janus y colaboradores’s sea

muy alta para este tipo de cemento de fraguado rapido.

Figura 11. Muestras de cemento fotocatalitico creadas con Pegamix.

Es por lo anterior que se prepararon muestras con cemento Holcim hidraulico
de uso general y Holcim Fuerte Max. La muestra que se cre6 utilizando Holcim
hidraulico de uso general formé una pasta de consistencia homogénea (ver Figura

12a), mientras que la muestra creada a partir del cemento Fuerte Max presentd un
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comportamiento diferente durante la hidratacion ya que se observé gran cantidad
de burbujas, las cuales podrian provocar el debilitamiento de la estructura (ver
Figura 12b). Estos resultados conllevaron a que se decidiera continuar los
experimentos con los moldes creados a partir del cemento Holcim hidraulico de uso

general.

(a) (b)
Figura 12. Comparacioén del comportamiento en la hidratacion inicial del Cemento Holcim
hidraulico de uso general (a) y el Cemento Holcim Fuerte Max (b).

Se reviso las fichas técnicas del cemento Holcim hidraulico de uso general® y
del cemento Holcim Fuerte Max8' y no se encontré diferencias en cuanto a la
composicion del cemento, analisis fisicos ni quimicos del cemento.

La diferencia que se encontré en las fichas técnicas fue en cuanto a la
resistencia inicial del Fuerte Max, ya que indica que se incrementa en un 20 % desde
el primer dia respecto al cemento hidraulico de uso general.

Podria ser que el cemento Fuerte Max contenga un aditivo no declarado en la
ficha técnica que le proporciona esa cualidad de la resistencia, que reacciona de
manera exotérmica al entrar en contacto con la mezcla con Degussa P25, que
ocasiona que se evapore el agua mas rapido y este sea el motivo de la mayor

generacion de burbujas.
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Una vez elegido el tipo de cemento, se procedio a realizar la busqueda de la
geometria adecuada. Se buscaba una facil incorporacion del cemento en el molde
por eso inicialmente se eligio moldear en cajas Petri (ver Figura 13a), sin embargo,
las cajas Petri por su tamafio, no se pueden incorporar completas en la lampara UV
con la que se contaba para este experimento y por tanto se debian cortar.

Los moldes obtenidos de las cajas Petri después de ser cortados y lijados
(como se observan en la Figura 13b) podian ser incorporados en los tubos de
borosilicato del equipo de la lampara ultravioleta (ver Figura 13c). Este paso
implicaba manipular herramientas de construccion robustas y generaba particulas
de polvo de cemento que podrian provocar interferencia en la medicion, ademas

que una parte de la muestra debia se descartada por el fraccionamiento.

(a) (b) (c)

Figura 13. Disefio inicial del experimento con cemento fotocatalitico.

Debido a la situacion descrita, se decidié cambiar la geometria, se realizé de
manera laminar sobre un cedazo (ver Figura 14a), sobre una malla de hierro

helicoidal (ver Figura 14b) y de manera rectangular (ver Figura 14c).
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I

8

(a) (b) (c)

Figura 14. Imagen de las diferentes geometrias de cemento fotocatalitico analizadas.

Al utilizar los disefios que se observan en la Figura 14, se evita el paso de
cortar el cemento vy lijarlo, asi se elimina la posible interferencia en la medicioén por
las particulas de polvo que pueden quedar en suspension y aumenta la
reproducibilidad.

Como se logra observar en las muestras de las Figura 14a y Figura 14b, la
malla utilizada como soporte del cemento fotocatalitico sufre un proceso de
corrosion posiblemente debido al contacto con el cemento y el agua, la cual debe
adicionarse durante 28 dias para procurar el curado del cemento. También se
observo que el recubrimiento no se adheria completamente a la malla por lo que se
decidié descartar estas muestras y continuar con el disefio que se muestra en la

Figura 14c.

4.2. Fotodegradacion de la materia organica utilizando cemento

fotocatalitico.

Uno de los principales materiales de ensayo utilizados a nivel mundial para
determinar la fotodegradacion organica, es la rodamina B, debido a su alta
solubilidad en agua, baja fotosensibilidad a la luz ultravioleta, alta sensibilidad

colorimétrica y similitud de su estructura quimica a la de los anillos aromaticos
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policiclicos, los cuales son de los principales contaminantes reportados en areas
urbanas#2, ademas es un colorante toxico para los humanos y animales y daiino
para el ambientes3s4 al igual que otros contaminantes encontrados en aguas de
desecho.

Segun la literatura consultada® los tres indicadores que se podrian haber
utilizado en este proyecto por sus propiedades son: rodamina B (Figura 15a), azul

de metileno (Figura 15b) y anaranjado de metilo (Figura 15c).

Figura 15. Colorantes organicos mas utilizados en ensayos de fotodegradacion. (a)

rodamina B, (b) azul de metileno y (c) anaranjado de metilo.

Segun el estudio realizado por Feng y colaboradoresgs-8 las moléculas del

anaranjado de metilo son mas dificiles de degradar, posiblemente por la repulsién
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electrostatica entre las cargas negativas de los cromoforos y las cargas negativas
de la superficie del TiO2. Es por lo que se eligio la rodamina B y el azul de metileno
para proseguir con el experimento.

Para realizar la medicion de la disminucion de la absorbancia de las
sustancias, se parti6 de una concentracion conocida de los indicadores y se fue
monitoreando la degradacion con el espectrofotdmetro a las longitudes de onda que
presentaron maximo de absortividad. Para cada molécula se hizo un barrido de

absorbancia a diferentes longitudes de onda, los barridos se muestran en la Figura
16.
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Figura 16. Barridos de (a) rodamina B y (b) azul de metileno.
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La longitud de onda de mayor absorbancia obtenida para la rodamina B es de
550 nm y para el azul de metileno es de 664 nm, similar a la reportada en la
literatura'@e887 de 554 nm y 665 nm respectivamente.

Se realizaron las curvas de calibracion de las sustancias organicas elegidas,
para la cuantificacién de la rodamina B la curva de calibracion se muestra en la
Figura 17 y la curva de calibracion para el azul de metileno se observa en la Figura
18.

En ambos graficos se obtiene un coeficiente de correlacion mayor a 0,99, uno
de los parametros que indican que en el ambito de estudio se cumple con el ajuste

lineal y se puede hacer uso de la ley de Beer.
0,600 -

A =(0,193 £ 0,002)Cn + (0,007 + 0.004)

0,500 - R?=0.8994

0,400 -

0,300

0,200 ~

Absorbancia, A (+0,001)

0,100 4

0,000 T T T T 1 T 4 T Y T !
0.0 0.5 1,0 15 20 25 3.0
Concentracion, Cn (mg/L) (x0,4)

Figura 17. Variacion en la absorbancia de la rodamina B en funcion de la concentracion

de las muestras.
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Figura 18. Variacion en la absorbancia del azul de metileno en funcion de la

concentracion de las muestras.

Se utilizo el patron de mayor concentracion para monitorear la degradacion de
la absorbancia en el tiempo, para esto se midié la absorbancia de las muestras
sumergidas en el componente organico a tiempo cero, a los 15 minutos y a los 60

minutos posteriores a cada ensayo en las tres diferentes concentraciones de TiOo.
4.2.1. Degradacion de la rodamina B

Se desarroll6 el disefio factorial descrito en la seccion: 3.4 para el estudio de
la degradacion de la rodamina B en funcién del tiempo en muestras tratadas con

cemento fotocatalitico, los resultados se muestran en la Figura 19.
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Figura 19. Degradacion de la absorbancia de la rodamina B en funcion del tiempo bajo

radiacion ultravioleta y a tres diferentes concentraciones de TiO..

Como se muestra en la Figura 19, a los 60 min de exposicion bajo la radiacion
de la lampara UV ya se observa una diferencia en la disminucion de la absorbancia
y no asi a los 15 min.

El porcentaje de disminucion a los 15 minutos en las muestras tratadas con 0
% en masa de TiO2es de 12 %. Este hallazgo resulta interesante ya que en la
literatura consultada no se menciona que el cemento por si solo degrade materia
organica, sin embargo, en este experimento si se aprecia que a 0 % en masa de
TiO2 existe disminucion en la absorbancia.

Esta evidencia podria justificarse debido a un fenémeno de adsorcién por parte
del cemento fotocatalitico, lo cual implicaria una disminucion de la absorbancia
debido a que las moléculas dejan la disolucion para adherirse a la pared del
cemento. Esto también explicaria porque a los 15 minutos, cuando todavia no se ha
llegado a un equilibrio de adsorcion, las mediciones son mas dispersas.

Se observa mayor reduccion a mayor concentracion del semiconductor ya que
hay mayor fotodegradacion del material. Transcurridos los 60 minutos se observan

los siguientes porcentajes de disminucion: 20 %. 35 % y 41 % para muestras
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tratadas con (0%, 2,5 % y 5 %) en masa de TiO2 respectivamente. No se utilizaron
concentraciones mas altas de TiOz, ya que como lo demuestra el trabajo realizado
por el ingeniero Joshua Rodriguez Guadamuz,®® comparfiero de nuestro grupo de
investigacion, concentraciones muy altas de TiO2 hacen que el cemento pierda sus
propiedades fisicas.

Como se menciond anteriormente y segun la literatura consultada&-¢¢ |a
rodamina B es ampliamente utilizada por su baja fotosensibilidad a la luz ultravioleta
y en el presente experimento se comprobd que durante los 60 minutos de radiacién
no se detecta variacion en la absorbancia de las muestras que no se trataron con
cemento fotocatalitico.

Se midié el efecto sobre la variacion en la absorbancia de la rodamina B en el
tiempo, utilizando sélo la radiacién proveniente de la lampara UV la absorbancia se
disminuyé en un 0,01 % y bajo las condiciones de trabajo (luz de laboratorio)
disminuyé 0,009%.

Por si solas, ni la luz UV ni la luz proveniente de las lamparas que iluminan el
laboratorio, afectan el resultado significativamente de la absorbancia en las
muestras.

También se realiz6 el analisis de la degradacién de la rodamina B en funcion
del tiempo sin la exposicion de las muestras a la radiacion de la lampara UV, los

resultados se muestran en la Figura 20.
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Figura 20. Degradacion de la absorbancia de la rodamina B en funcién del tiempo sin

radiacion ultravioleta utilizando tres concentraciones de TiO..

El resultado de eliminar la radiacion ultravioleta del tratamiento muestra una
mayor disminucion de la absorbancia al aumentar la concentracion de TiO2en las
muestras tal y como se observa en la Figura 20.

El comportamiento de las muestras a los 15 minutos de tratamiento es similar
al que se presenté cuando se utilizé radiacion UV, a este tiempo no se observa
diferencia al aumentar la concentracioén, si no hasta que transcurren los 60 minutos.

Estas pequefas variaciones pueden explicarse como se indicé anteriormente,
debido a una mezcla entre el proceso de la adsorcion de las moléculas en el

cemento y la catalisis propia que ocurre con la radiacion del ambiente.

4.2.1.1. Comprobacién de la normalidad de los datos.

Se utilizé el software estadistico Minitab ® para analizar los disefios factoriales
descritos en la seccién 3.4, con el cual se obtuvo las graficas de normalidad, los

resultados se muestran en: Figura 21, Figura 22 y Figura 23.
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Figura 21. Prueba de normalidad del disefio de experimento que utiliza las
concentraciones de (0 % y 2,5 %) en masa de TiO..
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Figura 22. Prueba de normalidad del disefio de experimento que utiliza las
concentraciones de (0 % y 5 %) en masa de TiO-.
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Linealidad (2,5 % y 5 %) en masa TiO2
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Figura 23. Prueba de normalidad del disefio de experimento que utiliza las

concentraciones de (2,5 % y 5 %) en masa de TiO».

El analisis de la normalidad que utiliza Minitab © es el de Ryan — Joiner, el cual
es similar a la prueba de Shapiro- Wilks donde las hipotesis son las siguientes:

Hipétesis nula (Ho): La distribucién es normal.

Hipotesis alternativa (Ha): La distribucién no es normal.

A un 95 % de confianza tenemos un a = 0,05, como se observa en: Figura 21,
Figura 22 y Figura 23 en los graficos de los tres disefios de experimentos el valor
de p es < 0,05.

Como el valor p < a: Los datos no siguen una distribucion normal (se retiene
Ha).

La normalidad es un requisito para realizar el analisis de los efectos de cada
factor, asi que para poder continuar con el estudio se utilizé la herramienta de
Minitab ©® que realiza la transformada de Johnson, las graficas obtenidas se
observan en: Figura 24, Figura 25 y Figura 26.
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Linealidad datos transformacién de Johnson (0 %y 2,5 %) en masa TiO2
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Figura 24. Prueba de normalidad utilizando los datos tratados con la transformada de
Johnson del disefio de experimento que utiliza las concentraciones de (0 % y 2,5 %) en

masa de TiO,.

Linealidad datos transformacién de Johnson (0 % y 5 %) en masa TiO2
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Figura 25. Prueba de normalidad utilizando los datos tratados con la transformada de
Johnson del disefio de experimento que utiliza las concentraciones de (0 % y 5 %) en

masa de TiO.
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Linealidad datos transformaciéon de Johnson (2,5 % y 5 %) en masa TiO2
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Figura 26.Prueba de normalidad utilizando los datos obtenidos con la transformada de
Johnson. del disefio de experimento que utiliza las concentraciones de (2,5 % y 5 %) en

masa de TiO,.

Como se observa en: Figura 24, Figura 25 y Figura 26 el valor p > a, los datos
siguen una distribucion normal (Se retiene Ho).

Una vez comprobada la distribucion normal de los datos obtenidos mediante
el tratamiento de la transformada de Johnson, se determind por medio del analisis
de varianza de Minitab ®, el efecto que estadisticamente es significativo en los

resultados, los datos se muestran en las secciones 4.2.1.2.,4.2.1.3y 4.2.1.4.

4.2.1.2. Analisis del disefio factorial 23 utilizando (0 % y 2,5 %) en masa de TiO-.

Por medio del software estadistico Minitab ©, se obtuvo el analisis de varianza
de los datos obtenidos mediante la transformada de Johnson, el resultado del

analisis del primer disefio de experimento se muestra en la Tabla 6.
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Tabla 6. Andlisis de varianza de las muestras tratadas con (0 % y 2,5 %) en masa
de TiO2.

Fuente GL SC Ajust. MC Ajust. ValorF Valorp

Modelo 6 25,2230 4,2038 22,51 0,000
Lineal 3 23,5022 7,8341 41,95 0,000
Lampara 1 16,9075 16,9075 90,53 0,000
Tiempo 1 4,0746 4,0746 21,82 0,000
Concentracion 1 2,5201 2,5201 13,49 0,002
Interacciones de 2 términos 3 1,7209 0,5736 3,07 0,056
Lampara*Tiempo 1 0,3084 0,3084 1,65 0,216
Lampara*Concentracion 1 0,2272 0,2272 1,22 0,285
Tiempo*Concentracion 1 1,1852 1,1852 6,35 0,022
Error 17 3,1748 0,1868

Falta de ajuste 1 0,0512 0,0512 0,26 0,616
Error puro 16 3,1237 0,1952

Total 23 28,3979

Para el analisis de los efectos significativos se tomo en cuenta las siguientes

hipotesis:

Hipotesis nula (Ho): Los valores no son significativos.

Hipotesis alternativa (Ha): Los valores son significativos.

En la Tabla 6 se observa que los valores de p de algunos de los efectos son
menores que el valor de a = 0,05 con esto se comprueba estadisticamente que los
efectos de la lampara, el tiempo, la concentracion y la interaccion entre el tiempo y
la concentracion son significativos. Para los efectos en donde p < q, se retiene Ha.

Debido a que los factores estudiados demuestran ser significativos, no se
realizd un analisis de efectos individuales sino mas bien se analizé las interacciones
entre estos efectos. Cuanto menor es el valor de p mas significativo es el efecto, los
resultados obtenidos en la Tabla 6 se respaldan con los resultados que se muestran

en la Figura 27.
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Grafica de interaccion para Absorbancia (T) (0 % y 2,5 %) en masa de TiO2
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Figura 27. Gréfica de interaccion para el disefio factorial 23 utilizando (0 % y 2,5 %) en

masa de TiO.

El valor de p para las interacciones de lampara — tiempo y lampara -
concentracion segun la Tabla 6 es de 0,216 y 0,285 respectivamente. En la Figura
27 se muestra que estas interacciones son las que poseen las lineas mas paralelas,
es decir, cuando p>0,05, mientras que el valor de p mas bajo de las interacciones
es para la dupla tiempo - concentracién con un valor de p = 0,022, esta interaccion
se demostrd estadisticamente significativa y en la grafica sus lineas no estan
paralelas, por lo que esta interaccion es la que demuestra mayor efecto sobre los
resultados de la disminucion en la absorbancia.

La pendiente de la linea azul de la interaccion mas significativa (tiempo —
concentracion) es poco pronunciada por lo que a los 15 minutos el efecto de
aumentar la concentracion en masa de TiO2 impacta menos sobre el resultado de
la absorbancia mientras que a los 60 minutos, el efecto sobre la absorbancia es
mayor al aumentar la concentracion, esto se observo también en los resultados
expuestos en la Figura 19 y Figura 20.

De este disefio de experimentos se puede observar que a mayor cantidad de
TiO2, disminuye mas la absorbancia en el tiempo de 60 minutos, que en el de 15

minutos, mostrando ser mas efectiva esta combinacion.
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4.2.1.3. Andlisis del diseiio factorial 23 utilizando (0 % y 5 %) en masa de TiO2.

Por medio del software estadistico Minitab ©, se obtuvo el andlisis de varianza
de los datos obtenidos mediante la transformada de Johnson, el resultado del

analisis del segundo disefio de experimento se muestra en la Tabla 7.

Tabla 7. Analisis de varianza de las muestras tratadas con (0 % y 5 %) en masa de
TiO2.

Fuente GL SC Ajust. MC Ajust. ValorF Valorp

Modelo 6 21,2900 3,5483 25,84 0,000
Lineal 3 19,7432 6,5811 47,92 0,000
Lampara 1 12,0851 12,0851 88,00 0,000
Tiempo 1 4,3596 4,3596 31,75 0,000
Concentracion 1 3,2985 3,2985 24,02 0,000
Interacciones de 2 términos 3 1,5468 0,5156 3,75 0,031
Lampara*Tiempo 1 0,0057 0,0057 0,04 0,841
Lampara*Concentracion 1 0,0378 0,0378 0,28 0,607
Tiempo*Concentracion 1 1,5033 1,5033 10,95 0,004
Error 17 2,3346 0,1373

Falta de ajuste 1 0,0012 0,0012 0,01 0,929
Error puro 16 2,3334 0,1458

Total 23 23,6245

El analisis de este disefio de experimentos se realizé tomando en cuenta las
mismas hipotesis que el disefio factorial de la seccion 4.2.1.2.

De la Tabla 7 se comprueba que los efectos en los cuales los valores de p < a
(en donde se retiene Ha), son estadisticamente significativos sobre los resultados
de la absorbancia.

Los tres factores estudiados: lampara, concentracion y tiempo, asi como la
interaccidn tiempo - concentracion inciden significativamente en la disminucion de
la absorbancia ya que son los resultados en los cuales se muestra un p < 0,05, las

respuestas de estas interacciones se muestran en la Figura 28.
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Grafica de interaccion para Absorbancia (T) (0 % y 5 %) en masa de TiO2
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Figura 28. Gréafica de interaccion para el disefio factorial 23 utilizando (0 % y 5 %) en

masa de TiO,.

Como se observa en la Figura 28 en las graficas que muestran la interaccion
entre lampara — tiempo y lampara — concentracion, las lineas son paralelas lo cual
indica que no hay interaccion entre estos efectos y esto es consecuente con los
valores de p mostrados en la Tabla 7 para ambas interacciones de 0,841 y 0,607
respectivamente, como el valor de p > a se retiene Ho y por tanto estas interacciones
no son significativas.

El efecto sobre la absorbancia de la interaccién tiempo - concentracion,
muestra lineas no paralelas, es decir, que si hay interaccion entre estos efectos, en
donde se observa mayor impacto sobre el resultado al aumentar el tiempo de
exposicion (60 minutos) y la concentracion del TiO2 en el cemento fotocatalitico, lo
cual es consecuente con lo reportado en la literatura?2125306091.92 que menciona que
al aumentar la concentracién de TiO2en el rango de (0 — 20) % en masa de TiOz2,
las respuestas son mejores a mayor tiempo de exposicion.

De la Tabla 7 se extrae que el efecto de la lampara es significativo ya que el

valor de p < 0,05y por tanto es un factor que afecta el resultado sobre la absorbancia



41

lo cual es evidente ya que los electrones del TiO2 requieren de la energia
proveniente de la radiacién UV para la excitacidn de sus electrones e iniciar las
reacciones fotocataliticas como se explico en la seccion 1.2.

A pesar de que en la Figura 28 no se observa la interaccion de la lampara con
otro factor, se demuestra estadisticamente en la Tabla 7 que es un efecto
significativo para mejorar los resultados en la capacidad para degradar la rodamina
B.

4.2.1.4. Analisis del disefio factorial 23 utilizando (2,5 % y 5 %) en masa de TiO-.

Tabla 8. Andlisis de varianza de las muestras tratadas con (2,5 % y 5 %) en masa
de TiO2.

Fuente GL SCAjust. MC Ajust. ValorF Valorp

Modelo 6 30,8689 5,1448 71,34 0,000
Lineal 3 29,7898 9,9299 137,69 0,000
Lampara 1 16,6447 16,6447 230,80 0,000
Tiempo 1 12,4653 12,4653 172,85 0,000
Concentracion 1 0,6798 0,6798 9,43 0,007
Interacciones de 2 términos 3 1,0791 0,3597 4,99 0,012
Lampara*Tiempo 1 0,0407 0,0407 0,56 0,463
Lampara*Concentracion 1 0,5415 0,5415 7,51 0,014
Tiempo*Concentracion 1 0,4969 0,4969 6,89 0,018
Error 17 1,2260 0,0721

Falta de ajuste 1 0,3262 0,3262 5,80 0,028
Error puro 16 0,8998 0,0562

Total 23 32,0949

El analisis de este disefio de experimentos se realizé tomando en cuenta las
mismas hipétesis utilizadas en los disefios factoriales de la seccion 4.2.1.1. y
4.2.1.2.

Segun los resultados que se observan en la Tabla 8, |a hipétesis alternativa se
retiene en todos los casos menos en la interaccion lampara - tiempo, es decir, el
efecto de los factores en los cuales p < 0,05 muestra un resultado significativo sobre

la disminucion de la absorbancia de la rodamina B.
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Cuando la concentracién del cemento fotocatalitico es mayor a 0 % en masa
de TiOz2, el efecto de la interaccion ldmpara — concentracion se vuelve significativo,
lo cual no se habia observado en los resultados de los disefos factoriales anteriores,
en los cuales se involucra cemento no dopado con nanoparticulas de TiOa.

Estos resultados se respaldan con lo expuesto en la Figura 29, en donde se
demuestra que si hay interaccién en las graficas que muestran la relacion lampara
- concentracion y tiempo — concentracion, mientras que no hay interaccion en la
grafica que plasma la interaccién entre lampara - tiempo y esto debido a que las

lineas se muestran paralelas.

Grafica de interaccion para Absorbancia (T) (2,5 % y 5 %) en masa de TiO2
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Figura 29. Grafica de interaccion para el disefio factorial 22 utilizando (2,5 % y 5 %) en

masa de TiO,.

Como se muestra en la Figura 29 la grafica que revela la interaccion lampara
— concentracion posee la linea azul de manera horizontal y esto implica que los
resultados sobre la disminucion de la absorbancia son constantes a las diferentes
concentraciones, es decir, en ausencia de radiacion no hay diferencia sobre la
disminucién de la absorbancia entre las dos concentraciones del disefio y esto se

podria explicar ya que al no haber radiacion UV, no hay excitacion de los electrones
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y por tanto no sucede la fotocatalisis, siendo el efecto de la disminucién en la
absorbancia observada producto de la posible adsorcion de las particulas del
componente organico sobre el cemento, hallazgo que se comentd en la seccién
4.2.1y se plasma en la Figura 19 y Figura 20.

El porcentaje de disminucion para las muestras tratadas con cemento
fotocatalitico al 2,5 % en masa de TiO2 en ausencia de radiacion UV es de 3 %,
mientras que el porcentaje de disminucion de las muestras tratadas con cemento
fotocatalitico con concentracion de 5 % en masa de TiO:2 sin la presencia de la
radiacion UV es de 2 %.

De la grafica de interaccion lampara — concentracion, se observa que en
presencia de radiacién UV si hay mayor disminucion de la absorbancia al pasar de
una concentracion de 2,5 % en masa de TiO2 a 5 % en masa de TiOz2, en donde los
porcentajes de disminucién son de 11 % y 21 % respectivamente.

La grafica de interaccion tiempo — concentracidon muestra a los 15 minutos
poco impacto al aumentar la concentracion de TiO2 mientras que a los 60 minutos
hay mayor disminucion de la absorbancia al aumentar la concentracion del
fotocatalizador. Esta tendencia también se manifest6 en la Figura 19 y Figura 20.

Los resultados mostrados con la rodamina B al someterse al procedimiento
descrito en este experimento, indica que es viable para la degradacion de esta
sustancia y que el resultado sera mejor en presencia de radiacion UV y al aumentar

la concentracion de TiOo.
4.2.2. Degradacion del azul de metileno.

Los resultados del estudio de la degradacién del azul de metileno en funcién

del tiempo se muestran en: Figura 30 y Figura 34.



44

0,600

0,500

0,400

| 0% Tio2
W 25% o2
W 5% Tio2

0,300

0,200

0,100 E

0,000

Absorbancia, A (x0,001)

I > T 3 T :: I d T

0 10 20 30 40 50 60
Tiempo, min (1)

Figura 30. Variacion de la absorbancia del azul de metileno en funcion del tiempo con

tratamiento completo.

En el grafico anterior se observa una diferencia marcada en la disminucion de
la absorbancia a los 15 minutos de tratamiento.

A los 15 minutos el porcentaje de disminucion mas alto es del cemento
fotocatalitico dopado con 2,5 % en masa de TiO2 mientras que el porcentaje mas
bajo de reduccion se muestra con el cemento fotocatalitico dopado con 5 % en masa
de TiOz, los porcentajes corresponden a 52 % y 25 % respectivamente.

A los 60 minutos de tratamiento la disminucion de la absorbancia del cemento
dopado con TiO2 a 0 % en masa fue de 81 % y para el cemento fotocatalitico dopado
con 2,5 % en masa de TiO2y 5% en masa de TiO2 fue de 72 % en ambos casos.

El tratamiento que no tenia TiO2 resulté tener la menor absorbancia a los 60
minutos, lo cual no es consecuente con los resultados de diferentes estudioss”se en
donde han reportado incluso que a los 50 minutos se degrado casi completamente
el azul de metileno.

Esto se puede deber a que el cemento Portland varia en su composicién de
region a region e incluso de pais a pais, esta documentado que se utilizan diferentes

catalizadores y las materias primas pueden variar ligeramente en su composicion,
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algunos de estos materiales podrian reaccionar con el azul de metileno provocando
su degradacion, la otra hipotesis es que las moléculas del componente organico se
adsorben sobre la superficie del cemento con mas facilidad cuando no hay
presencia del semiconductor ya que sus nanoparticulas podrian obstaculizar la
adsorcion y es por esto que la disminucion de la absorbancia en las muestras que
se doparon con TiO2 fue menor que en las muestras que en las que no se dopo6 con
TiO2. Este efecto se observa en: Figura 31, Figura 32 y Figura 33, en donde la
pieza de cemento que no contenia TiO2 se muestra con mayor tonalidad azul que
las demas.

Es decir, el efecto de la adsorcion del azul de metileno sobre el cemento es

mayor que el efecto de la fotocatalisis en las muestras estudiadas.

Figura 31. Cemento con 0 % de TiO2 posterior a la exposicion con azul de metileno a 60

minutos de radiacion bajo lampara UV.

Figura 32. Cemento con 2,5 % de TiO2 posterior a la exposicidon con azul de metileno a 60

minutos de radiacién bajo lampara UV.

Figura 33. Cemento con 5 % de TiO2 posterior a la exposicion con azul de metileno a 60

minutos de radiacion bajo lampara UV.
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Figura 34. Variacion de la absorbancia del azul de metileno en funcién del tiempo,

experimento sin radiacion de la lampara UV.

En la Figura 34 se observa que al eliminar la radiacion proveniente de la
lampara UV, no se evidencia diferencia entre los datos obtenidos a los 15 minutos
ni a los 60 minutos. Esto comprueba que sin radiacidon proveniente de la lampara
UV, todas las muestras se comportan igual ya que no se presenta la reaccion de
fotocatalisis y la disminucidon que se observa en la absorbancia se podria deber al

efecto de la adsorcion que se comento anteriormente.

4.2.2.1. Comprobacion de la normalidad de los datos.

Se realizé el estudio de la normalidad de los datos de los tres disefios 23
explicados en la seccion 3.4.

El analisis de la normalidad que realiza Minitab ® es el de Ryan — Joiner, el cual
es similar a la prueba de Shapiro- Wilks donde las hipotesis son las siguientes:

Hipétesis nula (Ho): La distribucién es normal.

Hipotesis alternativa (Ha): La distribucién no es normal.

Los resultados de la comprobacion de la normalidad de los tres disefos de

experimentos se muestran en: Figura 35, Figura 36 y Figura 37.
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Figura 35. Prueba de normalidad del disefio de experimento que utiliza las

concentraciones de (0 % y 2,5 %) en masa de TiO..
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Figura 36. Prueba de normalidad del disefio de experimento que utiliza las
concentraciones de (0 % y 5 %) en masa de TiO-.
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Figura 37. Prueba de normalidad del disefio de experimento que utiliza las

concentraciones de (2,5 % y 5 %) en masa de TiO..
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Como se logra observar en la Figura 36 el valor de p < a, por tanto, se retiene

la hipotesis alternativa: la distribucidn de los datos no es normal.

Se utilizé la herramienta de Minitab ® para ajustar los datos con la transformada

de Johnson, el resultado se observa en la Figura 38.
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Prueba de normalidad (0 % y 5 %) en masa TiO2 Absorbancia con valores de la trasnformada de Johnson
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Figura 38. Prueba de normalidad utilizando los datos obtenidos con la transformada de
Johnson. del disefio de experimento que utiliza las concentraciones de (0 % y 5 %) en

masa de TiO,.

Como se puede ver en la Figura 38 el valor de p > 0,05 y por tanto se retiene
Ho la cual indica que los datos tienen una distribucién normal, una vez comprobada
la distribucion normal de los datos se determind por medio del analisis de varianza
de Minitab ®, el efecto que estadisticamente es significativo en los resultados, los

datos se muestran en las secciones 4.2.2.2.,4.2.2.3y 4.2.2.4.

4.2.2.2. Analisis del disefio factorial 23 utilizando (0 % y 2,5 %) en masa de TiO2.

Por medio del software estadistico Minitab ©, se obtuvo el analisis de varianza
de los datos, el resultado del analisis del primer disefio de experimento se muestra
en la Tabla 9.
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Tabla 9. Andlisis de varianza de las muestras tratadas con (0 % y 2,5 %) en masa

de TiOo.

Fuente GL SC Ajust. MC Ajust. ValorF Valorp
Modelo 6 0,288270  0,048045 81,05 0,000
Lineal 3 0,273900  0,091300 154,03 0,000
Lampara 1 0,125238  0,125238 211,28 0,000
Tiempo 1 0,148413  0,148413 250,38 0,000
Concentracion 1 0,000249  0,000249 0,42 0,525
Interacciones de 2 términos 3 0,014370 0,004790 8,08 0,001
Lampara*Tiempo 1 0,000200 0,000200 0,34 0,568
Lampara*Concentracion 1 0,002361 0,002361 3,98 0,062
Tiempo*Concentracion 1 0,011809 0,011809 19,92 0,000
Error 17 0,010077  0,000593
Falta de ajuste 1 0,001808  0,001808 3,50 0,080
Error puro 16  0,008269 0,000517
Total 23  0,298347

El analisis de este disefio de experimentos se realizé tomando en cuenta las

mismas hipotesis que el diseno factorial de la seccion 4.2.1.2.

De la Tabla 9 se comprueba que los efectos en los cuales los valores de p < a

(en donde se retiene Ha), son estadisticamente significativos sobre los resultados

de la absorbancia.

Los tres factores estudiados: lampara, concentracion y tiempo, asi como la

interaccion tiempo - concentracion inciden significativamente en la disminucion de

la absorbancia ya que son los resultados en los cuales se muestra un p < 0,05, las

respuestas de estas interacciones se muestran en la Figura 39.
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Grafica de interaccion para Absorbancia (0 % y 2,5 %) en masa de TiO2
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Figura 39. Gréfica de interaccion para el disefio factorial 23 utilizando (0 % y 2,5 %) en

masa de TiO,.

En la Figura 39 se puede comprobar los datos de la Tabla 9 y que cuando las
lineas son paralelas no hay interaccion entre los factores, sin embargo, en la dupla
tiempo - concentracion si existe interaccion y este comportamiento se observo en
la Figura 30 y Figura 34. A los 15 minutos la disminucion de la absorbancia es
mayor cuando se utiliza 2,5 % en masa de TiOz2, posiblemente porque no se habia
llegado al equilibrio de los posibles efectos que podrian ocurrir: adsorcion y
fotocatalisis.

El comportamiento a los 60 minutos es inverso al que se observa a los 15
minutos ya que cuando no se adiciond TiO2 se observd menor respuesta en la
medicion de la absorbancia, este efecto como se ha mencionado se podria deber a
que el azul de metileno tiene mayor afinidad con el cemento y sus moléculas se
adsorben sobre la superficie de este. A los 60 minutos cuando hay presencia de
TiO2 sus nanoparticulas podrian provocar un bloqueo entre el azul de metileno y la
superficie del cemento impidiendo su adsorcion por esto cuando se utiliza 2,5 % de

TiO2 se observa una disminucién de la absorbancia menor.
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4.2.2.3. Andlisis del diseiio factorial 23 utilizando (0 % y 5 %) en masa de TiO2.

Por medio del software estadistico Minitab ®, se obtuvo el analisis de varianza
de los datos obtenidos mediante la transformada de Johnson del segundo disefio
de experimentos que utilizé el azul de metileno como componente organico, el

resultado se muestra en la Tabla 10.

Tabla 10. Analisis de varianza de las muestras tratadas con (0 % y 5 %) en masa
de TiOa.

Fuente GL SC SC MC Ajust. Valor F Valor
Sec. Ajust. o]

Modelo 6 24,5896 24,5896 4,0983 21,68 0,000
Lineal 3 22,6090 22,6090 7,5363 39,86 0,000
Lampara 1 6,0173 6,0173 6,0173 31,83 0,000
Tiempo 1 16,4441 16,4441 16,4441 86,97 0,000
Concentracion 1 0,1475 0,1475 0,1475 0,78 0,389
Interacciones de 2 3 1,9806 1,9806 0,6602 3,49 0,039

términos

—

Lampara*Tiempo 0,2637  0,2637 0,2637 1,39 0,254

Lampara*Concentracion 1 1,0023  1,0023 1,0023 5,30 0,034
Tiempo*Concentracion 1 0,7146  0,7146 0,7146 3,78 0,069
Error 17 3,2142  3,2142 0,1891

Falta de ajuste 1 1,6249  1,6249 1,6249 16,36 0,001
Error puro 16 1,5893 1,5893 0,0993

Total 23 27,8038

Para el segundo disefio de experimentos utilizando azul de metileno se puede
observar en la Tabla 10 que los valores para p < 0,05 que corresponde a los valores
estadisticamente significativos son: lampara, tiempo y la interaccion lampara —
concentracion y por primera vez en este trabajo el factor de la concentracion no es
estadisticamente significativo.

Como se muestra en la Figura 40 las lineas de las interacciones lampara —
tiempo y lampara - concentracion son mas paralelas que las lineas de la dupla
tiempo — concentracion en donde se observa que si existe interaccion y que es

estadisticamente significativa.
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Grafica de interaccion para Absorbancia (T) (0 % y 5 %) en masa de TiO2
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Figura 40. Grafica de interaccion para el disefio factorial 23 utilizando (0 % y 5 %) en

masa de TiO,.

En la grafica de la Figura 40 de la interaccion tiempo - concentracion que si
resultd ser estadisticamente significativa se puede observar que a los 60 minutos
aumentar la concentracion del TiO2 si favorece la disminucién de la absorbancia,
posiblemente al tener mayor concentracién de TiO2 que el disefio de experimentos
anterior, el efecto de la fotocatalisis es mayor al posible efecto de la adsorcion.

A los 15 minutos se observa que al aumentar la concentracion de TiO2 no se
disminuye la absorbancia del azul de metileno, sino mas bien el cemento al cual no
se le adicion6 TiO2 tuvo mejores resultados lo cual muestra que el azul de metileno
podria tener un comportamiento atipico, o que seria consecuente con la situacion
que se ha expuesto y es que algun componente del cemento tiene afinidad sobre
las moléculas del azul de metileno provocando su adsorcién, como se muestra en

la Figura 31 con una mayor coloracién que la Figura 33.
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4.2.2.4. Analisis del disefio factorial 23 utilizando (2,5 % y 5 %) en masa de TiO2.

Por medio del software estadistico Minitab ©, se obtuvo el analisis de varianza
de los datos obtenidos en el tercer disefio de experimentos que utilizoé el azul de

metileno como componente organico, el resultado se muestra en la Tabla 11.

Tabla 11. Analisis de varianza de las muestras tratadas con (2,5 % y 5 %) en masa
de TiOa.

Fuente GL SC Ajust. MC Ajust. ValorF Valorp

Modelo 6 0,222481 0,037080 23,27 0,000
Lineal 3 0,201191 0,067064 42,08 0,000
Lampara 1 0,093675 0,093675 58,78 0,000
Tiempo 1 0,102138 0,102138 64,09 0,000
Concentracion 1 0,005378 0,005378 3,37 0,084
Interacciones de 2 términos 3 0,021290 0,007097 4.45 0,018
Lampara*Tiempo 1 0,010143 0,010143 6,37 0,022
Lampara*Concentracion 1 0,009296 0,009296 5,83 0,027
Tiempo*Concentracion 1 0,001850 0,001850 1,16 0,296
Error 17 0,027091 0,001594

Falta de ajuste 1 0,016660 0,016660 25,55 0,000
Error puro 16 0,010431 0,000652

Total 23 0,249572

El analisis de varianza del tercer disefio factorial estudiado utilizando el azul
de metileno como componente organico muestra que al igual que con el disefio
anterior la concentracion no es un factor estadisticamente significativo tampoco la
interaccion tiempo — concentracion como se muestra en la Figura 30 y la Figura
34.

En la Tabla 11 se observa que p > 0,05 en los resultados que no son
significativos estadisticamente (tiempo - concentracion y concentracién), esto se
puede deber a que, de los tres disefios de experimentos, este es el unico en el que
si se dopa con nanoparticulas de TiO2z todas las muestras analizadas.

En la Figura 41 la interaccion lampara — tiempo que si es significativo
estadisticamente, refleja que en presencia de la radiacion ultravioleta se degrada

mas el azul de metileno a los 60 minutos que a los 15 minutos, lo cual indica que,
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en este disefio de experimentos, si podria prevalecer el efecto de la fotocatalisis

sobre el otro efecto encontrado el cual podria ser el de adsorcion.

Grafica de interaccion para Absorbancia (2,5 % y 5 %) en masa de TiO2
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Figura 41. Grafica de interaccion para el disefio factorial 23 utilizando (2,5 % y 5 %) en

masa de TiO.

Se observa que la otra dupla en donde existe interaccion y qué si es
significativo estadisticamente es el caso de lampara — concentraciéon. A los 15
minutos se muestra una leve pendiente que favorece el resultado sobre la
disminucién de la absorbancia al aumentar la concentracion de TiO2 en presencia
de la radiacion UV, este comportamiento se invierte en presencia de radiacion UV,
posiblemente porque las nanoparticulas energizadas del TiO2 ejercen mayor
interferencia sobre el otro proceso que compite con la fotocatalisis. A mayor
cantidad de nanoparticulas, mayor obstaculizacion.

Dado que se encontro esta interaccion entre el azul de metileno y el cemento,
se puede concluir que el estudio de la rodamina muestra de una manera mas
eficiente la capacidad del cemento fotocatalitico dopado con nanoparticulas de
didxido de titanio para degradar materia organica.
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La eficacia del uso de TiO2 para degradar compuestos organicos es reconocido
en diferentes estudios, uno de ellos es el articulo de revision publicado por Andrea
Follies (ver Tabla 12) en el cual se enumeran los compuestos que se han podido
fotomineralizar con TiO2. Todo estos podrian ser candidatos promisorios para

degradarlos con el cemento fotocatalitico estudiado en este proyecto.

Tabla 12. Compuestos organicos fotomineralizados con TiOo.

Clase Ejemplos
Alcanos Metano, isobutano, pentano, heptano, ciclohexano,
parafina
Haloalcanos Mono-, di-. tri- y tetraclorometano, tribromoetano, 1,1,
I-trifluoro-2,2,2-tricloroetano
Alcoholes alifaticos Metanol, etanol, alcohol isopropilico, glucosa,
sacarosa
Acidos carboxilicos alifaticos ~ Acidos: férmico, etanoico, dimetiletanoico, propanoico,
oxalico
Alguenos Propeno, ciclohexano
Haloalquenos Percloroeteno, i, 2-dicloroeteno, |, |.2-tricloroeteno
Aromaticos Benceno, naftaleno
Haloaromaticos Clorobenceno, 1,2-diclorobenceno, bromobenceno
Nitrohaloaromaticos 3,4-dicloronitrobenceno, dicloronitrobenceno
Fenoles Fenol, hidroquinona, catecol, 4-metilcatecol, resorcinol,
0-, m-, p-cresol
Halofenoles 2-, 3-, 4-clorofenol, pentaclorofenol, 4-fluorofenol. 3,4-

difluorofenol
Acidos carboxilicos aromaticos  Acidos: benzoico, 4-aminobenzoico, ftalico, salicilico,
m- y p hidroxibenzoico, clorohidroxibenzoico
Polimeros Polietileno, poli (cloruro de vinilo) (PVC)
Surfactantes Dodecilsulfato de sodio (SDS), polietilenglicol, sodio
dodecilbencenosulfonato, trimetilfosfato,
fosfato de tetrabutilamonio

Herbicidas Violégeno de metilo, atrazina, prometrén, propetrina,
Bentazon

Pesticidas DDT, paration, lindano

Colorantes Azul de metileno. rodamina B, naranja de metilo

Segun el estudio del laboratorio nacional de aguas ' publicado en el 2019, en
Costa Rica el Bromacil es un contaminante que se ha encontrado en el acueducto
de Veracruz de Pital de San Carlos en el 2017, en Santa Rita, y Santa Isabel de Rio
Cuarto de Grecia en el 2018, el cual podria ser eliminado con cemento fotocatalitico

dopado con TiOz2 ya que es parte de la penultima clasificacién de la Tabla 12, asi
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como también se podria eliminar utilizando esta técnica el colorante encontrado en
la Fuente de la Hispanidad en el 2017.

Como mezcla y debido a la posible interaccion con el cemento no se puede
garantizar una apropiada eliminacion del azul de metileno, sin embargo, el cemento
fotocatalitico si es eficiente para reducir contaminantes bajo radiacién proveniente

de la lampara UV.
4.3. Capacidad biocida del cemento fotocatalitico.
4.3.1. Pseudomonas aeruginosa

La capacidad biocida del cemento fotocatalitico sobre Pseudomonas
aeruginosa ATCC 14502 se midi6é al exponer la bacteria al efecto de este por 15
min, 45 min y 60 min, adicionalmente se determin la capacidad biocida de la
lampara UV sobre la solucion bacteriana de P. aeruginosa. Los resultados se

muestran en la Tabla 13.

Tabla 13. Cuantificacion de las unidades formadoras de colonias por mililitro de P.
aeruginosa posterior al tratamiento con cemento fotocatalitico irradiado con lampara
uVv.

Tiempo Concentracion en masa de TiO;
Tratamiento

(min) 0% 2,5% 5%
0 5,4E+05 5,4E+05 5,4E+05
15 1,2E+05 6,2E+04 2,5E+02

+C, +L

45 2,5E+02 <10 <10
60 <10 <10 <10

Donde +C es utilizacion de cemento, +L es utilizacién de radiacion UV proveniente de la lampara.

De la Tabla 13 se puede deducir que al aumentar la concentracion de TiOz,
disminuye el tiempo para inactivar la bacteria completamente. A partir de los 15 min
ya se empieza a apreciar una disminucién significativa en la cantidad de bacterias
P. aeruginosa en las muestras tratadas con cemento fotocatalitico, sin embargo, es

hasta los 45 min que se logra disminuir completamente la cantidad de esta bacteria.
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En la Tabla 14 se logra apreciar el efecto que la radiacion UV posee sobre la
bacteria Pseudomonas aeruginosa.

Tabla 14. Cuantificacion de las unidades formadoras de colonias por mililitro de P.

aeruginosa posterior a la radiacion con lampara UV.

Tiempo
Tratamiento P. aeruginosa
(min)
0 5,35E+05
15 >1,50E+06
-C, +L
45 >1,50E+06
60 1,33E+04

Donde -C es ausencia de cemento, +L es la presencia de la radiacion proveniente de la lampara UV.

La eficiencia en el tratamiento se determiné por medio de la reduccion

logaritmica, la cual se calcula mediante la siguiente férmula:

reduccion logaritmica = log (t = 0) - log (t = 60 min)

Con los datos de la Tabla 14 se calcula la reduccion logaritmica del tratamiento
aplicando solamente radiacion de la lampara UV sobre Pseudomonas aeruginosa,
se encontro la carga bacteriana baja en 1,6 logaritmos a los 60 minutos, por tanto,
la radiacion UV por si sola no es un buen mecanismo para inactivar esta bacteria

en menos de 1 hora.
4.3.2. Escherichia coli

Para determinar la capacidad biocida del cemento fotocatalitico sobre la
bacteria Escherichia coli ATCC 25922 se expuso la bacteria igualmente a tres
diferentes tiempos: 15 min, 45 min y 60 min los resultados se observan en la Tabla
15.
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Tabla 15. Cuantificacion de las unidades formadoras de colonias por mililitro de E.

coli posterior al tratamiento con cemento fotocatalitico y radiacion UV.

Tiempo Concentracion en masa de TiO:
Tratamiento

(min) 0% 2,5% 5%
0 2,6E+05 2,6E+05 2,6E+05
15 15* <10 <10

+C, +L

45 <10 <10 <10
60 <10 <10 <10

*Valor estimado

Donde +C es presencia de cemento, +L es la presencia de la radiacion proveniente de la lampara
Uv.

Como se observa en la Tabla 15 cuando se utiliza cemento dopado con
nanoparticulas de TiO2 a partir de los 15 minutos ya se observa una disminucion
considerable de UFC/mL.

Transcurridos los 60 min no se logra observar colonias de bacterias en las
muestras tratadas con el cemento fotocatalitico e irradiadas con luz UV, por lo que
se puede comprobar la eficiencia del 100 % en este tratamiento para la disminucién
de la bacteria E. coli.

Los resultados obtenidos en este experimento, muestran mayor capacidad de
inactivacion del cemento fotocatalitico que el expuesto en el estudio de Magdalena
Janus y colaboradores’s quienes utilizaron radiacion solar y llegaron a un resultado
de 0 UFC/mL hasta los 90 minutos de irradiacion, esto se podria explicar debido a
que solamente el 4 % de la radiacién visible corresponde a luz UV %9 |a cual es la
gque posee la energia necesaria para generar el exiton.

Para determinar la eficiencia de este procedimiento, se determiné la capacidad

biocida solamente de la lampara UV, los resultados se muestran en la Tabla 16.
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Tabla 16. Cuantificacion de las unidades formadoras de colonias que determina la

capacidad biocida de la lampara UV sobre E. coli.

Tiempo (min) Tratamiento E. coli
0 2,60E+05
15 >1,50E+06
-C, +L
45 3,68E+04
60 5,00E+01

Donde -C es ausencia de cemento, +L es utilizacion de radiaciéon proveniente de la lampara UV.

Como se logra observar en la Tabla 16 las UFC/mL disminuyen con el tiempo
de exposicion a la lampara UV, siendo que se encontraron 50 UFC/mL a los 60
minutos de exposicion aun cuando no se utilice cemento dopado con nanoparticulas
de TiOz2, esto es uno de los motivos por los cuales las lamparas UV son utilizadas
en algunos centros meédicos o laboratorios de ensayo para el control de bacterias y
cuando se requiere cierto grado de inocuidad, sin embargo, para encontrar un
numero mas bajo de UFC/mL, es preciso que transcurran mas de 60 minutos. Estos
resultados son similares al reportado por Verdier y colaboradores® sobre la
capacidad de inactivacion de la bacteria en mencion por efecto de la radiacion UV.

Comparando los resultados de la Tabla 13 con los de la Tabla 15 se puede
observar que se requiere menos tiempo para inactivar E. coli. utilizando cemento
fotocatalitico dopado con nanoparticulas de TiO2 que P. aeruginosa. Mediante los
valores mostrados en la Tabla 14 y en la Tabla 16 se concluye que la bacteria P.
aeruginosa es mas resistente a la radiacion UV que la E. coli.

El tratamiento propuesto sobre las dos bacterias de estudio muestra desde los
45 minutos de exposicidn una disminucion de UFC/mL, en donde se observa una
eficiencia alrededor del 100 %, lo que convierte este experimento en un candidato

idoneo para ser utilizado en procedimientos de saneamiento de agua.



61

Conclusiones y recomendaciones

La RhB es un buen referente de algunos contaminantes organicos, el
tratamiento propuesto en este experimento mostré que a 60 minutos y a 5 % en
masa de TiOz2, se degrada 41 % de la rodamina B, se podria extender el tiempo de
contacto entre la rodamina B y el cemento fotocatalitico para verificar si se obtiene

una disminucion de la absorbancia mayor.

Es importante realizar estudios posteriores a este trabajo para corroborar el
efecto que provoca la disminucién de la absorbancia del MB al estar en contacto
con el cemento, evaluar el impacto de agregar TiO2y esclarecer la interferencia

observada al irradiar las muestras con lampara UV.

Debido a que no se contabilizaron bacterias posteriores al tratamiento
propuesto en este trabajo, el procedimiento descrito que utiliza cemento
fotocatalitico dopado con nanoparticulas a 2,5 % en masa de TiO2y a 5 % en masa
de TiOz irradiado con lampara UV a 60 minutos de exposicién, se puede utilizar para

inactivarlas de manera eficiente.

Se debe realizar estudios para determinar el tiempo de desinfeccion efectivo

para asegurar que no haya nuevo crecimiento bacteriano.
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