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Resumen

Peliculas de TiO; o TiO,/SiO, fueron soportadas sobre granulos de poliéster usando mecanismos de
difusién y posterior tratamiento térmico a 100°C. Se emplearon dos clases de geles. El primero fue
preparado usando diferentes cantidades de TiO,, cloruro de metileno y silicona liquida. El segundo
fue obtenido por medio del método sol-gel, empleado para producir una matriz de silice a partir de la
hidrdlisis el tetraetilo ortosilicato, en un medio organico de 2-propanol, en el cual se dispersoé el
fotocatalizador. Los precursores de cada sistema fueron agregados en diferentes relaciones para
determinar su influencia en la estabilidad, propiedades y fotoactividad de las peliculas. La actividad
fotocatalitica fue evaluada en la fotodegradacién de metanol en fase gaseosa. Los resultados
muestran la produccion de materiales con alta resistencia, funcionalidad y actividad asi como una
fuerte relacion entre la actividad fotocatalitica con las propiedades fisicoquimicas.
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Support of New TiO, and TiO,/SiO, Films on Polyester
Granules for Photocatalytic Applications

Abstract

Films of TiO, and of TiO,/SiO, were supported on polyester granules using a diffusion mechanism
and a posterior thermal treatment to 100°C. Two kinds of gels were used. The first one was prepared
using different amounts of TiO,, methylene chloride and liquid silicone. The second one used the sol-
gel method to produce a silica matrix by adding tetraethyl orthosilicate, water and 2- propanol. After
that the photocatalyst was dispersed in the gel. The precursors of each system were added in
different amounts to determine their influence in the stability, properties and photoactivity of the films.
The photocatalytic activity was tested in the methanol photodegradation in gas phase. The results
show the production of materials with high resistance, functionality and activity as well as a strong
dependence between the photocatalityc activity and efficiency with the physicochemical properties of
the films.
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INTRODUCCION

La fotocatalisis es una tecnhologia avanzada de oxidacion (TAO), la cual ha sido objeto de
investigacion intensiva durante las Ultimas dos décadas. Una vision general de los procesos quimicos
involucrados ha sido obtenida y demostrada en un nivel practico. El TiO, es el semiconductor mas
usado en fotocatalisis, debido a que es quimica y biol6égicamente inerte, no es téxico, es estable a
corrosion fotoquimica y quimica, es abundante y barato, y ademas posee un gap de energia de 3.2
eV que permite la oxidacibn de muchos compuestos organicos y que puede ser excitado con luz
Ultravioleta A (UV-A), la cual puede ser aportada por la luz solar.

En las aplicaciones fotocataliticas, el TiO, puede ser dispuesto en suspensiones o soportado sobre
diferentes sustratos como vidrio, cuarzo y metales, dependiendo de la fase en que se realiza el
proceso y de la estructura del fotorreactor. Problemas técnicos en el manejo de suspensiones, como
aglomeracion, segregacion y la posterior separacién del medio de reaccion para la limpieza y reuso
del catalizador, han promovido el desarrollado de estudios relacionados con la inmovilizacion del
fotocatalizador TiO, sobre diferentes sustratos (Pozzo et al., 1997; Fernandez et al., 1995; Gelover et
al., 2004; Herbig y Lébmann, 2004), en los cuales generalmente se obtienen materiales con menor
area superficial activa, pero con condiciones mecanicas y operacionales apropiadas para ser usados
en procesos fotocataliticos aplicados a situaciones practicas.

Los materiales poliméricos se constituyen en uno de los sustratos recientemente utilizados, los
cuales se encuentran comunmente en la industria para reemplazar materiales tradicionales como
metales, fibras, vidrios y ceramicos, debido a sus propiedades de fuerza, menos peso, facilidad de
produccion, excelente resistencia mecanica y quimica, tenacidad, amortiguacién y alta resistencia al
desgaste. La modificacion de polimeros con otros materiales permite obtener nuevos sistemas con
propiedades mejoradas, dependiendo de la aplicacién particular, tales como: abrasion, resistencia,
baja degradabilidad, caracteristicas Opticas controladas, soportes, barreras o canales, entre otros. En
la literatura se encuentran referencias que discuten los efectos del TiO, sobre los polimeros (Anton-
Prinet et al., 1998; Herbig y L6ébmann, 2004; Gesenhues, 2000), principalmente en aspectos
mecanicos y fisicos como el blanqueamiento de las fibras poliméricas (Yinghong et al., 2002; Sun et
al., 2002), y algunas discuten el aumento en la velocidad de degradacion del polimero cuando el TiO,
ha sido previamente incorporado a las fibras (Cho y Choi, 2001; Gesenhues, 2000; Zan et al., 2004;
Carneiro et al., 2007), sin embargo en la mayoria de estas investigaciones el composito
generalmente ha sido conformado Unicamente entre el TiO, y el polimero, de tal manera que el
fotocatalizador interactiia directamente con el sustrato sin la incorporaciéon de otros compuestos.

Son escasos los estudios de compositos de TiO,-SiO,-polimeros (Paboén et al., 2004; Lu et al., 2003),
los cuales se conforman como materiales funcionales debido a los efectos sinérgicos de los
componentes, por un lado las propiedades fotocataliticas del TiO,, que presenta un efecto pantalla a
la radiacion ultravioleta, actuando como fotocatalizador hacia el exterior de las peliculas y
protegiendo al polimero de esta radiacién, la cual puede degradarlo; asi mismo las propiedades
fisicoquimicas de SiO,, permiten estabilizar las cargas generadas (pares electron-hueco) en el
fotocatalizador, protegiendo de esta manera al polimero y ademas incrementando el area superficial
de las peliculas (Liu et al., 2004; Yang et al., 2005; Rats et al., 1999); y finalmente las caracteristicas
de los polimeros tales como facil adaptacion a diferentes configuraciones, bajo peso, y alta
resistencia mecanica y quimica, las cuales les constituyen como sustratos con mdltiples funciones.
Como aplicaciones, son practicamente inexistentes estudios sobre el desarrollo de peliculas de TiO;
0 TiO,-SiO, usando como sustratos polimeros en la degradacién fotocatalitica de compuestos
presentes en medios liquidos o gaseosos (Herbig y Lobmann, 2004; Goua et al., 2004; Iketania et al.,
2003), solo en los dos ultimos afios se han realizado varias publicaciones acerca de esta clase de
materiales y sus aplicaciones, lo que ubica a estos estudios en un area de investigacién muy actual
(Marin et al., 2007; Sanchez et al., 2006; Song et al., 2007; Carneiro et al., 2007; Yang et al., 2006).

En este trabajo, se reporta el desarrollo de sistemas fotocataliticos basados en peliculas de TiO, y
TiO,/SiO, suportadas sobre granulos de polietileno tereftalato (PET). Estos sistemas fueron
preparados a partir de dos clases de geles y empleando mecanismos de difusion y tratamiento
térmico para el soporte. Todos los procedimientos fueron realizados a baja temperatura con el fin de
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preservar el material polimérico y contribuir al ahorro de energia. El fotocatalizador seleccionado fue
el TiO,, Degussa P 25, debido a sus propiedades fisicoquimicas, fotoactividad y amplia aplicacion en
fotocatdlisis (Hoffmann et al., 1995; Mills y Le Hunte, 1997). Se emplearon varias técnicas para
caracterizar las propiedades superficiales y épticas de los materiales desarrollados. La fotoactividad
fue evaluada en la degradacion de metanol en fase gaseosa, el cual fue seleccionado como molécula
modelo debido a que es un tipico contaminante en fase gas, pertenece a los compuestos organicos
volatiles, es representativo de los alcoholes y posee una funcién alcohol que orienta su adsorcion,
ademés estd presente en efluentes gaseosos de la industria de la celulosa, pinturas, adhesivo y
procesos de fermentacién de pan. Como resultados se obtuvieron materiales con alta resistencia,
funcionalidad y actividad, evaluada en la fotodegradacion de metanol. El procedimiento de soporte
desarrollado fue altamente eficiente. Se encontrd una fuerte relacion entre la actividad fotocatalitica
con las propiedades fisicoquimicas de las peliculas y una importante dependencia con las
composiciones iniciales de los geles.

MATERIALES Y METODOS
Preparacion de las Peliculas de TiO, o TiO./SiO, sobre granulos de Poliéster

El sustrato seleccionado fue el polietileno tereftalato (PET) debido a sus propiedades: alto grado de
cristalinidad, transparencia, alta resistencia al desgaste, buena resistencia quimica y térmica.
Algunas propiedades fisicas del PET empleado son: dureza (Shore D): 85,0 = 0,0; densidad: 1,406 *
0,001 g cm’®; absorcién de agua: 0,05 % (masa) y 0,01 % (volumen). La configuracion de los
granulos usados para este estudio consistié en pequefias piezas de poliéster en forma oval cilindrica
(diametro principal = 3 mm, didmetro secundario = 2 mm, altura 2 mm). Este material de poliéster fue
adquirido de la Empresa ENKA de Colombia S.A.

El fotocatalizador empleado fue el didéxido de titanio, TiO,, Degussa P 25, el cual es reconocido por
su alta actividad fotocatalitica, lo que hace que sea el material mas usado en aplicaciones
fotocataliticas ambientales (Hoffmann et al., 1995; Mills y Le Hunte, 1997). El TiO, P 25 empleado es
una mezcla de las fases cristalinas anatasa:rutilo en proporcion 80:20 en un 99,5 % de pureza, no
es poroso, posee una densidad de 3.7 g/lcm®, un &rea superficial BET de 50 + 15 m? y un diametro
promedio de 21 nm.

La preparacion de las peliculas se realizé a través de dos rutas con precursores diferentes. La
primera ruta se emple6 para la produccion de los materiales denominados MSD para lo cual se
emplearon 0.68 mol de cloruro de metileno (Merck, 99.8%), TiO, P 25 y silicona liquida, estos dos
ultimos en las composiciones presentadas en la Tabla 1. La silicona usada en este estudio constituye
un pegante comun en presentacion liquida de bajo costo, la cual fue empleada como agente ligante
del TiO, al polimero. Los radicales organicos que acompafian la estructura central de la cadena
polimérica corresponden a metilos y radicales ésteres.

La segunda clase de materiales, denominados MSG, fue obtenida empleando el método sol-gel para
preparar una matriz de silicio a partir de diferentes cantidades molares de tetraetil ortosilicato (TEOS)
(Merck, 98%) (Tabla 2), 1 mol agua desionizada y 2.44 mol de 2-propanol (Merck, 99.8%), en medio
acido, el cual se afiej6 en un reactor de teflon a 25°C and 0.84 atm durante 24 horas. Luego,
diferentes cantidades de TiO, P 25 (Tabla 2) fueron dispersadas en el gel y posteriormente los
granulos de poliéster se dispusieron en el gel durante 24 horas. Finalmente los materiales fueron
sometidos a tratamiento térmico a 100°C durante 1 hora.

El procedimiento de soporte desarrollado fue aplicado a ambas clases de geles, y se fundamenta en
la difusién de los componentes de la dispersion hacia la superficie de los granulos, manteniendo el
sistema cerrado a 298 K y 0,84 atm de presion, durante 20 horas. Luego de este procedimiento, los
materiales fueron sometidos a tratamiento térmico a 100°C durante 1 hora. Todos los procedimientos
fueron realizados a baja temperatura, especificamente el soporte, con el fin de preservar el material
polimérico y contribuir al ahorro de energia. Estos procedimientos son esquematizados en la Fig. 1y
2, respectivamente.
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Tabla 1: Programacion de las dispersiones Tipo 1 (precursor silicona)

Materiales Silicona TiO,

MSD (Yo p/p) (% plp)
MSD1 0.6 1
MSD2 0.6 7
MSD3 1.2 1
MSD4 1.2 7
MSD5 1.8 1
MSD6 1.8 7
MSD7 2.4 1
MSDS8 2.4 3
MSD9 2.4 7

Tabla 2: Programacién de las dispersiones Tipo 2 (precursor tetraetilo ortosilicato)

Materiales TEOS Tio, Relacion molar TEOS/TiO,

MSG (mol) (mol) RTEOS/Tio2
MSG1 0.5 0.0225 22.2
MSG2 0.75 0.0175 42.8
MSG3 0.75 0.0225 33.3
MSG4 1.00 0.0125 80.0
MSG5 1.00 0.0225 44.4
MSG6 1.25 0.0025 500.0
MSG7 1.25 0.0125 100.0
MSG8 1.25 0.0175 71.4
MSG9 1.25 0.0225 55.5

Caracterizacion y evaluacion de la fotoactividad de los materiales desarrollados

Las peliculas fueron caracterizadas empleando microscopia electrénica de barrido (SEM, equipo
JEOL, JSM 540), analisis por energia dispersiva de rayos X (EDX, equipo JEOL, JSM 540 — detector
Link ISIS Pentafex, Oxford), espectroscopia de fotoelectrones de rayos X (XPS, equipo Leybold
Heraeus LHS-10), analisis térmico diferencial (DTA, equipo LINSEIS, STA Platinum Series),
espectroscopia de infrarrojo equipado con accesorio de reflectancia total atenuada (FTIR — ATR,
equipo FTIR spectrometer SHIMADZU, IR Prestige-21), espectroscopia UV-Visible con accesorio de
reflectancia difusa (UV-vis/DR, equipo UV-vis spectrometer PERKIN ELMER, Lambda 9); el area
superficial fue determinada por absorcion de nitrégeno (método BET, equipo analizador
QUANTACHROME, Nova 3200) y se realizaron andlisis quimicos para la cuantificacion del TiO,
incorporado al soporte (Chun et al., 2001). Se realizaron pruebas de resistencia mecanica, para lo
cual los materiales fueron sometidos a ultrasonido en un medio agua:etanol (1:1) durante dos horas;
posteriormente se cuantific6 nuevamente el TiO, presente en las peliculas.

El montaje experimental utilizado para la degradacién fotocatalitica consistié en un sistema en flujo
continuo compuesto de tres partes: en la primera etapa se prepara el efluente gaseoso para lo cual el
metanol se diluye en aire hasta una concentracion de 350 ppmv, en una corriente de 62.5 mL min™.
La segunda etapa esta constituida por un reactor fotocatalitico cilindrico (di = 4.2 cm, h = 2.5 cm),
fabricado en acero inoxidable, provisto de tuberias de 1/8" que permiten la entrada y salida del
efluente. Las muestras de granulos (1 gramo en cada experimento) se colocan sobre un filtro de fibra
de vidrio, ubicado en el plano central del reactor, el cual recibe la radiacion emitida por una lampara
PHILIPS HPK 125 W, que entra al reactor a través de un disco en vidrio Pirex. El rayo emitido es
filtrado por medio de un filtro CORNING 0.52 que transmite radiaciones superiores a 340 nm y por un
bafio de agua que absorbe los rayos infrarrojos para que no sean transmitidos al interior del
fotorreactor. La radiacion que alcanza las muestras es de 18 mW/cm?.
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Fig. 1: Esquema del desarrollo de peliculas de TiO,-Silicona—granulos de Poliéster
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Fig. 2: Esquema del desarrollo de peliculas de TiO,/SiO, —granulos de Poliéster

La tercera parte del sistema consiste en el sistemas de analisis conformado por un cromatografo de
gases con detector de ionizacion de llama (CG-FID) (Varian Star 3400) con el que se verifica el
avance de la reaccién y un segundo cromatografo con detector de conductividad térmica (GC 121
MB matrix) con el cual se verifica la mineralizacién a CO,.

RESULTADOS Y ANALISIS

Las peliculas soportadas presentaron una textura uniforme a simple vista, sin embargo algunos
materiales preparados a partir del gel con silicona exhibieron una superficie irregular. Todos los
materiales presentaron buena resistencia mecanica ya que las peliculas no se erosionaron luego de
las evaluaciones fisicas bajo ultrasonido, comprobados por gravimetria y composicion de TiO, antes
y después de las pruebas mecdanicas. En promedio, la masa de pelicula soportada corresponde al 10
% de la masa de los granulos sin soportar. Todos los ensayos presentaron alguna clase de soporte a
temperaturas de salon; no fueron necesarios tratamientos térmicos a temperaturas mayores a 100°C.
La Figura 3 muestra imagenes de los granulos de poliéster soportados y sin soportar.

Granulos de poliéster

-» Granulos de ~
poliéster soportados

Fig. 3: Imagenes de granulos de poliéster soportados y sin soportar
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Morfologia y composicion de las peliculas

Imagenes SEM de los materiales MSG muestran que a menor relacion TEOS/TiO, entre los
precursores de las dispersiones de soporte se obtienen peliculas delgadas (2.52 um) e irregulares
con poca cantidad de TiO, distribuido homogénea y aisladamente en pequefios aglomerados sobre
toda la superficie (Fig. 4.a), mientras que a altas relaciones TEOS/TIO; la pelicula es mas compacta,
lisa y uniforme (Fig. 4.b), y al parecer la mayor parte del TiO, incorporado queda dentro de las capas
de silice, observado por EDX. A relaciones medias Si/Ti, la pelicula esta bien formada aunque es
irregular pero con mayor espesor (6,87 um) y se presentan aglomerados del fotocatalizador mas
grandes (Figura 4,c) pero asociados a la pelicula (analisis EDX), lo que hace suponer una mayor
area superficial expuesta y mayor actividad. El area especifica promedio de estos materiales fue de
3.72 m?/g de material soportado.

BN TR

MALMED. BEG 9 °

18k

s

Fig. 4: Imagenes SEM: a) Material MSGL: Rygos 10, = 22.2; b) Material MSGL: Rygqg 7, = 500;
¢) Material MSG1: Rygo,70, = 55.5; d) Material MSD1: % silicona = 0,6 % TiO, = 1; e) Material MSD6:
% silicona = 2,4 % TiO, = 1; f) Material MSD9: % silicona = 2,4 % TiO, = 7.
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El uso de solvente el 2-propanol, el cual fue empleado con los propoésitos de producir una
transalcohdlisis que modificara la hidrélisis y condujera a la policondensacion lenta y parcial y por
ende a una transicién sol-gel no reversible y ademas disminuir la constante dieléctrica del gel, con
respecto a los geles tipicos formados a partir de TEOS donde el solvente empleado es el etanol,
permiti6 conformar un gel de mayor peso molecular, densidad y viscosidad, manteniendo los
mondémeros de silice separados hasta la dispersion del TiO,, faciltando de esta manera su
incorporacion.

Los materiales MSD preparados con mayor composicién en silicona y poca cantidad de TiO,,
presentan superficies con textura compacta, sin poros y lisa aunque no plana ni uniforme (Fig. 4.d),
diferentes a las superficies con poca silicona donde se presentan aglomerados dispersos y
desordenados (Fig. 4.e). De otra parte, los materiales con mayor cantidad de fotocatalizador exhiben
una superficie mas uniforme, rugosa y con pequefias porosidades (Fig. 4.f), presentando un area
aparentemente mas adecuada para las reacciones superficiales y un area especifica promedio de
2.80 m?/g de material soportado. En general, los materiales MSD presentaron mayor consistencia y
peliculas mas densas.

Analisis de composicion de TiO, muestran que se presenta una buena incorporacion de TiO, en las
peliculas, alrededor de 0,080 g of TiO, (para materiales MSG) and 0,056 g of TiO, (para materiales
MSD), por gramo de material soportado. Los analisis de la superficie de materiales MSG, realizados
por EDX, muestran que la composicion de la superficie en cuanto a la relacion Si/Ti es muy proxima
a la relacion correspondiente a los precursores TEOS/TIO, en el gel inicial. De otra parte, analisis
térmicos diferenciales revelaron la presencia de solvente retenido y precursores sin reaccionar en los
materiales MSG, a través de dos picos endotérmicos a 82°C and 112°C correspondientes a la
eliminacion del 2-propanol residual y a la condensacion de grupos etilo en el primer evento y la
eliminacién de agua molecular absorbida, en el segundo. Los materiales MSD no mostraron eventos
importantes.

Los analisis por espectroscopia de fotoelectrones de rayos X del material MSG3 (Rygos/mi0, = 42.8),

material con un buen recubrimiento, muestran los enlaces O-Ti (530,7 eV) (Fig. 5) y sugieren la
presencia de enlaces Ti-O-X, donde X=C 6 H con un pico a 531,9 eV, no marcado en la Fig. 5y que
puede superponerse al enlace O-C (531,36 eV), en la deconvolucién a este espectro. Los espectros
de O (1s) que representan los enlaces O-Ti y O-Si de estos materiales muestran valores mas
cercanos que los correspondientes a los 6xidos individuales de una mezcla fisica, revelando la
existencia de cierta interaccién Si-O-Ti en la pelicula (Pabon et al., 2004).

Propiedades Opticas

La Fig. 6 muestra los espectros de transmitancia, obtenidos por reflectancia difusa, de los materiales
preparados. Los espectros muestran alta transmitancia con considerable variacion en la absorcion
dependiendo de la clase de material. Los materiales obtenidos a partir de los geles con silicona
presentaron mayor absorcion con el incremento en la cantidad de TiO, presente en el gel precursor
(Fig. 6) y su incorporacion a la pelicula con exposicion en las capas de la superficie mas expuestas,
lo que es corroborado por la similitud en la energia de la banda prohibida aparente de estos
materiales, préximas a 3,2 eV, la cual corresponde a la banda prohibida del TiO,, P-25 Degussa,
para todos los materiales. La absorcion no se alter6 de manera importante con cambios en la
cantidad de silicona, aunque en peliculas con la misma cantidad de TiO,, la absorcion disminuyo
para aquellos materiales donde las peliculas presentaron mayor grado de densificacién y
compactacion, de acuerdo a la discutido en la seccion de morfologia y composicion de las peliculas.

La banda prohibida aparente de los materiales desarrollados, Egapaparente; iNCluyendo la pelicula y el
sustrato, fue calculada extrapolando la parte lineal de la grafica de la funciéon Kubelka Munk al eje de
la abscisas correspondiente a la energia medida en eV (Kubelka Munk vs. energia). La funcion
Kubelka Munk fue calculada a partir de los datos de absorcion medidos por reflectancia difusa (Vera
y Aragén, 2005; Tandon y Gupta, 1970).
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Fig. 5: Espectros XPS y deconvolucién para el nivel O(1s) del soporte MSG3
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Fig. 6: Espectros de reflectancia difusa de los materiales: A. Materiales MSG: a) MSG6 RTEOS,TiO2 =

500, b) MSG9 Rios/mi0, = 55.5. €) MSG5 Rycos rio, = 44.4, d) MSG3 Ricos 10, = 33.3, €) MSG granulo

de poliéster PET; B. Materiales MSD: f) MSD7: 2.4,1, g) MSD9: 2.4,7, h) MSD6: 1.8,7, i) MSDZ2: 0.6,7,
j) MSD7: 1.2,7.

Los materiales MSG presentan mayor absorcién al disminuir la relacion molar TEOS/TiO,, como
puede ser observado en la Fig. 6. La energia de la banda prohibida aparente de todos los materiales
MSG fue mayor que la del TiO,, P-25 y presentd tendencia a disminuir al aumentar la relacion dicha
Si/Ti hasta un valor de 80 a partir del cual la tendencia se invierte, este comportamiento es atribuido
a la diferente composicién de las peliculas, con una mayor exposicion de TiO, en las primeras capas
de superficie durante las primera etapa de tendencia y una mayor exposicion de la matriz de silicio en
la segunda, Fig. 7.
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Fig. 7: Energias de las bandas prohibidas aparentes de los materiales MSG
Actividad fotocatalitica

Los porcentajes de degradacion de metanol obtenidos con el cambio en la relacion molar TEOS/TiO,
en los materiales MSG fueron similares, presentando un comportamiento variable para las relaciones

mas bajas y una tendencia a estabilizarse alrededor del 15 % para R0, Cercanas a 100, Fig.

8,a. Esta tendencia podria estar directamente influencia por la energia de la banda prohibida
aparente, como suma de los efectos electrénicos de las interacciones de los atomos presentes, la
cual presenta una tendencia similar, sin embargo otras propiedades como el area superficial y la
morfologia también explican estos resultados.

La actividad fotocatalitica de las peliculas depende de los tratamientos de cada ruta de preparacion
las cuales tienen una decisiva influencia en las propiedades fisicas de los soportes. Las peliculas
obtenidas a partir de la matriz de silice sintetizada por sol-gel presentan grandes diferencias en la
composicion, morfologia y textura de superficie debidas principalmente a la cantidad de silice en
gelificacién, que controla la cantidad de TiO, que se incorpora a la pelicula, y ademas el grado de
compactacion de superficie y en consecuencia el area superficial. Materiales con superficies
irregulares, mayor hidratacion (analisis FTIR) y aglomerados del fotocatalizador mas grandes,
asociados a las capas mas expuestas permitieron obtener los mayores porcentajes de degradacion.

La influencia de la cantidad de silicona de los materiales MSD en la eficiencia de los soportes en la
degradacién de metanol se muestra en la Fig. 8,b, el comportamiento observado se atribuye a que
porcentajes por debajo de 0,6 % de silicona son bajos para la fijacion del TiO, a la superficie del
granulo mientras que porcentajes por encima de 1.5% de silicona ademas de cubrir el
fotocatalizador, producen una superficie menos hidroxilada (observado por analisis FTIR), como
consecuencia de su hidrofobicidad, e inactivan de alguna manera la superficie al hacerla compacta y
lisa, como se menciond anteriormente. Materiales con porcentajes de silicona alrededor del 1.2 %,
muestran alta rugosidad de la superficie resultado de la presencia de montafias y valles, lo cual le
confiere mejores propiedades de superficie para favorecer el proceso de fotodegradacion, no sélo
una mayor area superficial sino también un mejor ambiente para una mayor reflexion de la luz,
incrementando la absorcion de fotones (Arabatzis et al., 2002). El perfil de degradacién de metanol
con el aumento en la cantidad de TiO,, a 1,2 % de silicona, presenta una tendencia comun y similar a
la de fotocatalizadores soportados sobre otros tipos de sustratos o concentraciones en sistemas
dispersos, Fig. 8,b. Este perfil sugiere soportar una mayor cantidad de TiO, bajo las mismas
condiciones con el fin de alcanzar degradaciones mas altas, sin embargo no es posible pues
cantidades mayores a 0,06 moles de TiO,, con iguales cantidades de los otros componentes,
producen peliculas que erosionan.
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Fig. 8: Fotodegradacion de methanol: a) materiales MSG con diferente Ryqs 70, ; b) diferente

cantidad de TiO, empleando 1.2 % de silicona (barras negras) y diferentes porcentajes de silicona
empleando 0,0567 mol de TiO, (barras grises) en los materiales MSD.

El mayor porcentaje de mineralizacién obtenido en estado estacionario con las peliculas de TiO, y
TiO,/SiO, fue 2% con el material MSD4 y 4% con el material MSG3. Experimentos realizados con
TiO, P25 sin soportar y bajo las mismas condiciones experimentales condujo a una degradacion de
metanol del 46% y una mineralizaciéon del 9%.

CONCLUSIONES

Peliculas de TiO, y TiO,/SiO, fueron soportadas sobre granulos de poliéster empleando diferentes
geles precursores y mecanismos de difusion para la deposicion sobre el sustrato polimérico; todos
estos procedimientos fueron desarrollados a bajas temperaturas.

El procedimiento desarrollado para el soporte de TiO, sobre granulos de poliéster a partir de
diferentes clases de geles fue muy eficiente. Este procedimiento, el cual combina el método sol-gel
con mecanismos de difusidn vy fijacién por tratamiento térmico, es sencillo, limpio y permite obtener
peliculas de alta resistencia, funcionalidad y actividad, caracteristicas importantes para aplicaciones
en reactores a piloto y planta bajo condiciones de flujos altos y turbulentos.

La morfologia, textura y propiedades Opticas de las peliculas soportadas es fuertemente influenciada
por las proporciones y clases de los reactantes en el gel de soporte. Estas propiedades condicionan
decididamente la actividad de las peliculas. La composicion de Si/Ti de las superficies es similar a la
relacién correspondiente al gel de sintesis.

Los materiales con mejores propiedades y actividad fotocatalitica en la degradacion de metanol
fueron obtenidos de geles con Ry.q 10, = 33.3 en los materiales MSG y 1.2% de silicona empleando

0.0586 mol of TiO, en los materiales MSD. Estos sistemas presentan peliculas con las mejores
propiedades superficiales y absorcién de radiacion UV.

Los porcentajes de degradacion de metanol y mineralizacién obtenidos son relativamente buenos,
asi 18 % and 4% para los materiales MSG y 18,1 and 2 % para los materiales MSD. Aunque estas
eficiencias son bajas comparadas con las obtenidas al emplear TiO, P-25 en polvo, estos materiales
presentan alta versatilidad para adaptarse a diferentes disefios de fotoreactores.
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