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Nanocompuestos de TiO: dopado con cerio y
sepiolita para la inactivacion de tetraciclina en el
tratamiento de aguas.
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INTRODUCCION

La contaminacion del agua por productos farmacéuticos como la Tetraciclina (T'C) es un grave problema ambiental,
agravado por la pandemia de Covid-19 y el aumento de bacterias resistentes a los antibiéticos (Zhang et al. 2023).
Los tratamientos convencionales son ineficaces, lo que destaca la necesidad de técnicas avanzadas como la adsorcion
y la fotocatalisis. La Sepiolita (Sep) es efectiva en la adsorcion de contaminantes, pero tiene limitaciones de capacidad
y regeneracion. La combinacion de Sep con TiO» fotocatalitico mejora la eliminacion, aunque el TiO presenta
restricciones debido a su alta band gap y rapida recombinacién de huecos. El dopaje con cerio (Ce) reduce la band gap
y optimiza la eficiencia fotocatalitica. Este estudio analiza nanocompuestos de TiO»-Sep dopados con Ce,
destacando su sinergia en la adsorcién y fotocatalisis para el tratamiento eficiente del agua contaminada

PROCEDIMIENTO EXPERIMENTAL

Se secaron 2 g de Sep durante la noche a 100 °C. Luego se suspendié en 2-propanol (100 ml) y se mantuvo en
agitacién hasta obtener una suspension homogénea. Posteriormente se afiadié titanio como alcéxido (ortotitanato
de tetrapropilo), considerando una relacién molar de Ti/Si = 0,1. Después de la adicién de titanio, se requiere
hidrdlisis para formar TiO», para lo cual se agregd agua hasta hidrolizar todo el titanio. Luego se filtré el material y
se dejo secar a 100 °C durante la noche. Para agregar cerio (Ce), se prepar6 una disolucién 0,5 M de Ce (NO3); -
6H20 en agua, a continuacion se afiadi6 la sepiolita con titanio manteniendo la agitacion y formando una suspension.
Posteriormente, se adicioné gota a gota una solucién de NaOH 0,5 M hasta pH 11 para formar Ce(OH); precipitado.
La suspension se dejo reposar durante 10 min, se filtrd y se lavé minuciosamente con agua para eliminar el Na de
la solucién de NaOH. Luego la muestra se secé a 100 °C durante la noche y posteriormente se calciné a 400 °C con
una velocidad de calentamiento de 1 °C-min’'., mantuvo a esta temperatura durante 2 h para obtener 6xidos
metalicos. Las muestras se prepararon en % en peso de Ce al 0, 1, 2,5 y 5 %, y se etiquetaron como TiO:-Sep,
1CeTiO2-Sep, 2,5CeTiO2-Sep y 5CeTiO2-Sep respectivamente. Las muestras fueron caracterizadas mediante
espectrometria de fotoelectrones (XPS), microscopia electronica de transmision (MET) y espectroscopia de
reflectancia difusa (ERD)

RESULTADOS Y DISCUSION

Los resultados de XPS muestran dobletes asimétricos a 464,5 eV y 458,8 eV, correspondientes a los niveles centrales
de Ti 2p1/2 v Ti 2ps3/2, lo que indica que Ti estd en el estado de oxidacién Ti** coordinado octaédricamente. Estas
seflales cambian a una energfa de enlace mas baja con la adicion de Ce, de acuerdo con estudios anteriores para
sistemas Ce-Ti. Los espectros de nivel central de Ce 3d para las muestras que contienen Ce se obtuvieron utilizando
la deconvolucién basada en la muestra con el mayor contenido de Ce (5% en peso de Ce), a fin de asegurar una
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representacion adecuada de las contribuciones de los diferentes estados de oxidacién del Ce en el sistema. Debido
a la baja carga de metal, se omiten otras sefiales deconvolucionadas para mayor claridad. La deconvolucién de la
muestra de 5CeTiO»-Sep revela dobletes de 6rbita de espin caracteristicos de las especies de Ce**: v (~882,5 eV) y
u (~901,1 eV); v” (~888,6 eV) y u” (~907,6 eV); v (~898,1 eV) y u”” (~916,5 eV). Las bandas de ~885,4 eV,
~903,6 eV, ~880,8 eV y ~899,1 eV se asignan a dobletes de especies de Ce>*. Ce3* es mas prominente en muestras
con menor carga de Ce (1CeTiO,-Sep), la muestra mas fotoactiva. La presencia de Ce3* aumenta la movilidad del
oxigeno y la transferencia de electrones al oxigeno adsorbido. La coexistencia de especies Ce?* y Ce** aumenta el
rendimiento fotocatalitico al promover la separacion eficiente de los portadores de carga fotogenerados, lo que
sugiere una dispersién homogénea de Ce en el material.

La eficiencia de eliminaciéon de TC para todos los materiales se muestra en la Figura 1a La fotdlisis eliminé solo el
0,60 % de T'C en 180 minutos, lo que resalta la estabilidad del farmaco a la luz visible. TiO2-Sep logré una eliminacién
del 53,77%, de la cual el 24,38% se debid a la adsorcion y el 29,39% a la fotocatalisis, demostrando sinergia entre
estos procesos. La muestra de 1CeTiO2-Sep logrd una eliminacién del 70,45%, mientras que la adsorciéon y la
fotocatalisis contribuyeron con el 35,34% y el 35,11% respectivamente. El cerio aument6 el didmetro y el volumen
de los poros del material, mejoro la adsorcién y evitd la rapida recombinacion de pares de cargas, aumentando la
eficiencia fotocatalitica. El analisis XPS mostré mas especies de Ce?*, que ayudan a separar los portadores de carga
y aumentan las especies reactivas de oxigeno. La muestra de 2.5CeTiO-Sep tuvo un 68.68% de remocién, 37.17%
debido a adsorcién y 31.51% a fotocatalisis. La muestra de 5CeTiO2-Sep logré un 66,51% de eliminacion, un 35,33%
por adsorciéon y un 31,18% por fotocatalisis. La Figura 1b muestra que después de 10 horas de irradiacién en
presencia del fotocatalizador, el efecto inhibidor del TC disminuye al 45,63%. Utilizando una concentracién mads
alta de TC que la que normalmente se encuentra en los efluentes, el fotocatalizador inici6 la inactivacion del farmaco.
El crecimiento de colonias bacterianas, indica inactivacion de TC (Figura 1c). Estos resultados resaltan el potencial
del fotocatalizador 1CeTiO»-Sep para mitigar la contaminacion por antibiéticos en las aguas residuales.
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Fig 1. (a) Eficiencia de eliminacion de muestras de fotdlisis, TiOo-Sep, 1CeTiOs-Sep, 2,5CeTiOx-Sep y 5CeTiOz-Sep, (b-c) Inactivacion de la
actividad antibacteriana contra la cepa de Escherichia coli después de la fotocatilisis de tetraciclina en tiempos de 3 by 10 b usando 1CeTiO-Sep.

CONCLUSIONES

El TiO dopado con cerio incorporado a la sepiolita mejora significativamente la eliminacién e inactivacion de TC
en agua. La muestra de 1CeTiOz-Sep logrd la mayor eficiencia, con una eliminacién de TC del 70,45% debido a una
mejora de la adsorcion y fotocatalisis. El dopaje con cerio impidi6 la rapida recombinacién de carga, aumentando
el rendimiento fotocatalitico. Este estudio demuestra el potencial del fotocatalizador 1CeTiO2-Sep para mitigar
eficazmente la contaminacién por antibidticos en las aguas residuales.
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