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Resumen

Prevenir, controlar y tratar la contaminacion en el agua se ha vuelto un tema relevante, ya que
el agua es un recurso valioso y su alteracion compromete la vida en todos los ecosistemas y
al modelo de vida contemporaneo de los seres humanos. Encontrar métodos de tratamiento
novedosos que maximicen su eficiencia y reduzcan su costo se ha vuelto prioridad. En el
presente trabajo se sintetizaron nanoparticulas de TiO2 mediante el método de Pechini a las
cuales se doparon con cerio, la plata se soporté mediante la técnica humedo incipiente sobre
la superficie. La finalidad de este material fue evaluar su efecto bactericida sobre
microorganismos patdégenos encontrados normalmente en cuerpos de agua y alimentos tales

como: Escherichia coli, Salmonela typhi, Staphylococcus aureus.

Palabras clave: dioxido de titanio, cerio, plata, aguas residuales, bactericida, fotocatalisis.

Abstract

Preventing, controlling and treating water pollution has become a more relevant issue, as water
is a valuable resource and its alteration compromises life in all ecosystems and the
contemporary human life model. Finding novel treatment methods that maximize its efficiency
and reduce its cost has become a priority. In the present work, TiO2 nanoparticles were
synthesized by the Pechini method and doped with cerium, the silver was supported by the wet
incipient technique on the surface. The purpose of this material is to evaluate its bactericidal
effect on pathogenic microorganisms normally found in water bodies and food such as:

Escherichia coli, Salmonella typhi, Staphylococcus aureus.
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Maestria en Ciencias
en Ingenieria Ambiental
— UMSNH

Vivimos en tiempos criticos para el cuidado y proteccion del medio ambiente. La poblacion a

1. Introduccion

nivel mundial ha aumentado y asi mismo la demanda de los recursos naturales.
Lamentablemente el estado en que se encuentran afio con afio se ve amenazado por diversos
factores que comprometen y/o dificultan su utilidad. Las concentraciones de contaminantes se
incrementan y con ello nuestra obligacion de exigir e implementar medidas que logren no solo
parar el deterioro hecho, sino mitigar el dafio que haya surgido.

El agua es un recurso primordial y un derecho segun la Resolucion 64/292 de la Asamblea
General de las Naciones Unidas (Naciones Unidas, 2010), lamentablemente hay ocasiones
donde el agua no es apta para el consumo humano.

Uno de los condicionantes que impiden que el agua sea apta o no para el consumo humano
es la carga de microorganismos potencialmente patégenos, ya que la salud de las personas
se ve seriamente comprometida. Mundialmente, las infecciones gastrointestinales son una de
las causas mas importantes de mortalidad entre los lactantes y nifios. Se ha estimado que en
Asia, Africa y Latinoamérica la probabilidad de que un nifio muera antes de los 5 afios puede
llegar a 50%, aunque esto depende de factores socioeconémicos y nutricionales (Hernandez
Cortez et al., 2011; Ospina Lozano, 2018; Vila et al., 2009). De ahi la importancia de encontrar
y disefiar nuevos métodos y técnicas para la desinfeccion de este liquido que es vital.

El uso de fotocatalizadores ha surgido como una alternativa prometedora para la desinfeccion
y ademas se han estado estudiando diversos materiales que permitan degradar contaminantes
de diversas fuentes como los residuos de pesticidas, medicamentos y colorantes (Miyauchi et
al., 2020; Nekooie et al., 2021; Pawar et al., 2018; Ren et al., 2020). Los fotocatalizadores al
necesitar solamente luz solar prometen disminuir el costo econdmico del proceso de
desinfeccién del agua (Sixto Malato et al., 2016). Las bacterias patdgenas de origen fecal
suelen ser el principal microorganismo contaminante de las aguas residuales (Rizzo, 2009) y
su presencia compromete el uso del agua; ya sea para consumo humano, agricola o por su
presencia en el medio ambiente.

El uso de nanoparticulas de 6xido metélicas (MONPs) ha demostrado su eficacia como

agentes antimicrobianos (Azam et al., 2012). El diéxido de titanio (TiO2) presenta actividad
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fotocatalitica y se ha utilizado como un material novedoso para la eliminacion de bacterias
(Akhavan, 2009). No todas las fases presentan la misma actividad fotocatalitica ni la misma
estabilidad, de las tres estructuras cristalinas que existen, solo anatasa y rutilo presentan
actividad fotocatalitica, mientras que la brookita por su poca estabilidad, no presenta dicha
actividad (Fujishima et al., 2008). La eliminacion bacteriana es debido a la formacion de
especies reactivas de oxigeno (ROS) las cuales ocasionan dafios criticos a las estructuras
celulares de las bacterias (Moongraksathum & Chen, 2018).

La fase anatasa del TiO2 genera huecos y una excitacion en los electrones cuando es expuesta
alaluz, estos agujeros son atrapados por moléculas de agua y se generan radicales hidroxilos,
los cuales son responsables de la degradacién de contaminantes organicos (S. Malato et al.,
2009). El uso de TiO2 presenta una ligera desventaja al funcionar solamente bajo luz
ultravioleta (Mccullagh et al., 2007), para solucionar esto diversas heteroestructuras (Prado-
Prone et al., 2018) y diversos dopajes se han probado (Shu & Shan, 2013; Zi-shang et al.,
2018) para permitir activar al TiOz2 utilizando solo luz natural. El dopaje con particulas plata en
TiO2 ha demostrado buenos resultados al disminuir el band gap permitiendo al TiO2 trabajar
bajo la luz visible (G. Zhang et al., 2021), diversos autores concuerdan en que la plata mejora
la actividad fotocatalitica (Chaker et al., 2020; Espino-Estévez et al., 2016; Liang et al., 2012)
debido a que reducen la tasa de recombinacién de sus portadores de carga foto-excitados
ademas de incrementar la superficie de adsorcién (X. Yuan et al., 2020). El cerio también
funciona como un excelente elemento de dopaje para el TiO2, ya que al igual que la plata
permite que el TiO2 funcione con luz visible aumentando su capacidad como un material
bactericida (Cheng et al., 2016; Fan et al., 2015). El dopaje con Ce y/o Ag limita el crecimiento
del tamafio del cristal y restringe la transformacién de la fase anatasa a rutilo (Zi-shang et al.,
2018), diversos autores adjudican este resultado debido a que los iones Ce y Ag entran dentro
de la red de TiOz, provocando una expansion y distorsién de la red cristalina de anatasa
(Cacciotti et al., 2011; Fan et al., 2015).

Las nanoparticulas de plata han sido utilizadas como agentes bactericidas con un amplio
espectro de eficacia, tanto gramnegativas como grampositivas son susceptibles a los efectos
causados por este metal (Biao et al., 2017; Chudasama et al., 2010; Shang et al., 2019; X.
Zhang et al., 2019). La eficacia bactericida depende de diversas propiedades fisicoquimicas
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entre las que destacan su tamano, carga superficial y del agente estabilizante (Kedziora et al.,
2018). Hasta el momento se cree que las nanoparticulas de plata presentan diferentes
mecanismos bactericidas entre los que se encuentran: adherencia a la pared y membrana
celular, dafio a biomoléculas y estructuras intracelulares inducido por los iones plata y las
nanoparticulas de plata y el estrés oxidativo (Yin et al., 2020).

2. Marco Teodrico

2.1 Oxido de titanio

El interés particular en el 6xido de titanio (TiO2) se ha incrementado en los Ultimos afios y se
ha considerado como el semiconductor ideal para la fotocatalisis, debido a que cuenta con una
gran estabilidad, su costo es bajo y no es toxico para humanos y medio ambiente. En 1972 se
registra el descubrimiento del efecto Honda-Fujushima, el cual describe la capacidad del TiO2
junto con un electrodo de platino de descomponer el agua en oxigeno e hidrogeno usando solo
a energia radiada por la luz (Fujushima & Honda, 1972). Estudios han demostrado que la mejor
actividad catalitica del 6xido de titanio es cuando esta en forma de nanoparticulas (Han & Bai,
2009). El TiO2 funciona como un excelente catalizador bajo la luz ultravioleta,
lamentablemente la energia de la luz UV es en su mayor parte detenida en la atmdsfera
teniendo como consecuencia una actividad fotocatalitica limitada. Otra limitante importante del
uso del TiO2 como fotocatalizador es la recombinacibn masiva del hueco-electron

fotogenerado, lo cual limita su eficacia (Gao et al., 2014).

2.2 Oxido de cerio

El 6xido de cerio se ha propuesto como un material adecuado para el dopaje del TiO2, ya que
permite reducir el band gap y permitiendo asi la capacidad de trabajar bajo condiciones de luz
solar. Diversos estudios han reportado que el dopaje con cerio sobre la superficie de 6xido de
titanio muestra una mejoria considerable en la tasa de degradacion e inclusive se afade la

posibilidad de ser reutilizado para mas ciclos (Chaker et al., 2020; X. Liu et al., 2018).
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Ademas, el cerio podria lograr un efecto sinérgico con el TiO2, ya que si estando Ce** sobre la
superficie puede atrapar electrones formando Ce3* que también reacciona con Oz para formar
radicales O2-"y Ce** que permitirian las reacciones subsecuentes que generarian las especies
reactivas encargadas de la degradacion de la materia (Hua et al., 2019).

Un recubrimiento del 5% en peso de CeO:z en 95% en peso de TiO2 mostré excelentes
resultados como un material bactericida, 95% de eficiencia bactericida en el material dopado
en contraste con la eficiencia bactericida de 85% del material sin dopar bajo condiciones de

luz solar (Wang et al., 2010).

2.3 Plata como bactericida

La plata ha sido utilizada desde hace miles de afios por la humanidad para fines tan diversos
como joyeria, utensilios, moneda, fotografia o explosivos. Las sales de plata también han sido
utilizadas en la medicina, su uso como desinfectante esta reportado desde el siglo | antes de
cristo. Ejemplo de ello es el uso del nitrato de plata como medicina en el afio 69 antes de cristo
(Alexander, Wesley, 2009).

El efecto bioldgico de la plata esta determinado por su estado en solucion. Se ha demostrado
la disminucién de la toxicidad de la plata en las células cuando existe la presencia de la
albumina lo que puede ser atribuido a la plata enlazdndose a las proteinas (Kittler et al., 2010).
Otro de los mecanismos propuestos es rasgadura de la membrana celular (Choi et al., 2008).
Se ha propuesto que en disolucién acuosa interfiere en la cadena de transporte de electrones,
en la unién al ADN cromosomatico, e interacciona con la membrana celular y con el grupo tiol
de ciertas enzimas, inhibiéndolas (Silver et al., 1999; Thurman et al., 1989). Se ha reportado
ademas la formacion de especies reactivas de oxigeno (ROS) las cuales también cuentan con
la capacidad de inhibir el crecimiento bacteriano (Carlson et al., 2008; Valodkar et al., 2011).
Es por ello por lo que a pesar de que la plata cuenta con diferentes mecanismos bactericidas,
no se cuenta con un consenso general sobre el origen toxicologico de la plata (Chernousova
& Epple, 2013). EI comportamiento de la plata depende del medio donde se encuentre, se ha
demostrado que las nanoparticulas de plata liberan iones de plata mas rapidamente en una

solucion acida que en una solucién neutra (Jacob et al., 2019). Las bacterias gramnegativas
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son mas susceptibles a las nanoparticulas de plata, la gruesa pared celular de las
grampositivas puede reducir la penetracion de las nanoparticulas en las células (Meikle et al.,
2020).

2.4 Método de Pechini

El método Pechini, también conocido como método de precursores poliméricos, se basa en la
formacion de un quelato a partir de cationes metalicos (disueltos como sales en la solucion)
con un &cido carboxilico (como el acido citrico), después de la formacién de este quelato y con
la ayuda de un polialcohol (como el etilenglicol) los quelatos se enlazan de forma cruzada para
crear un gel a través de la poliesterificacién. Dicho gel es calentado quedando como resultado
una resina. Posteriormente, se da un tratamiento térmico extra a temperaturas mas elevadas
de 500 °C-900 °C, donde la resina se descompone y se eliminan los excesos de materia
organica presente, finalmente, se obtiene un 6xido mixto.

Se pueden utilizar diversas sales catibnicas como cloruros, carbonatos, hidréxidos,
isopropéxidos y nitratos.

En los métodos tradicionales de sol-gel, las particulas forman parte de una estructura de gel,
mientras que en el método de Pechini, los cationes metélicos quedan atrapados en el gel
polimérico. Esto limita la capacidad de crecimiento y permite obtener tamafos y formas
controladas lo que conlleva a la formacion de aglomerados de cristales. El tamafio del producto
final esta controlado, hasta cierto punto, por el proceso de sinterizacion y la concentracion
inicial de metales en el gel. Tiene diversas ventajas entre las cuales se encuentran:
homogeneidad, tamafio uniforme de particulas, gran area superficial, menor aglomeracion y
no se requiere de personal o equipo especializado para su ejecucion (Chen et al., 2018;
Dimesso, 2017).
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2.5 Tipos de bacterias

2.5.1 Escherichia coli

La Escherichia coli es una bacteria gramnegativa que habita a lo largo del tracto intestinal en
animales de sangre caliente, como los humanos. Es de las bacterias mas comunes en la
microbiota del tracto intestinal. Se puede encontrar por lo regular en las heces fecales y su
presencia en cuerpos de agua sirve para valorar el nivel de calidad de agua. Tiene forma de
bacilo, crece preferentemente a temperaturas de 37 °C, se replica en menos de 20 minutos.
En los ultimos afios se han reportado casos de resistencia a los antibiéticos por parte de la E.
coli (Malagi et al., 2020). La mayoria de las cepas de E. coli son inocuas, sin embargo, existen
cepas extremadamente peligrosas como la E. coli O157:H7 que puede ocasionar el sindrome

urémico hemolitico o diarrea hemorragica (Jang et al., 2017; D. Liu, 2019).

2.5.2 Salmonella typhi

La Salmonella enterica subsp. enterica serotipo typhi o Salmonella typhi es una bacteria
gramnegativa, en forma de bacilo, parte del microbiota del tracto gastrointestinal. Produce la
fiebre tifoidea, una enfermedad recurrente en paises con poca higiene y desinfeccion. El
humano es el Unico huésped conocido de esta bacteria. Se ha reportado resistencia a las
fluoroquinolonas, ceftriaxona, azitromicina, ampicilina, cloranfenicol, trimetoprim-
sulfametoxazol, aminoglucésidos, acido nalidixico (Karkey et al., 2018). Es por ello por lo que

la S. typhi se ha vuelto un tema de preocupacién para la salud publica.

2.5.3 Staphylococcus aureus

El Staphylococcus aureus es una bacteria grampositiva que se puede encontrar en la piel de
personas sanas, siendo también encontrado en cerdos y caballos, generando preocupaciéon
en los sistemas de salud publica, ya que podrian generar mutaciones dando cepas mas letales
y resistentes (Kittl et al., 2020). S. aureus es causante de una gran variedad de infecciones;

desde infecciones faciles de tratar en la piel hasta infecciones letales como septicemia,
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endocarditis infecciosa y neumonia. Es oportunista y capaz de crecer en aguas con altas
concentraciones de sal. Es resistente a la meticilina, clindamicina y vancomicina, entre otros
(Ondusko & Nolt, 2018). Diversos estudios han reportado su preocupacion ante cepas cada

vez mas resistentes (Graham et al., 2006; Guo et al., 2020).
2.5.4 Salmonella enteriditis

Las infecciones por Salmonella no tifoidea se asocian con frecuencia a las aves de corral, los
productos cérnicos, los huevos y los productos frescos contaminados; sin embargo, las fuentes
de contaminacion animal pueden ser muy diferentes segun el estado. Los sintomas de la
infeccion por Salmonella, o salmonelosis, pueden manifestarse entre 12 y 72 horas después
de la exposicidn y se caracterizan por una aparicion aguda de fiebre, diarrea y calambres
abdominales. La enfermedad gastrointestinal causada por Salmonella suele resolverse por si
sola en unos pocos dias, pero las poblaciones vulnerables (por ejemplo, los nifios menores de
5 afios, los ancianos y los pacientes inmunodeprimidos) tienen mas probabilidades de

desarrollar complicaciones graves, como la bacteriemia (Morgado et al., 2021).

2.5.5 Salmonella typhimurium

Los sintomas de la enfermedad en humanos incluyen dolor de cabeza, fiebre, calambres
abdominales, diarrea y vomitos. La infeccion por Salmonella no tifoidea suele ser autolimitada,
aunqgue los casos graves pueden requerir una intervencioén antimicrobiana. La transmision de
Salmonella a través de los alimentos sigue siendo un importante problema de salud publica,
con un estimado de 79 millones de casos de enfermedad y 59.000 muertes reportadas por la
Organizacion Mundial de la Salud en 2010. Dependiendo de la regidén geografica, la proporcion
de casos de salmonelosis de origen alimentario debidos al consumo de alimentos de origen
animal oscila entre el 77% y el 89%. Los seres humanos pueden adquirir Salmonella
typhimurium a través del consumo de huevos, carne de ave, carne roja, frutas y verduras

contaminadas (Jia et al., 2020).
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2.5.6. Klebsiella pneumoniae

Klebsiella pneumoniae es un patdgeno oportunista comdn que causa frecuentemente
infecciones nosocomiales, como neumonia, meningitis, infecciones del torrente sanguineo y
del tracto urinario. Ademas, K. pneumoniae tiene el potencial de causar infecciones como

abscesos hepaticos, endoftalmitis y meningitis, en individuos sanos (Zhu et al., 2021).

2.5.7 Citrobacter freundii

Las especies de Citrobacter pertenecen a un grupo de bacilos facultativos anaerobios, bacilos
gramnegativos dentro de la familia Entero- bacteriaceae. Se encuentran con frecuencia en el
agua, el suelo los alimentos y los intestinos de los animales y los seres humanos.
Anteriormente como contaminantes ambientales o colonizadores de baja virulencia, ahora se
sabe que causan un amplio espectro de infecciones en el tracto urinario, el higado, las vias
biliares, el peritoneo, los intestinos, los huesos, las vias respiratorio, el endocardio, las heridas,

los tejidos blandos, las meninges y el torrente sanguineo (L. H. Liu et al., 2018).

2.5.8 Proteus mirabilis

Proteus mirabilis es una bacteria gramnegativa con forma de baston que existe ampliamente
en el entorno natural, y es conocida por su motilidad en forma de enjambre y su actividad
ureasica. es el principal patégeno causante de infecciones complicadas del tracto urinario
(ITU), especialmente de las infecciones del tracto urinario asociadas a catéteres y, en la
mayoria de los casos, se acompafa de retencién de orina e ITU ascendente, causando cistitis,
pielonefritis y el desarrollo de calculos vesicales o célculos renales, o incluso complicaciones

mortales como la septicemia y el shock endotédxico (F. Yuan et al., 2021).
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Los enterococos, es una de las causas mas comunes de las infecciones asociadas a los

2.5.9 Enterococcus faecalis

hospitales, son responsables de una morbilidad y mortalidad considerables. El Enterococcus
faecalis, es la especie mas comun y virulenta, causa graves infecciones de alto indculo,
concretamente endocarditis infecciosa, que se asocian a la cirugia cardiaca y a unas tasas de

mortalidad que no han variado en los ultimos 30 afios (Beganovic et al., 2018).

2.5.10 Shigella sonnei

La Shigella es una bacteria gramnegativa, anaerobia facultativa, no formadora de esporas y
no moévil. La supervivencia de S. sonnei intracelularmente, saboteando la matanza fagocitica
y evadiendo el sistema inmunitario del huésped, en particular las respuestas inflamatorias.
Estos mecanismos y su naturaleza evolutiva de S. sonnei pueden dar lugar a la persistencia
de infeccién durante un periodo més largo. La diarrea infecciosa provoca la pérdida de agua y
el desequilibrio electrolitico, con dolor abdominal, calambres, fiebre vémitos; tenesmo

(esfuerzo durante la defecacién), pus y heces con sangre (Shad & Shad, 2021).

3. Antecedentes

A continuacioén, se muestran los diversos antecedentes utilizados para este trabajo, divididos
en tres secciones: sintesis (TiOz2 sintetizado por diversos métodos como sintesis verde, técnica
sonoquimica, sol-gel, coprecipitacién, electroquimico y Pechini), por dopaje (con diversos
metales como, Ce, Cu, Ag, Lay Pd, observando una disminucion en el band gap y un aumento
en la eficiencia de degradacién), y por ultimo por aplicacion, observando las diversas

propiedades del TiO2 (remocion de fertilizantes, colorantes y como antimicrobial).
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A continuacion, en la Tabla 1, se presentan los antecedentes de sintesis de TiO-.

Riyazuddin, Babji,
P., Ahmad, N.,
Khan, R. A,

synthesis and
structural

classification

verde a partir
del
de acacia

extracto

goteo a 50 ml de etanol absoluto, se
agitd 20 min a temperatura ambiente
(ta) agregando algunas gotas de HNO3

Autor(es) Articulo Tipo de | Sintesis Ventajas/Desventajas
Sintesis
Rao, T. N., | Green Sintesis 20 ml de tetra-n-butilo ortotitanato por | Los reactivos  son

baratos y no necesita de
equipos especializados,
la obtencion del extracto

B
Sonawane, S. H
Rohit, G. S,
Holkar, C. R
Pinjari, D. V
Bhanvase, B. A, &
Pandit, A. B.
(2016)

TiO2

photocatalyst
performance
for
decolourizatio
n in the
presence  of

hydrodynamic

sonoquimica

acetona y 2 ml de metanol fueron
mezclados en un vaso de pp. se coloco
en bafio maria en el sonicador a 22 kHz.
se afiadié por goteo NaOH. Se someti6
a sonicacion 30 min y después se dejé
reposar 30 min. el precipitado resultante
se filtr6, secd y calcind a 200 °C durante
2 h.

Hassan, I, | of acacia | nilotica. 65%, se agregdé 1 mm de AgNOs y | de acacia nilotica es
Shahzad, S. A., & | nilotica extracto de acacia nilotica | dificil, ya que no es una
Husain, F. M. ) respectivamente. se agitd 1 h. se agregd | especie presente en la
mediated- o _
(2019) ) agua desionizada y se agité hasta | region.
silver  doped .
o ) formacion del gel, se guard6 1 dia a ta,
titanium oxide )
. se seco a 80°c, 24 h. se calcin6 a 400
(Ag/TiO2)
. °C, 3 h.
spherical
nanoparticles:
assessment of
its
antimicrobial
and anticancer
activity
Bethi, , | Investigation of | Técnica 10 ml de isopréxido de titanio, 2 ml de | Los reactivos son

accesibles y los tiempos
de preparacién son
cortos. no se cuenta con
un sonicador, en la

metodologia no se

menciona las
concentraciones
usadas. particulas

uniformes menores a

100 nm
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cavitation as
hybrid AOP
Moongraksathum, | Anatase TiO2 | Método de | 2.94 ml de TiCls4 se afiadieron por goteo | Los reactivos son
B., & Chen, Y. W. | co-doped with | peroxo sol- | a 150 ml 1m HCI en agitacion a 0°c. se | accesibles, tiempos de
(2018) silver and ceria | gel afiadio por goteo 1 m NH4OH hasta | preparacion son cortos y
for ajustar pH a 8. se agité 30 min, se filtré6 | no es necesario equipo
antibacterial y lavo con agua destilada para eliminar | especializado. las
application los iones cloro. se dispersé en agua | particulas de Ce y Ag
destilada en agitacion constante. se | lograron quedar sobre la
afadi6 por goteo H202 30%wt en | superficie del TiOg,
agitacion constante durante 1h. se | puede ser reutilizado.
calent6 a 95 °C 5 h. el dopaje con Ce y
Ag se hizo sales derivadas por goteo a
95 °C.
Wang, Y., Wu, Y., | Doping TiO2 | Método sol- | 10 ml de butdéxido de titanio se | Los reactivos son
Yang, H., Xue, X., | with boron | gel. disolvieron en 35 ml de etanol anhidro | baratos y se pueden
& Liu, Z. (2016) or/and cerium (sol. a). el nitrato de cerio se mezcld con | conseguir. no es
elements: 35ml necesario equipo
effects on ) . L especializado. el band
de etanol anhidro, 4 ml de &cido acético o
) ) gap se logré disminuir y
photocatalytic y 10 ml de agua destilada (sol. b). se o
o ] o se consiguié una buena
antimicrobial afiadio la sol. a por goteo a la sol. b en o )
. N o actividad fotocatalitica.
activity agitacion constante. se agité a ta 3h. se _
i i los tiempos de
guardd 24 h. se seco el gel a 80 °C 24
o, preparacion son largos
h. se calcin6 a 600 °C 2 h. _
aproximadamente 55
horas.
Lontio Fomekong, | Synthesis of | Método de | El acetato de cobalto se disolvio en | Los reactivos no son

R., & Saruhan, B.
(2019)

Co®*

TiO2 by

doped

co-
precipitation
route and its

gas

sensing

properties

coprecipitaci

on.

acido acético, el isoproxido de titanio se

disolvi6 en etanol absoluto. se

mezclaron las soluciones con una
relacion 1% mol de Co dopado en TiOx.
se agitdé 5 min. se diluyo &cido oxalico en
etanol absoluto y se vertid en la solucion
mixta. se agitd 1 h. se filtrd y se sec6 a

80 °C. se calcin6é a 700 °C 3 h.

costosos, se cuenta con
el material y el equipo. la
presencia de Co al 1%
incremento la presencia
de la fase rutilo. lo
utilizaron como sensor
de gases de NO2 Y Hg,
asi que su actividad
fotocatalitca no esti

comprobada.
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Anandgaonker, P., | Synthesis of | Método Se us6 en una hoja de metal de titanio | Se obtuvo una eficiencia
Kulkarni, G, | TiO2 electroguimi | (1 cm?) como anodo y una hoja de | del 95%. una mayor
Gaikwad, S., & | nanoparticles co. platino densidad de corriente da
Rajbhoj, A. (2019). | by 3 particulas mas

(1 cm?) como el catodo, colocados a 1
electrochemic . . pequefias. las particulas

cm de distancia. el bromuro de
al . ) fueron eficaces al

tetrapropil amonio (TPAB - 0,01 M) enn
- . ., | eliminar los

method and acetonitrilo/tetrahidrofurano (4:1) sirvié
. . L microorganismos. la

their como electrolito de apoyo. se aplicé una
. . , ) preparacién del material

antibacterial densidad de corriente de 10 y 14
o ) es rapida. los reactivos

application mA/cm2 en una atmoésfera de Na. se
3 pudieran ser un poco

decant6 y lavo 3 veces con
i ) caros y de dificil acceso.

tetrahidrofurano para quitar el exceso de

TPAB y se guardo en un desecador. se

calciné a 550 °C.

Souza, D. R, | TiO2 synthesis | Método de | El acido citrico se afladié en 35,0 mide | EI aumento de Ia
Neves, J. V. S., | by the | Pechini agua desionizada. después, se afadié | proporcion de la fase
Franca, Y. K. S., & | Pechini’'s gradualmente isopropdxido de titanio | rutilo mostré una mejora
Malheiro, W. C. | method and con una relacion molar AC:M* de 2:1.se | en el rendimiento

(2021)

application for
diclofenac

photodegradati

on

mantuvo a 80 ° c y se agitd durante 2 h.
después, se afadi6 gradualmente
etilenglicol con una relacion molar de

2:1 (&cido citrico: etilenglicol).

esta reaccion se llevd a 100 °C. se
calcino a 400 °C. se moli6 y tamizo el
polvo y finalmente se le dio un
tratamiento térmico a 500 °C 1h. se
separ6 la muestra en dos tratamientos

térmicos extras a 600 °Cy 700 °C 1h.

fotocatalitico, ya que las
muestras calcinadas a
600

mayor rendimiento de

°c mostraron un

fotodegradacion. el
equilibrio de las fases
puede influir no sélo en
la energia del band gap,
sino también favorecer
el intercambio de cargas
entre las fases
cristalinas, aumentando
la velocidad de las
reacciones redox en sus

superficies.

Tabla 1 Métodos de sintesis para TiO;
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3.2 Dopaje del TiO2 con diferentes metales

A continuacién, en la Tabla 2 se presentan los antecedentes para el dopaje de TiO2 con

diferentes metales.

Autor(es) Articulo Dopaje | Sintesis Conclusiones
Luo, D., Bi, | Copper and | Ce— Los catalizadores de Cu/Ce-TiO2 se | Se prepararon dos materiales
Y., Kan, W., | cerium co-doped | Cu/TiOzy | prepararon a través del distintos Ce—Cu/TiO2 y Cu—Ce/TiOz,
Zhang, N., & | titanium dioxide | Cu— ) ) » dependiendo del material deseado
método de impregnacion humedad
Hong, S. | on catalytic | Ce/TiO.. . . ; i influia en el orden en que se
incipiente. Se impregné el TiO2 con )
(2011) photo reduction . agregaba el reactivo. El
solucion de Cu (NOz)2 y Ce (NOz)s o o
o recubrimiento primario con Ce obtuvo
of carbon dioxide durante 24 h. Se seco a 100 °C 1h. ) ) _
. o . mejores resultados, la relacion éptima
with water: Se calcind a 500 °C 5 h y se redujo a
. ) . de Cu es de 2%.
experimental 300 °C 7 h bajo un flujo de 5% H2/N2.
and theoretical
studies
Zheng, X., | Synthesis and | Ag/TiO2 2 ml de butéxido de titanio se | La adicibn de la plata mejoro la
Zhang, D., | characterization agregaron a 10 ml de etanol absoluto | actividad fotocatalitica del 6xido de
Gao, Y., Wu, | of cubic Ag/TiO2 en agitacion constante. se afiadieron | titanio, el material mostré mejores
Y., Liu, Q., & | nanocomposites 50 ml de agua destilada. se | resultados bajo la luz visible que en la
Zhu, X. | for the trasvasaron a un recipiente de teflén | luz UV, demostrando que la adicion
(2019) i de 100 ml y se afor6 con etanol al | de la plata ayuda al material a trabajar
photocatalytic
) 70%. se afiadi6 1 g de NHsHCOsy se | en estas condiciones. la
degradation  of S )
) mezcld. se calent6 a 180 °C 48 h. se | concentracion inicial influye, a bajas
methyl orange in
lavd con agua destilada y etanol | concentraciones (7.5 mg/L) hay una
aqueous
luti anhidro, se sec6 a 60 °C 12 h. 100 ml | mejor degradacion que a mayores
solutions
AgNO3 (2x10-5 M) fueron agregados | concentraciones (30 mg/L).
al TiO2 por goteo en agitacion
constante. colocar la mezcla en luz
solar 10 h para reducir el agno3. lavar
con agua destilada y secar a 60 °C
12h.
Zi-Shang, C., | Preparation, Ag/Ce/La | TiO2 modificados con 1, 3, 5 wt% de | El efecto sinergético Ce**-La%" y Ag°
Xiao-Ping, characterization | co- Ag/Ce/La fueron preparados por sol- | se vio reflejado en una disminucion
L., Shuang- | and catalytic | modificad | método del gel. [CH3(CH2)30]4Ti, | considerable del band gap (3.15 eV a
Yuan, Z., Di, | performance o TiO2 AgNOs3, CE (NOg3)3-:6H20, LA | 2.0 eV), los mejores resultados lo
Z., Shan- (NO3)3:6H20, fueron usados como | obtuvieron 3%  Ag/Cel/La co-
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Min, Y., Xiao, | of Ag/Ce/La Co- fuentes de cationes metélicos. las | modificado TiOz, llegando a eliminar
Y., Jia-Qi, Z., | modified TiO2 sales se mezclaron en una solucion | el 93.9% de nitrégeno amoniacal
Huang-Ying, | photocatalysts de 15 ml de agua destilada, 6 ml de | después de 6 h.

W., & Jian- CH3COOH y 54 ml de etanol anhidro.

Xin, L. el derivado de titanio se diluyo en 54

(2018) ml de agua destilada y se mezclé a la

primera soluciébn por goteo en
agitacion constante. se guardé 24 h a
ta. se secd a 80 °C 8 h. se calcin6 a

350 °C 2 hy después a 600 °C 3 h.

Tabla 2 Dopaje del TiO, con diferentes metales

3.3 Aplicaciones del TiO:

A continuacion, en la Tabla 3 se presentan los antecedentes por aplicaciones del TiOz2.

Autor(es) Articulo Sistema | Sintesis | Aplicacion
Liu, L. F., Zhang, Y., | Simultaneous Ce3+— Método Se encontré que el 6xido de titanio modificado
Yang, F. L., Chen, G., | photocatalytic Ag*/TiO2 | sol-gel. con Ce®*—Ag* era capaz de remover el amonio
& Yu, J. C. (2009) removal of ammonium y el nitrito. La relacion éptima fue 0.1%Ce3*-
and nitrite in water 0.1%Ag* /TiO2, se hicieron pruebas bajo luz
using Ce®*-Ag* solar y luz UV, donde los mejores resultados
modified TiO2 fueron en este Ultimo teniendo una degradacion
de amonio, nitrito y nitrogeno total de 69.9%,
59.9% y 64.9% respectivamente.
Li, Y., Tian, J., Yang, | Nanocomposite film | Ag/TiO2 Método Se sintetiz6 un nanocompuesto de Ag/TiO2/en
C., & Hsiao, B. S. | containing fibrous sol-gel. una pelicula de celulosa. Se hicieron pruebas
(2018) cellulose contra E. coli en condiciones de obscuridad y
scaffold and Ag/TiO2 bajo luz UV, logrando mejores resultados en
nanoparticles and its este dltimo. Se dop6 con Ag a diferentes
antibacterial activity relaciones 0.2%, 1% y 5%, siendo este ultimo el
mas efectivo logrando una inhibicion de 99%. La
pelicula de celulosa no influyo en la efectividad
del material.
Lozovskyi, 0., | Preparation and | Ag o Cu | Sintesis Se utilizaron como base los materiales TiO2—
Giinduz, G., | characterization of | en de Ce-,
Dukkanci, M., & | silver- La/TiOz, Plantilla TiO2 —La y P25. Los cuales fueron dopados con
Prihod’ko, R. (2015) Ag o con Cuy se observé su eficacia, estructura
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or copper-doped TiO2 | Ce/TiO2 y area superficial. Las pruebas se realizaron
catalysts and their y bajo luz UV. TiO>—Ce- y TiO2 —La presentaron
catalytic activity in dye | TiO2 una mejor actividad fotocatalitica que P25.
degradation Tanto el dopaje con Cu como el dopaje con Ag

mostraron buenos resultados, siendo este
ultimo el que mejores resultados dio logrando un
grado de decoloracion de 89.3% del cristal

violeta.

Tabla 3 Aplicaciones del TiO,

4. Justificacion

Debido a la resistencia bacteriana generada por el uso desmedido de los antibiéticos, cepas
bacterianas que antes soliamos pensar estaban controladas se han vuelto un tema de interés
en la comunidad médica y cientifica. El agua como un recurso primordial de cualquier
ecosistema es el principal vector de diversas enfermedades causadas por patdogenos.

Es necesario buscar mediante nuevas tecnologias como los nanomateriales, mecanismos que
nos ayuden a inhibir el crecimiento bacteriano, evitando dafios secundarios al medio ambiente,
reducir costos de operacién y mantenimiento en general, y garantizar una tasa de inhibicion de
crecimiento bacteriano mayor al 99.9%.

El diéxido de titanio por si solo tiene capacidad bactericida que se ve limitada por el uso de luz
ultravioleta, se ha dopado con diversos metales logrando aumentar sus propiedades
bactericidas. Sin embargo, requiere largos tiempos de contacto para lograr eliminar por
completo la carga patégena. Se estudian nuevas opciones que logren una sinergia de sus
propiedades para conseguir una mejor eficacia, las cuales se pueden mejorar con la adicion
de cerio y plata, ya que estos ademas de contribuir a las capacidades fotocataliticas del dioxido

de titanio, cuentan por si solos con mecanismos bactericidas.

LUIS ARCES PALOMINO BLAS 15



Maestria en Ciencias
en Ingenieria Ambiental
— UMSNH

5. Hipotesis

Los materiales mesoporosos Ti1-xCexOz, TiO2 y CeO2 impregnados con plata bajo irradiacion
de luz visible son capaces de eliminar hasta en un 99% a las bacterias gramnegativas
Escherichia coli, Salmonella typhi, Shigella sonnei, Proteus mirabilis, Citrobacter freundii,
Klebsiella pneumoniae, Salmonella typhimurium y Salmonella enteriditis, y a las grampositiva

Staphylococcus aureus y Enterococcus faecalis en un tiempo menor a los 60 minutos.

6. Objetivos

6.1 Objetivo general

Sintetizar los materiales mesoporosos: TiixCexO2, Ag/TiixCexO2, TiO2, Ag/TiO2, CeO2 y
Ag/CeO:2 obtenidos mediante el método Pechini, caracterizarlos mediante diferentes técnicas
y evaluar sus propiedades bactericidas frente a las bacterias Escherichia coli, Salmonela typhi,
Staphylococcus aureus, Shigella sonnei, Proteus mirabilis, Citrobacter freundii, Klebsiella

pneumoniae, Salmonella typhimurium, Salmonella enteriditis y Enterococcus faecalis.

6.2 Objetivos especificos

e Sintetizar por medio del método Pechini 6xido de titanio, que sera dopado con cerio
(2%, 4%, 6% y 8% en porcentajes molares) e impregnado con plata (0%, 3% y 5% en
porcentaje en peso).

e Sintetizar por medio del método Pechini 6xido de titanio y 6xido de cerio, que seran
impregnados con plata al 0%, 3% y 5% en peso.

e Establecer una relacion 6ptima de plata dispersa en los soportes: Ti1xCexOz, TiOz2y
CeOz2, como bactericida.

e Establecer una relacion 6ptima de cerio en el soporte mixto Ti1-xCexO2 como bactericida.
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Determinar las propiedades morfologicas y estructurales, y relacionarlas con sus
propiedades bactericidas mediante las siguientes técnicas de caracterizacion:

e Difraccion de rayos X (DRX)

e Microscopia electronica de barrido (MEB)
Estudiar el efecto bactericida de los hanocompuestos Ti1-xCexOz2, Ag/Ti1xCexO2, TiOz,
Ag/TiO2, CeO2 y Ag/CeO2 en condiciones de presencia de energia del espectro
ultravioleta y visible.
Determinar el efecto de la forma y tamafio de las nanoparticulas de plata en los soportes
como agente bactericida.
Disefiar de un sistema de tratamiento a microescala donde se pueda evaluar los

materiales a aguas contaminadas con bacterias de origen fecal.

7. Metodologia

7.1 Sintesis de los materiales

La sintesis de los materiales se realiz6 en el Laboratorio 01 en el edificio MD-2 en el Programa

institucional de la Licenciatura de Ingenieria Ambiental (PILIA) de la Universidad Michoacana
de San Nicolas de Hidalgo (UMSNH).

7.1.1 Reactivos

Los reactivos utilizados fueron:

Butoxido de titanio, Ti (OBu)4, (Sigma Aldrich >97%)
Agua desionizada (Surtilab)

Nitrato cérico amonico, (NH4)2Ce (NOs)s, (Meyer >98.5%)
Acido citrico, C¢HgO5, G.A., USP (>99.5%)

Etilenglicol, C2HsO2, (Quimiklean 99%)

Nitrato de plata, AQNOs, (DEQ >99%)
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Para todos los materiales sintetizados Ti1xCexOz2, TiOz2y CeOz, se siguid la siguiente relacion

7.1.2 Sintesis por método Pechini

molar: Metal: Acido citrico: Etilenglicol de 1:3:9. A continuacion, se describe de manera global
la sintesis que se siguiod para los materiales, la cual sera detallada de manera especifica para
cada material en los siguientes apartados.

La sintesis comienza diluyendo la cantidad exacta de acido citrico en agua destilada en un
vaso de precipitado, manteniéndose a una temperatura de 35 °C y en agitacién constante
durante 30 minutos. Después de este tiempo se agrego el precursor (butéxido de titanio o
nitrato cérico amaonico, segun sea el caso), y se mantuvo a 70 °C durante 2 horas en agitacion
constante. Después se adiciono el etilenglicol (y segun el caso, se adicion6 en este momento
la sal precursora de cerio diluida previamente en etilenglicol a 35 °C durante 1 hora) y se llevo
a una temperatura de calentamiento de 100 °C, en agitacion constante y durante 90 minutos o
hasta la formacion de la resina. La resina se llevd a pirolisis en mufla con las siguientes
condiciones: 400 °C, durante 3 horas. Posteriormente se redujo el tamafio de particula con
mortero y se homogeniz6 la muestra a un tamafo de particula <75 ym. Finalmente se le dio
un tratamiento térmico a la muestra calcinando en mufla con las siguientes condiciones: 500

°C durante 3 horas.

7.1.2.1 Sintesis de TiO2

A continuacion, se presenta en la llustracién con el diagrama de flujo para la sintesis de TiOz2.
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Crluir el acido citrico en agua
destilado ¥y mantener en agitacién
constante a 35 *C, 30 min

¥

Adgregar precursor de didgxido de
titanio y agitar a 7O °*C, 2 h

¥

Adicionar etilenglicol vy
mantener en agitacion a 100
“C durante 90 min o hasta la

formacion de la resina

¥

Llevar a pirolisis en una
mufla a 400 "C duramnte 3
horas

¥

Reducir tamaio de particula 1
con mortero vy tamizar hasta
obtener un tamano de
particula de <75um

¥

Calcinar a
500 *C
durante 2 h

llustracion 1. Diagrama de sintesis para la obtencion de TiO;

7.1.2.2 Sintesis de CeO2

A continuacion, se presenta en la llustracion 2 el Diagrama 2 de flujo para la sintesis de CeOa.
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Diluir £l acide citrico en agua
destilado y mantener en agitacién
constante a 35 °C, 30 min

Y

Agregar sal precursora de éxido
de cericy agitara 70 °C, 2 h

Y
Adicionar etilenglicol y
mantener en agitacion a 100
*C durante 90 min o hasta la
formacion de la resina

Y

Llevar a pirolisis en una
mufla a 400 °C durante 3
horas

¥

Reducir tamafo de particula
can mortero y tamizar hasta
obtener un tamafo de
particula de <75pm

Calcinar a

500 °C
durante 3 h

llustracion 2 Diagrama de sintesis para la obtencién de Ce02

7.1.2.3 Sintesis de Ti1xCexO2
A continuacién, se presenta en la llustracion 3 el Diagrama 3 de flujo para la sintesis de Ti1-
xCexO2.
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Diluir el acido citrico en agua
destilade y¥ mantener an agitacion
constante a 35 °C, 30 min

Diluir la sal precursora de
cerio en etilenglicol, agitar a
35°Cdurante 1 h

Agregar precursor de diéxido de
titanio y agitara70 °C, 2 h

r
Adicionar etilenglicol y
mantener en agitacién a 100
°C durante 80 min ¢ hasta la
formacién de la resina

&

L4
Llevar a pirolisis en una
mufla a 400 °C durante 3
horas

r
Reducir tamafio de paricula
con mortero y tamizar hasta
obtener un tamafio de
particula de <75um

Calcinar a

500 °C
durante 3 h

llustracion 3 Diagrama de sintesis para la obtencion de Ti;.xCexO>
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Para la impregnacion de plata en el material (Ti1xCexOz2, TiO2 y CeOz2) se utilizé nitrato de plata

7.1.3 Método de impregnacion humeda incipiente

(AgNO:3), el cual se prepard previamente en solucion, se diluyé en agua desionizada a 70 °C
en agitacion constante. El polvo de Ti1-xCexO2 se llevé a bafio térmico a 70 °C y se impregno
gota a gota a una velocidad aproximada de una gota cada 30 segundos con la solucion de
nitrato de plata, después se conservé durante 2 horas en agitacion constante, después se seco
durante 2 horas a 200 °C.

7.2 Caracterizacion del material

La caracterizacion de los materiales se realiz6 utilizando diversas técnicas que nos permiten
obtener informacion valiosa de los materiales, como: fases cristalinas, estructura, mapeo
elemental y escaneo superficial. Las técnicas utilizadas fueron difraccion de rayos X y la

microscopia electronica de barrido.

7.2.1 Difraccion de rayos X (DRX)

Previo al analisis se molieron los polvos y se tamizaron en un tamiz con numero de malla 200
para tener particulas con un tamafio menor a los 74 uym. Para su caracterizacion se utilizaron
dos equipos de rayos X. Los materiales impregnados con 5% de plata se caracterizaron con el
equipo de rayos X marca SIEMENS modelo D-500 usando un anodo de cobre con radiacion
CuKa (A4=1.54nm), se incidi6 con un haz de luz con las siguientes condiciones: paso 0.6°6 en
un intervalo de 10° - 80°, a 40 keV y una corriente de 30 mA. Para el resto de los materiales
se realizaron en el equipo de rayos X D8 Advance fabricado por Bruker usando un anodo de
cobre con radiacion CuKa (1=1.54nm), se incidid6 con un haz de luz con las siguientes

condiciones: paso 0.6°0 en un intervalo de 3.5° - 60°, a 45 keV y una corriente de 40 mA.
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Las micrografias fueron obtenidas del microscopio electronico de barrido JEOL modelo JSM

7.2.2 Microscopia electronica de barrido (MEB)

7600F, cafion de emision de campo y sistema de analisis elemental EDS. Se hicieron incidir

con un haz de electrones retrodispersados de bajo angulo con un voltaje de 15Kv.
7.3 Actividad antibacterial

Las pruebas microbiolégicas fueron realizadas en el Laboratorio 01 en el edificio MD-2 en el
Programa institucional de la Licenciatura de Ingenieria Ambiental (PILIA) de la Universidad
Michoacana de San Nicolas de Hidalgo (UMSNH).

7.3.1 Cepas bacterianas

Las cepas bacterianas que se utilizaron para el estudio de los materiales como materiales
bactericidas fueron las siguientes cepas: Escherichia coli (ATCC 25922), Staphylococcus
aureus (ATCC 25923) con numero de cepa (American Type Culture Collection) y Salmonella
typhi (CDC-99). Las cepas fueron proporcionadas por el laboratorio estatal de salud publica de
Michoacén. Se inocularon en caldo nutritivo durante 24 h a 36.5°C + 0.5°C y se resembraron
cada 24 h por 4 dias, con el fin de mantener la viabilidad y garantizar la fase exponencial de

crecimiento.

7.3.2 Preparacion de medios de cultivo

7.3.2.1 Preparacién de caldo

Como medio de cultivo tipo caldo se utilizé el caldo nutritivo. Su preparacion se realizd
conforme a las instrucciones del fabricante.

Se esteriliz6 en autoclave (condiciones: 121 °C, 15 Ib/in? durante 15 min) y se dej6 enfriar a
temperatura ambiente bajo campana de flujo laminar. Posteriormente se agregaron 10 ml de
caldo nutritivo a tubos previamente esterilizados bajo condiciones de esterilidad y se

almacenaron a 4 °C en un refrigerador hasta el momento de su uso.
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Los agares soya tripticaseina y MacConkey, se prepararon segun las indicaciones del

7.3.2.1 Preparacioén de agares

fabricante. Se esterilizaron en autoclave, se dejaron enfriar bajo campana de flujo laminar en
condiciones estériles. Se vertieron 10 ml de agar en placas con dimensiones 60 mm x 15 mm.
Las placas se dejaron solidificar a temperatura ambiente, en condiciones estériles. Se

almacenaron a 4°C en un refrigerador hasta el momento de su uso.

7.3.3 Pruebas de sensibilidad antimicrobiana

7.3.3.1 Patrén de turbidez para la preparacion del inéculo

Previo a la realizacion de las pruebas de sensibilidad antimicrobiana se realizé un estandar por
el método de turbidez McFarland para conocer y contabilizar el niUmero de bacterias presentes
en una muestra liquida. Para su ejecucion se midié la absorbancia a 600 nm en el
espectrofotometro UV-Vis VELAB VE-5600UV, donde se estandarizé a 7x107 CFU/mL.

7.3.3.2 Pruebas de sensibilidad antimicrobiana en macrodilucién en caldo

La actividad antimicrobiana de los materiales se evalu6 mediante la técnica de macrodilucion
en caldo, dicha prueba nos permite obtener informacion preliminar del comportamiento del
microorganismo frente al material a evaluar. Las pruebas de macrodilucién en caldo se
realizaron de acuerdo con el manual de procedimientos para la determinacion de la
sensibilidad a los antimicrobianos en bacterias aisladas del CLSI de 2018. La concentracion
inicial para los ensayos de dilucién fue de 1 mg/mL.

Se realizaron 10 diluciones seriadas de 1:2 del material en caldo nutritivo, en tubos
previamente esterilizados. Se emplearon dos controles, el control positivo (Caldo nutritivo mas
bacteria) y el control negativo (Unicamente caldo nutritivo).

A los tubos 1 a 9 se les agregaron 250 pL de caldo bacteriano en un volumen final de 5 ml, a
el tubo 10 y al control positivo se les agregaron 500 pL de caldo bacteriano en un volumen final
de 10 ml, los tubos se incubaron por 24 h a 36.5°C + 0.5°C en condiciones aerobias para
garantizar el crecimiento bacteriano. Después de 24 h se observé la turbidez y se sembré para

corroborar la presencia o ausencia de carga bacteriana.
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La Concentracion Minima Inhibitoria (CMI) es la concentracion mas baja de un antimicrobiano
gue es capaz de inhibir el crecimiento de un microorganismo. Para las pruebas de
macrodilucion en caldo se consideré como CMI a la concentracion en el tubo en el cual no
habia turbidez, o, dicho de otra manera, el tubo en el cual no existia crecimiento visible de la
bacteria.

Para determinar la Concentracion Minima Bactericida (CMB) se tomaron de cada uno de los
tubos y se sembraron en cajas Petri 60 x 15 mm con medio apropiado para el tipo de cepa
bacteriana a evaluar (agar MacConkey o Soya tripticaseina), se incubaron durante 24 h a
36.5°C + 0.5°C. Después de 24 h se observo si hubo o no presencia de crecimiento bacteriano.
Se consider6 como CMB como la concentracion a la cual no habia crecimiento bacteriano en

las placas con medio de cultivo.

7.3.3.3 Pruebas de sensibilidad antimicrobiana de los materiales en funcion del tiempo
Se realizaron pruebas de sensibilidad antimicrobiana de los materiales en funcion del tiempo,
para su realizacion se considerd la CMB como la concentracion utilizada para evaluar el
material. En tubos (100 mm x 15 mm) se adicionaron 10 ml caldo nutritivo y se llevé a
esterilizacion en autoclave. Después se agregoé la cantidad de material suficiente para igualar
a la CMB. Los tubos a los cuales se tenia que irradiar con luz UV y luz visible se les dejo bajo
irradiacion durante 1 h. Posteriormente se agregd la cepa a evaluar hasta llegar a una
concentracion conocida de CFU/mL.

Se hicieron muestreos a diferentes tiempos (0 min, 5 min, 15 min, 30 min, 45 min, 60 min, 90
min, y 120 min), durante el transcurso de la prueba se dejaron los tubos en una incubadora
rotatoria a 20°C y a una rotacién de 60 rpm. Las muestras se sembraron en placas agar
selectivo para la bacteria, y se incubaron durante 24 h a 36.5°C £ 0.5°C en condiciones

aerobias. Al finalizar el periodo de incubacion se realizé un conteo de colonias.
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8. Analisis de Resultados

8.1 Sintesis de materiales

8.1.1 Difraccién de rayos X (DRX)

8.1.1.1 Materiales sin impregnacion de plata
A continuacion, se presentan los difractogramas de los materiales sin impregnacion de plata.

En la llustracibn 4 se muestra el difractograma del material TiOz2.

| ML E ¢ TRE BEE IR EHES

100
B Rutile 74 9 % Rutile 98-004-0356
I Anatase 251 % Anatase 98-010-5398

100

50

Position [F2Theta] (Copper (Cu))

llustracion 4 Difractograma del material TiO;

Se pueden observar dos picos correspondientes a las dos fases presentes en el material, para
el pico con base entre 26 = 25 y 28 = 26, este corresponde a la fase anatasa. El pico mas
importante encontrado fue el pico en la ubicacion aproximada de 26 = 28, este pico

corresponde a la fase rutilo, esto se puede deber a los tiempos de calcinacion a las que fue
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sometido, ya que este material se calciné a dos horas y no a tres como se estableci6 en la
metodologia. Temperaturas de calcinacion iguales o mayores a 500 °C tienden a formar
estructuras con fases mayoritariamente rutilo (Allen et al.,, 2018; Yu et al., 2005). La fase
predominante es el rutilo. Por la estrechez en la base de los picos se puede sospechar una
alta cristalinidad.

FELEE | t Ll
o L PRl a a I I HE

98
60 {8 Rutile 91.9 % Rutile 98-002-2034
I Anatase 8.1 % |Anatase 98-005-9309
40
20
0 : !g'l‘lj"‘ll uﬂ‘ni i o £!-t’l e
35

Position [*2Theta] {Copper (Cu))

llustracion 5 Difractograma del material Tip.9gCep.020:

En la llustracion 5, el cual es el difractograma del material Tio.ssCeo.0202 se puede observar

gue el pico predominante se encuentra en la ubicacion 20 = 36 aproximadamente, el cual

LUIS ARCES PALOMINO BLAS 27



MCIA

Maestria en Ciencias
en Ingenieria Ambiental
UMSNH

corresponde principalmente a la fase rutilo. La fase anatasa aparece en poca proporcién con

tan solo un 8.1%.

' Mmoo M
Counts | 1Ny EELEE FER |
96
Rutile 83.8 % Rutile 98-004-0356
I Anatase 16.2 % _ |Anatase 98-005-9309
60 |
40
20

1
\J
q

.

10 20 30 40 50 60 70
Position [°2Theta] (Copper (Cu))

llustracion 6 Difractograma del material Tip.96Ce.0402

La llustracién 6, corresponde al difractograma del material Tio.o6Ce0.0402. por la delgadez de la
base de los picos se puede confirmar que el material contiene una alta cristalinidad. El pico
predominante se encuentra en 206 = 28 y corresponde a la fase rutilo, el segundo pico de
importancia se encuentra en 28 = 25 y este corresponde a la fase anatasa. La fase rutilo y la
fase anatasa tienen una proporcion de 83.8% y 16.2% respectivamente. La fase de anatasa

aumento al doble a comparacion del material Tio.0sCe0.0202.
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llustracion 7 Difractograma del material Tip.94Ce0.0602

En la llustracion 7, el cual corresponde al difractograma del material Tio.04Ceo0.0602 se
encuentran dos picos con igual intensidad, el primero por su lectura de izquierda a derecha
corresponde al pico ubicado en la posicion 20 = 25, el cual es con el que identificamos a la

fase anatasa, el siguiente pico es el pico ubicado en 28 = 28 y este corresponde al pico de la
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fase rutilo. Es posible observar que, en el difractograma de este material, una mayor presencia

de la fase anatasa, llegando al 56.6%.

Gounts | 1 1 I
92 ‘
: qRutile 98-002-2034
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o -B 5, !—ﬁk] I! gL LLl k4 Al
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Position [°2Theta] (Copper (Cu))

llustracion 8 Difractograma del material Tig.9,Cep.0802

En la llustraciéon 8, el cual corresponde al difractograma del material Tio.02Ce0.0802 se
encuentran dos picos con igual importancia el primero por su lectura de izquierda a derecha
corresponde al pico ubicado en la posicion 20 = 25, el cual es con el que identificamos a la
fase anatasa, el siguiente pico es el pico ubicado en 28 = 28 y este corresponde al pico de la
fase rutilo. Es posible observar que, en el difractograma de este material, que el pico de la fase

anatasa se observa con mayor intensidad.
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llustracion 9 Difractograma del material CeO,

La llustracion 9 corresponde al material CeO2, se pueden observar picos delgados
correspondientes a un material altamente cristalino, el 6xido de cerio no presenta distintas
fases por lo cual, no se examiné la composicién de fases, su pico mas predominante se
encuentra en 20 = 29, por lo que en materiales derivados del dioxido de titanio dopados con
cerio esto puede presentar un ligero problema ya que una mayor presencia del cerio causaria
un ruido en forma de una traslapacion, que se pudiera confundir con otra fase del diéxido de
titanio, o viceversa, confundir una fase del diéxido de titanio con el pico correspondiente al

cerio.
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8.1.1.2 Materiales con 3% de impregnacion de plata
A continuacion, se muestran los difractogramas de los materiales que fueron impregnados con

un tres por ciento en peso de plata.

Gounts il AN

1003

- o,
B Rutile 100.0 % [ [ |o8-002-2154 |

150

7T SR Rute

100

SIS RutiE

36.232 '] Rutile

50

e
MAdlh dcadbobb cis oo o am °

10 20 30 40 50 60 70
Position [°2Theta] (Copper (Cu))

llustracién 10 Difractograma del material TiO»/Ag 3%

La fase predominante que se puede observar en la llustracién 10 del material TiO2/Ag 3%,
corresponde a la fase rutilo ubicandose en 26 = 28, encontrandose en un 100% sin la presencia
de otras fases. La presencia predominante de la fase de rutilo se debe a los tiempos de
calcinacion, en la llustracién 4, el material de diéxido de titanio sin impregnacién de plata tuvo

solo un tiempo de calcinado de 2 horas a 500 °C, mientras que el material TiO2/Ag 3%, tuvo
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un tiempo de calcinado acorde a los establecido en la metodologia para la sintesis. Los picos
son delgados por lo que podemos hablar de un material altamente cristalino, no se observa en
el difractograma la presencia de plata, esto se puede deber a que la cantidad fue insuficiente

como para ser detectada por el equipo.
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llustracién 11 Difractograma del material Tip.9sCeo.0202/Ag 3%

El difractograma del material Tio.9sCe0.0202/Ag 3% representado en la llustracion 11, se puede
observar la presencia de dos picos de importancia, el primero por su grado de intensidad
ubicado en la posicidén 26 = 28 corresponde al pico de la fase cristalina de rutilo, el segundo
ubicado en la posicion 26 = 25 se relaciona con la fase cristalina anatasa. La fase rutilo y la
fase anatasa se encuentran en un porcentaje de 82% y 18% respectivamente. No se observa
ningun pico correspondiente a cerio o la plata, posiblemente debido a la sensibilidad del

equipo.
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llustracidn 12 Difractograma del material Tig.osCeo.0402/Ag 3%

La llustracion 12 corresponde al material Tio.o6Ce0.0402/Ag 3%, se pueden observar dos picos,
el pico que destaca mas se encuentra en la posicion 26 = 28 y este corresponde a la fase rutilo,
el segundo pico de importancia se encuentra en la posicion 20 = 25, y este se relaciona a la
fase anatasa. La fase rutilo es la predominante encontrandose en un 89.6%. No se observa

ningun pico correspondiente a cerio o0 la plata, posiblemente debido a la sensibilidad del

equipo.
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llustracidn 13 Difractograma del material Tig.04Ceo.0602/Ag 3%

La llustracion 13 correspondiente al material Tio.0aCeo.0602/Ag 3%, muestra dos picos

predominantes el primero en una lectura de izquierda a derecha ubicado en la posicion 206 =

25 corresponde al pico de la fase anatasa, el segundo con ubicacion en 26 = 28 corresponde

a la fase rutilo. La fase predominante en el material es la fase anatasa con un 61.3%. No se

observa ningun pico correspondiente a cerio o la plata, posiblemente debido a la sensibilidad

del equipo.
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llustracién 14 Difractograma del material Tio.02Ceo.0s02/ Ag 3%

La llustracion 14, corresponde al material Tio.92Ce0.0802/ Ag 3%, se puede observar que el pico
mas intenso en la ubicacion 20 = 25 corresponde a la fase anatasa, el segundo pico de
importancia se ubica en la posicion 20 = 28, el cual se relaciona con la fase rutilo. No se

observa ningun pico correspondiente a cerio o la plata, posiblemente debido a la sensibilidad

del equipo.
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lustracién 15 Difractograma del material CeO,/Ag 3%

La llustracién 15 corresponde al material CeO2/Ag 3%, se pueden observar picos delgados
correspondientes a un material altamente cristalino, el 6xido de cerio no presenta distintas
fases por lo cual, no se examin6 la composicion de fases, su pico mas predominante se

encuentra en 20 = 29, no se encontro la presencia de picos relacionados a la plata debido a la

sensibilidad del equipo.
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8.1.1.3 Materiales con 5% de impregnacion de plata
A continuacién, se muestran los difractogramas de los materiales impregnados con un cinco

por ciento en peso de plata.
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llustracién 16 Difractograma del material TiO»/Ag 5%

La fase predominante que se puede observar en la llustracién 16 del material TiO2/Ag 5%,
corresponde a la fase rutilo ubicandose en 206 = 28, encontrandose en un 90.8%.se encontr6
también la presencia de picos relacionados a la fase anatasa, encontrandose en la posicion 26
= 25, con una presencia de 9.2%. el software utilizado para la indexacion encontré también
picos de plata, sin embargo, en el difractograma no fueron lo suficientemente intensos como

para lograse visualizarse con facilidad.
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llustracién 17 Difractograma del material Tip.ssCe0.0202/Ag 5%

La llustracion 17 corresponde al difractograma del material Tio.0sCe0.0202/Ag 5%, se puede
observar que el pico mas intenso ubicado en la posicidon 26 = 28 corresponde a la fase rutilo,
el segundo pico n importancia en la posicion 26 = 25 corresponde a la ase anatasa. La fase
rutio y la fase anatasa se encuentran en un porcentaje de 75.7% y 24.3%
correspondientemente. La fase cerio no se encuentra en el difractograma, posiblemente a dos
situaciones, una al tener un pico cercano al pico de la fase rutilo este se pudo haber ocultado
debido a una traslapacion, y dos, debido a que el material no era lo suficientemente sensible
como identificar en esa cantidad al cerio. En el difractograma aparece marcados ciertos picos

correspondientes a la plata, pero no son lo suficientemente intensos como para ser

visualizados con facilidad.
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llustracidn 18 Difractograma del material Tig.osCeo.0402/Ag 5%

La llustracion 18 representa el difractograma del material Tio.o6Ce0.0402/Ag 5%, el pico ubicado
en la posicion 20 = 28 refleja la presencia de presencia de la fase rutilo, el pico ubicado en 26
= 25, se relaciona con la fase cristalina de anatasa. La fase anatasa se encuentra en un
porcentaje de 81.4% por lo cual es la fase cristalina mas abundante en el material. Los picos
correspondientes al cerio no aparecen, esto se puede deber ya sea por la sensibilidad del
equipo o por alguna traslapacion con los picos relacionados al rutilo, esto explicaria la alta
intensidad sobre el pico ubicado en la posicién 20 = 28. La plata no aparece en el difractograma

debido a la sensibilidad del equipo.
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llustracidn 19 Difractograma del material Tig.04Ceo.0602/Ag 5%

El difractograma del material Tio.94Ceo.0602/Ag 5% se muestra en la llustracion 19. Se puede
observar que en el pico en la posicion 28 = 25 es el mas intenso y este corresponde a la fase
cristalina de anatasa. El segundo pico en términos de intensidad corresponde a la fase
cristalina de rutilo y este se encuentra en la posicion 26 = 28. La fase anatasa fue la estructura
cristalina principal, encontrandose en un 81.3%. Se encontraron picos de cerio y plata en
conjunto, pero debido a la poca cantidad, sus picos se ven reflejados con poca intensidad

haciendo dificil su lectura e interpretacion.
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llustracidn 20 Difractograma del material Tig.o;Ceo.0802/Ag 5%

Se puede observar en la llustracion 20, que el pico mas intenso ubicado en la posicion 26 = 25
corresponde a la fase anatasa. El pico ubicado en la posicion 26 = 28 corresponde a la fase
cristalina de rutilo. La fase anatasa es a fase mas abundante con una presencia en porcentaje

de 72.5%. Tanto el cerio como la plata no se ven reflejados en el difractograma, debido a la

sensibilidad del equipo.
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Ilustracién 21 Difractograma del material CeO,/Ag 5%

La llustracion 21 corresponde al material CeO2/Ag 5%, se pueden observar picos delgados
correspondientes a un material altamente cristalino, el 6xido de cerio no presenta distintas
fases por lo cual, no se examin6 la composicion de fases, su pico mas predominante se
encuentra en 26 = 29, no se encontro la presencia de picos relacionados a la plata debido a la

sensibilidad del equipo.
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8.1.2 Microscopia electréonica de barrido

8.1.2.1 Material Tio.94Ce0.602
En las ilustraciones 22, 23 y 24, se muestran las micrografias del material Tio.0aCeo0.602 a 250x,

2,500x y 1,000x correspondientemente. En ellas se pueden observar particulas de distintos

tamafnos que van desde <100 ym hasta >1 ym, por lo que podemos decir que el material se

0 > 2, Do N R &=

i

llustracion 22 Micrografias del material Tip.94Ceo.602 a 250X

encuentra dentro de la clasificacion de micromateriales. Las superficies son lisas, con formas
irregulares aplanadas, con una cierta concavidad.
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llustracion 23 Micrografias del
material Tip.94Ce.60> a 1,000X

llustracion 24 Micrografias del
material Tip.94Ce0.60, a 2,500X
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La llustracion 25 muestra el andlisis de EDS, la presencia del elemento cerio no aparece
marcada en la espectroscopia, sin embargo, haciendo un analisis en la bibliografia se encontro
gue existe un pico de cerio cerca de los 5 keV (Latha et al., 2018; Mondragdn Herrera, 2021),

un pico aparece igual en la posicién 5 keV, es posible que ese pico sea debido a la presencia

de cerio.

Energy [koV]

llustracion 25 Espectroscopia de energia dispersa del material Tig.s4Ceo.602

La Tabla 4, nos muestra el porcentaje de acuerdo con la presencia para cada elemento.

Material 94
Elemento Porcentaje
Oxigeno 28.7
Titanio 71.3

Tabla 4 Componentes en porcentaje del material Tip.94Ce0.602
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A continuacién, en la llustracion 26 se muestra el mapeo elemental para el material
Tio.94Ce0.602

MAG: 10000x HV:15kV  WD: 15.1 mm

llustracion 26 Mapeo elemental del material Tig.94Ce0.602
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8.1.2.2 Material Tio.04Ce0.602/Ag 5%
En las ilustraciones 27, 28, 29 y 30, se muestran las micrografias del material Tio.0aCeo.602/Ag
5%.

Ilustracién 27 Micrografias del material Tig.04Ce0.60,/Ag 5% a 5,000X

En ellas se pueden observar particulas de distintos tamafios que van desde <100 um hasta >1
pMm, por lo que podemos decir que el material se encuentra dentro de la clasificacion de

micromateriales. Las superficies son variadas, encontrandose en su mayoria superficies lisas,
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aunque también se encuentran superficies rugosas con formas irregulares aplanadas, con una

cierta concavidad (llustracion 30, parte inferior).

Ilustracién 28 Micrografias del material Ti.s4Ceo.602/Ag 5% a 2,500X

En la llustracién 27 se pueden observar particulas con bordes curveados y angulos agudos.
En cuanto a la distribucion de la plata esta se observa como particulas blancas sobre la
superficie de los materiales, estas particulas de plata no tienen una distribucion uniforme y se
puede observar una gran disparidad en la distribucion, en la llustracion 28 podemos observar
una buena distribucion de la plata, pero si observamos la llustracion 29, podemos visualizar
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gue existen parte en las superficies de los materiales donde la presencia de la plata es poca o
nula. La morfologia de las particulas de plata se puede clasificar en dos formas como particulas

esféricas con bordes lisos y como particulas irregulares también, con bordes lisos.

lustracidn 29 Micrografias del material Tio.s4Ceo.602/Ag 5% a 500X

La llustracion 30 muestra el tamafio de las particulas de plata, teniendo una gran dispersion
en los tamarfios encontrando desde los 520 nm hasta los 50 nm.

La llustracion 31 corresponde al andlisis EDS del material, en ella se puede ver un pico intenso
correspondiente a la plata, nétese de nuevo la ausencia del sefialamiento del pico de cerio, sin
embargo, se puede observar que justo a la derecha del pico de titanio en la ubicacién cercana
los 5 keV, se encuentra un pico poco intenso que se le podria adjudicar a la presencia de cerio.
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lustracidn 30 Micrografias del material Tio.94Ceo602/Ag 5% a 40,000X
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llustracién 31 Espectroscopia de energia dispersa del material Tip.04Ce0.602/Ag 5%
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La llustracion 32 muestra el mapeo elemental del material Tio.9aCeo.602/Ag 5%, las manchas

rojas que aparecen en la imagen corresponden a las particulas de plata sobre el material.
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MAG: 10000x HV:15kV WD: 15.1 mm

lustracién 32 Mapeo elemental del material Tig.94Ceo.602/Ag 5%
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A continuacion, se presenta la Tabla 5 de composicion del material 945.

Material 945
Elemento Porcentaje
Oxigeno 9.94
Titanio 44.27
Plata 45.79

Tabla 5 Componentes en porcentaje del material Tip.04Ce0.602/Ag 5%

La Tabla 5 nos muestra la proporcién en peso de los componentes de los materiales, en la
tabla se muestra que la presencia de la plata es del 44.79% sin embargo, el porcentaje al cual
se impregno fue al 5% en peso. Esto pudiera deberse principalmente a dos motivos, el area
gue se tomo como referencia para el analisis y que la plata al encontrarse principalmente sobre
la superficie creo un traslape entre la parte externa del material y la parte interna, por lo cual

los resultados salieron sesgados.

8.1.2.3 Material Tio.92Ce0.802
En las ilustraciones 33 y 34, se muestran las micrografias del material Tio.02Ce0.802. En ellas

se pueden observar particulas de distintos tamafos que van desde <100um hasta >1um. Las

superficies son lisas, con formas irregulares aplanadas, con una cierta concavidad.

SR

llustracion 33 Micrografias del material
Tio.92Ce.302 a 1,000X
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llustracion 34 Micrografias del
material Tip.,Ce0.30, a 2,500

La llustracion 35 muestra el andlisis de EDS, la presencia del elemento cerio no aparece
marcada en la espectroscopia, sin embargo, como ya se habia mencionado en la descripcién
de la llustracion 25, es posible que el pico ubicado cerca de los 5 keV sea debido a la presencia

de cerio.

cpa/eV
©

m

3

Energy [keV]

llustracion 35 Espectroscopia de energia dispersa del material Tig.q2Ceo.502
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La Tabla 6, nos muestra el porcentaje para cada elemento.

Material 92
Elemento Porcentaje
Oxigeno 18.55
Titanio 81.44

Tabla 6 Componentes en porcentaje del material Tip.92Ce.802

La llustracién 36 muestra el mapeo elemental del material Tio.o2Ce0.802.

MAG: 10000x HV:15kV  WD: 15.0 mm

llustracion 36 Mapeo elemental del material Tip.9,Ceo.802
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8.1.2.4 Material Tio.92Ce0.802 impregnado con 5% de plata en peso

En las ilustraciones 37, 38, 39 y 40, se muestran las micrografias del material Tio.02Ceo0.802/Ag
5%. En ellas se pueden observar particulas de distintos tamarfios que van desde <100um hasta
>1um. Las superficies son lisas, son amorfas, con curvas suaves. Las particulas mas

pequefias tienen angulos mas agudos.

llustracidn 37 Micrografias del material Tip.9,Ce0.50,/Ag 5% a 10,000X

En cuanto a la distribucion de la plata estas sigue el mismo patron que en el material
Tio.0aCeo.602/Ag 5%. Las particulas de plata no tienen una distribucion uniforme, apareciendo
zonas con una alta impregnacion de plata y zonas donde la presencia de la plata es poca o
nula. La morfologia de las particulas de plata se puede clasificar en dos formas como particulas
esféricas con bordes lisos y como particulas irregulares también, con bordes lisos. En cuanto
al tamafio de las particulas de la plata la llustracion 37 nos muestra que las particulas de plata
son mas pequefias teniendo tamafos de articula que rondan dentro de los 0.14 ymy 0.72 um.
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Ilustracién 38 Micrografias del material Tip.o;Ceo.s0./Ag 5% a 2,500X

lustracién 39 Micrografias del material Tip.9,Ce0.302/Ag 5% a 1,100X
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Ilustracién 40 Micrografias del material Tio.o2Ceo.502/Ag 5% a 500X

cpr/eV

6 8 10

Energy [keV]

Ilustracién 41 Espectroscopia de energia dispersa del material Tig.9;Ceo.s0,/Ag 5%
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El andlisis EDS se puede observar en la llustracién 41. El pico mas intenso corresponde a la
plata. Se encuentran picos sin identificar, de nuevo el cerio no aparece ser identificado pero el
mismo pico cerca de los 5 keV vuelve aparecer, el cual, como ya se habia mencionado antes,
puede deberse a la presencia de cerio.

Como lo mencionado en la descripcion la Tabla 5, el porcentaje mostrado por el EDS presenta
un error, ya que en la Tabla 7 la plata aparece en un porcentaje de 46.35% lo cual no puede
ser verdadero ya que el porcentaje de impregnacion fue 5% en peso, se vuelven a hacer los
mismos comentarios anteriores y adjudicandole ese valor a un traslape ocasionado por la alta

presencia de la plata en la superficie.

Material 925
Elemento Porcentaje
Oxigeno 8.27
Titanio 45.39
Plata 46.35

Tabla 7 Componentes en porcentaje del material Tip.q2Ce0.802/Ag 5%

llustracién 42 Mapeo elemental del material Tip.02Ceo.80,/Ag 5%
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8.2 Evaluacion antimicrobial

8.2.1 Evaluacion de la sensibilidad antimicrobiana en macrodilucion en

caldo

8.2.1.1 Escherichia coli

Como se puede observar en la Tabla 8 los materiales que no tenian impregnacion de plata no

presentaron efecto bactericida. Solamente los materiales impregnados fueron quienes tuvieron

efecto bactericida.

Evaluacion de la sensibilidad antimicrobiana en macrodilucién en caldo para la
Escherichia coli
Material 100 98 96 94 92 Ce
CMmI No hubo efecto No hubo efecto No hubo efecto No hubo efecto No hubo efecto No hubo efecto
bactericida bactericida bactericida bactericida bactericida bactericida
CMB No hubo efecto No hubo efecto No hubo efecto No hubo efecto No hubo efecto No hubo efecto
bactericida bactericida bactericida bactericida bactericida bactericida
Material 1003 983 963 943 923 Ce3
CMI 0.5 mg/ml 0.5 mg/ml 0.5 mg/ml 0.5 mg/ml 0.5 mg/ml 0.5 mg/ml
CMB 1 mg/ml 1 mg/ml 1 mg/ml 1 mg/ml 1 mg/ml 1 mg/ml
Material 1005 985 965 945 925 Ce5
cMmI 0.5 mg/ml 0.5 mg/ml 0.5 mg/ml 0.5 mg/ml 0.5 mg/ml 0.5 mg/ml
CMB 1 mg/ml 1 mg/ml 1 mg/ml 1 mg/ml 1 mg/ml 1 mg/ml

Tabla 8 Evaluacion de la sensibilidad antimicrobiana en macrodilucion en caldo para la Escherichia col

8.2.1.2 Salmonella typhimurium

Se realiz6 una evaluacion de la sensibilidad antimicrobiana para Salmonella typhimurium, ya
gue se habia observado una mayor resistencia al material en las pruebas en funcion del tiempo.
En la Tabla 9 se puede observar que los materiales sin impregnacion no mostraron efecto
bactericida. La concentracion inicial de la cual se empezo a diluir fue de 3 mg/ml. Para la
dilucion a 2 mg/ml no se respetd la seriacion de diluciones de 1:2. Como esta ultima
concentracion fue la que se utilizé para las pruebas en funcion del tiempo se decidio ajustar la
concentracion para las evaluaciones de Salmonella typhimurium a la udltima mayor

concentracion conocida que tuviera un efecto bactericida siendo este caso a 3mg/ml.
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Evaluacion de la sensibilidad antimicrobiana en macrodilucién en caldo para la
Salmonella typhimurium
Materia 100 98 96 94 92 Ce2
I
CMmI No hubo No hubo No hubo No hubo No hubo No hubo
efecto efecto efecto efecto efecto efecto
bactericida bactericida bactericida bactericida bactericida bactericida
CMB No hubo No hubo No hubo No hubo No hubo No hubo
efecto efecto efecto efecto efecto efecto
bactericida bactericida bactericida bactericida bactericida bactericida
Materia 1003 983 963 943 923 Ce3
|
CMI 1 mg/ml 1 mg/ml 1 mg/ml 1 mg/ml 1 mg/ml 1 mg/ml
CMB 2 mg/ml 2 mg/ml 2 mg/ml 2 mg/ml 2 mg/ml 2 mg/ml
Materia 1005 985 965 945 925 Ce5
I
CMI 1 mg/ml 1 mg/ml 1 mg/ml 1 mg/ml 1 mg/ml 1 mg/ml
CMB 2 mg/ml 2 mg/ml 2 mg/ml 2 mg/ml 2 mg/ml 2 mg/ml

Tabla 9 Evaluacién de la sensibilidad antimicrobiana en macrodilucién en caldo para la Salmonella typhimurium
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8.2.2 Evaluacion de la sensibilidad antimicrobiana de los materiales en

funcién del tiempo

8.2.2.1 Escherichia coli

A continuacion, en la Tabla 10 se presentan los resultados de las evaluaciones con Escherichia

coli.
Escherichia coli
Luz visible

0 5 15 30 45 60 90 | 120 0 5 15 30 45 60 90 | 120

1003 248 73 76 2 0 0 0 0 1005 200 1 0 0 0 0 0 0
983 255 | 268 80 3 0 0 0 0 985 212 60 0 0 0 0 0 0

963 219 87 52 1 0 0 0 0 965 244 | 102 0 0 0 0 0 0

943 187 8 0 0 0 0 0 0 945 231 38 5 0 0 0 0 0

923 193 7 1 0 0 0 0 0 925 256 41 94 0 0 0 0 0

Ce3 181 7 0 0 0 0 0 0 Ce5 267 | 274 2 0 0 0 0 0
Control (+) 238 | 231 | 220 | 233 | 246 | 223 | 211 | 212 | Control (+) 238 | 231 | 220 | 233 | 246 | 223 | 211 | 212

Luz Uv

0 5 15 30 45 60 90 | 120 0 5 15 30 45 60 90 | 120

1003 189 98 30 0 0 0 0 0 1005 210 0 0 0 0 0 0 0
983 278 | 145 29 0 0 0 0 0 985 189 36 0 0 0 0 0 0

963 156 66 4 0 0 0 0 0 965 237 49 13 0 0 0 0 0

943 218 11 0 0 0 0 0 0 945 278 17 0 0 0 0 0 0

923 178 9 0 0 0 0 0 0 925 204 18 0 0 0 0 0 0

Ce3 164 15 0 0 0 0 0 0 Ce5 238 38 22 0 0 0 0 0
Control (+) 238 | 231 | 220 | 233 | 246 | 223 | 211 | 212 | Control (+) 238 | 231 | 220 | 233 | 246 | 223 | 211 | 212

Tabla 10 Evaluacidn de la sensibilidad antimicrobiana de los materiales en funcion del tiempo para Escherichia coli
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Escherichia coli en luz visible vs Materiales
impregnados con 3% en plata
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llustracion 43 Escherichia coli en luz visible vs Materiales impregnados con 3% en plata
Escherichia coli en luz visible vs Materiales
impregnados con 5% en plata
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llustracion 44 Escherichia coli en luz visible vs Materiales impregnados con 5% en plata
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Escherichia coli en luz UV vs Materiales impregnados
con 3% en plata
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llustracion 45 Escherichia coli en luz UV vs Materiales impregnados con 3% en plata

Escherichia coli en luz UV vs Materiales impregnados
con 5% en plata
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llustracion 46 Escherichia coli en luz UV vs Materiales impregnados con 5% en plata
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Tanto los materiales impregnados con 3% y 5% de plata lograron la completa eliminacion de
la carga bacteriana a los 30 min, como se puede observar en las llustraciones 43, 44, 45y 46,
no hubo diferencia relevante entre los materiales que estaban bajo condiciones de luz visible
y los materiales que estaban bajo luz UV. Los materiales que contenian una mayor proporcién
molar de cerio (923, 943, 925 y 925) en su estructura obtuvieron resultados mas satisfactorios
gue aquellos que contenian menos. El 6xido de cerio obtuvo mejores resultados que el 6xido

de titanio, llegando este primero a la completa eliminaciéon a los 15 min.

8.2.2.2 Salmonella typhi

A continuacion, en la Tabla 11 se presentan los resultados de las evaluaciones con Salmonella
typhi.

Salmonella typhi
Luz visible

0 5 15 30 45 60 90 | 120 0 5 15 30 45 60 90 | 120

1003 244 | 266 10 0 0 0 0 0 1005 231 18 0 0 0 0 0 0
983 267 | 284 | 156 | 138 0 0 0 0 985 220 | 25 5 0 0 0 0 0
963 216 | 186 24 3 0 0 0 0 965 188 9 2 0 0 0 0 0
943 167 | 123 | 72 0 0 0 0 0 945 113 | 13 3 0 0 0 0 0
923 245 | 220 1 0 0 0 0 0 925 216 1 0 0 0 0 0 0
Ce3 156 41 0 0 0 0 0 0 Ce5 195 0 0 0 0 0 0 0
Control (+) 277 | 251 | 268 | 276 | 255 | 249 | 231 | 248 | Control (+) 277 | 251 | 268 | 276 | 255 | 249 | 231 | 248

Luz Uv

0 5 15| 30| 45| 60| 90 | 120 0 5| 15| 30| 45| 60| 90 | 120

1003 177 36 0 0 0 0 0 0 1005 110 0 0 0 0 0 0 0
983 234 86 3 0 0 0 0 0 985 69 13 5 0 0 0 0 0
963 213 45 0 0 0 0 0 0 965 114 19 0 0 0 0 0 0
943 229 18 0 0 0 0 0 0 945 255 4 0 0 0 0 0 0
923 155 2 0 0 0 0 0 0 925 178 0 0 0 0 0 0 0
Ce3 113 0 0 0 0 0 0 0 Ce5 123 21 0 0 0 0 0 0
Control (+) 277 | 251 | 268 | 276 | 255 | 249 | 231 | 248 | Control (+) | 277 | 251 | 268 | 276 | 255 | 249 | 231 | 248

Tabla 11 Evaluacion de la sensibilidad antimicrobiana de los materiales en funcion del tiempo para Salmonella typhi
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Salmonella typhi en luz visible vs Materiales
impregnados con 3% en plata
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llustracion 47 Salmonella typhi en luz visible vs Materiales impregnados con 3% en plata
Salmonella typhi en luz visible vs Materiales
impregnados con 5% en plata
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llustracion 48 Salmonella typhi en luz visible vs Materiales impregnados con 5% en plata
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Salmonella typhi en luz UV vs Materiales
impregnados con 3% en plata
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llustracion 49 Salmonella typhi en luz UV vs Materiales impregnados con 3% en plata
Salmonella typhi en luz UV vs Materiales
impregnados con 5% en plata
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llustracion 50 Salmonella typhi en luz UV vs Materiales impregnados con 5% en plata
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Se puede observar la completa eliminacion de la carga bacteriana a los 30 min en las
llustraciones 48, 49 y 50. A pesar de que todos los materiales fueron efectivos, podemos
sefalar que los materiales con peor desempefio fueron aquellos impregnados con 3% de plata
bajo condiciones de luz visible como se puede observar en la llustracidén 47. Para los materiales
con 5% de impregnacion de plata no hubo diferencias rescatables en su comportamiento,
siendo ambos casos igual de satisfactorios. Los materiales con 5% de impregnacion de plata
en ambas condiciones de luz y los materiales con 3% de impregnacion de plata e irradiacion
UV tiene una caida abrupta de la carga bacteriana antes de los 15 min, no se puede establecer
una correlacion entre la cantidad de cerio molar y su efectividad, no obstante, para los
materiales con 3% de plata e irradiacion de luz visible se puede observar un ligero mejor
desempefio en aquellos con mayor presencia de cerio, llegando a la completa eliminacion de

la carga bacteriana a los 15 min.

8.2.2.3 Salmonella typhimurium

A continuacion, en la Tabla 12 se presentan los resultados de las evaluaciones con Salmonella

typhimurium.
Salmonella typhimurium
Luz visible (2 mg/ml)

0 5 15 30 45 60 90 | 120 0 5 15 30 45 60 90 | 120
1003 256 | 270 | 264 | 231 | 113 67 8 0 1005 259 242 237 128 13 8 0 0
983 249 | 281 | 289 | 228 | 174 | 109 23 0 985 255 270 256 215 40 12 0 0
963 258 | 268 | 275 | 287 | 237 | 123 43 0 965 270 | 254 | 231 187 29 1 0 0
943 267 | 284 | 262 | 230 | 246 | 156 52 0 945 248 236 213 206 126 67 12 0
923 270 | 275 | 268 | 211 | 124 68 13 0 925 276 | 248 | 222 185 84 45 2 0
Ce3 282 | 269 | 270 | 283 | 136 56 5 0 Ce5 269 | 252 | 261 | 249 | 185 78 15 0

Control (+) 283 | 274 | 256 | 260 | 267 | 275 | 287 | 259 | Control (+) 283 | 274 | 256 | 260 | 267 | 275 | 287 | 259

Luz visible (3 mg/ml)

0 5 15 30 45 60 90 | 120 0 5 15 30 45 60 90 | 120
1003 256 | 239 | 208 | 183 | 115 67 13 0 1005 228 | 230 | 183 | 154 79 9 0 0
983 249 | 267 | 252 | 203 | 186 | 102 24 0 985 245 | 241 87 20 8 0 0 0
963 238 | 232 | 247 | 179 | 104 58 9 0 965 264 | 238 65 17 0 0 0 0
943 289 | 248 | 178 | 135 80 43 8 0 945 271 | 257 | 203 86 3 0 0 0
923 277 | 254 | 252 | 154 40 21 0 0 925 258 | 259 | 173 8 0 0 0 0
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Ce3 264 | 246 | 231 | 116 35 5 0 0 Ce5 247 | 213 | 120 65 9 0 0 0

Control (+) 283 | 274 | 256 | 260 | 267 | 275 | 287 | 259 | Control (+) 283 | 274 | 256 | 260 | 267 | 275 | 287 | 259

Luz Uv (3 mg/ml)

0 5] 15[ 30| 45| 60| 90| 120 0 5] 15| 30| 45 60] 90| 120
1003 283 | 214 [ 176 | 125 | 64 | 13 0 0 1005 256 | 243 | 170 | 94 | 18 0 0 0
983 276 | 259 | 189 | 137 | 74 | 26 0 0 985 272 | 231 | 168 | 39 3 0 0 0
963 259 | 202 | 168 | 126 | 65 6 0 0 965 248 | 219 | 88| 22 0 0 0 0
943 230 | 245 [ 213 [ 129 | 73| 14 0 0 945 259 | 223 | 108 [ 25 0 0 0 0
923 272 | 256 | 187 | 126 | 68 6 0 0 925 264 | 208 | 113 | 27 0 0 0 0
Ce3 234 | 231 | 190 | 117 | 58 2 0 0 Ce5 271 | 218 | 96 | 17 0 0 0 0

Control (+) 283 | 274 | 256 | 260 | 267 | 275 | 287 | 259 | Control (+) 283 | 274 | 256 | 260 | 267 | 275 | 287 | 259

Salmonella typhimurium

Luz visible (3 mg/ml) pH = 6.0

0 5 15 30 45 60 90 | 120 0 5 15 30 45 60 90 | 120
1003 250 | 166 10 0 0 0 0 0 1005 155 28 2 0 0 0 0 0
983 271 | 184 56 18 3 0 0 0 985 167 25 5 0 0 0 0 0
963 223 | 168 24 3 0 0 0 0 965 145 9 2 0 0 0 0 0
943 209 | 123 72 2 0 0 0 0 945 164 13 3 0 0 0 0 0
923 217 | 178 1 0 0 0 0 0 925 150 18 1 0 0 0 0 0
Ce3 180 | 156 0 0 0 0 0 0 Ce5 166 40 3 0 0 0 0 0

Control (+) 283 | 274 | 256 | 260 | 267 | 275 | 287 | 259 | Control (+) 283 | 274 | 256 | 260 | 267 | 275 | 287 | 259

Luz visible (3 mg/ml) pH = 8.0

0 5 15| 30| 45| 60 | 90 | 120 0 5 15 30 45 60 90 | 120
1003 165 | 133 | 54 9 8 0 0 0 1005 167 50 6 0 0 0 0 0
983 157 75 37 13 8 0 0 0 985 158 | 100 20 3 1 0 0 0
963 172 | 101 22 22 7 0 0 0 965 145 60 10 0 0 0 0 0
943 164 | 110 11 3 0 0 0 0 945 163 | 101 44 26 0 0 0 0
923 163 | 70 6 2 0 0 0 0 925 171 | 117 18 0 0 0 0 0
Ce3 178 | 33 2 0 0 0 0 0 Ce5 159 | 158 19 29 0 0 0 0

Control (+) | 283 | 274 | 256 | 260 | 267 | 275 | 287 | 259 | Control (+) | 283 | 274 | 256 | 260 | 267 | 275 | 287 | 259

Tabla 12 Evaluacidn de la sensibilidad antimicrobiana de los materiales en funcion del tiempo para Salmonella typhimurium
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Salmonella typhimurium en luz visible vs Materiales
impregnados con 3% en plata (2 mg/ml)
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llustracion 51 Salmonella typhimurium en luz visible vs Materiales impregnados con 3% en plata (2 mg/ml)

Salmonella typhimurium en luz visible vs Materiales
impregnados con 5% en plata (2 mg/ml)
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lustracién 52 Salmonella typhimurium en luz visible vs Materiales impregnados con 5% en plata (2 mg/ml)
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Salmonella typhimurium en luz visible vs Materiales
impregnados con 3% en plata (3 mg/ml)

350
300
250
200
150
100

50

Numero de colonias

0 20 40 60 80 100 120 140

Tiempo(min)

<©—1003 0983 A—963 943 *—-923 O—Ce3 —+—Control(+)

llustracion 53 Salmonella typhimurium en luz visible vs Materiales impregnados con 3% en plata (3 mg/ml)

Salmonella typhimurium en luz visible vs Materiales
impregnados con 5% en plata (3 mg/ml)
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lustracién 54 Salmonella typhimurium en luz visible vs Materiales impregnados con 5% en plata (3 mg/ml)
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llustracidn 55 Salmonella typhimurium en luz UV vs Materiales impregnados con 3% en plata (3 mg/ml)

Salmonella typhimurium en luz UV vs Materiales
impregnados con 5% en plata (3 mg/ml)
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llustracién 56 Salmonella typhimurium en luz UV vs Materiales impregnados con 5% en plata (3 mg/ml)
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Salmonella typhimurium en luz visible vs Materiales
impregnados con 3% en plata (3 mg/ml) pH=6.0
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Ilustracion 57 Salmonella typhimurium en luz visible vs Materiales impregnados con 3% en plata (3 mg/ml) pH=6.0

Salmonella typhimurium en luz visible vs Materiales
impregnados con 5% en plata (3 mg/ml) pH=6.0

350
300
w
© 1.\4\H’+/+/4’/~—4F\4_
c 250
o
8 200
(]
T
o 150 %
£ \
E 100
z
50
0 LESSO—— 0! 0! 0! o
0 20 40 60 80 100 120 140
Tiempo(min)
<O— 1005 0985 A 965 945 *—925 O—Ce5 —+— Control(+)

llustracién 58 Salmonella typhimurium en luz visible vs Materiales impregnados con 5% en plata (3 mg/ml) pH=6.0
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Salmonella typhimurium en luz visible vs Materiales
impregnados con 3% en plata (3 mg/ml) pH=8.0
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llustracion 59 Salmonella typhimurium en luz visible vs Materiales impregnados con 3% en plata (3 mg/ml) pH=8.0

Salmonella typhimurium en luz visible vs Materiales
impregnados con 5% en plata (3 mg/ml) pH=8.0
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llustracién 60 Salmonella typhimurium en luz visible vs Materiales impregnados con 5% en plata (3 mg/ml) pH=8.0
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Para las evaluaciones antimicrobianas en Salmonella typhimurium se realizaron pruebas a
diferentes concentraciones ya que se encontr0 que la cantidad utilizada para las demas
pruebas en las demas bacterias resulto insuficiente para lograr la completa eliminacion en un
tiempo menor a los 60 min como se puede observar en las llustraciones 51 y 52. Siendo
Salmonella typhimurium, la bacteria mas resistente del grupo de bacterias con las cuales se
evaluaron los materiales. El aumento de un 50% de concentracion del material consiguio que
redujera los tiempos de eliminacion bacteriana a la mitad véase en las llustraciones 53 y 55.
Los materiales con impregnacion del 5% de plata a una concentracién de 3mg/ml lograron el
objetivo de reducir la carga bacteriana a 0 a los 60 min, como se puede observar en las
llustraciones 54 y 56, la Unica excepcion fue el material 1005 en condiciones de luz visible el
cual requirié 90 min. Los materiales con una mayor proporcion de cerio molar (92x, 94x y 96x)
obtuvieron mejores resultados, observando una reduccion de 15 min en el tiempo de
eliminacion. Como se puede apreciar en las llustraciones 57, 58, 59 y 60, las pruebas
realizadas a diferentes pHs arrojaron una mejoria con una reduccion de tiempos a la mitad en
la mayoria de los casos, Los materiales con mejores resultados fueron aquellos con un
potencial de hidrogeno igual seis, condiciones ligeramente acidas, llegando a una completa
eliminacion a los 45 min para os materiales con 3% de impregnacién de plata, y 30 min para

aguellos materiales con 5% de impregnacion de plata.

8.2.2.4 Salmonella enterica

A continuacién, en la Tabla 13 se presentan los resultados de las evaluaciones con Salmonella

enterica.
Salmonella enterica
Luz visible
0 5 15 30 45 60 90 | 120 0 5 15 30 45 60 90 120
1003 298 | 313 96 0 0 0 0 0 1005 124 116 20 0 0 0 0 0
983 264 | 275 33 0 0 0 0 0 985 136 84 4 0 0 0 0 0
963 228 | 206 44 0 0 0 0 0 965 237 | 212 11 0 0 0 0 0
943 159 | 142 0 0 0 0 0 0 945 225 233 56 0 0 0 0 0
923 179 | 164 5 0 0 0 0 0 925 142 100 4 0 0 0 0 0
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Ce3 154 14 21 0 0 0 0 0 Ce5 113 70 0 0 0 0 0 0
Control (+) 288 | 253 | 266 | 259 | 223 | 237 | 231 | 244 | Control (+) 288 | 253 | 266 | 259 | 223 | 237 | 231 | 244
Luz Uv

0 5 15 30 45 60 90 | 120 0 5 15 30 45 60 90 | 120

1003 142 86 36 0 0 0 0 0 1005 103 18 0 0 0 0 0 0
983 178 95 22 0 0 0 0 0 985 112 42 3 0 0 0 0 0
963 117 83 44 0 0 0 0 0 965 126 58 2 0 0 0 0 0
943 127 68 13 0 0 0 0 0 945 95 28 0 0 0 0 0 0
923 123 74 17 0 0 0 0 0 925 147 18 0 0 0 0 0 0
Ce3 110 49 8 0 0 0 0 0 Ce5 77 13 0 0 0 0 0 0
Control (+) 288 | 253 | 266 | 259 | 223 | 237 | 231 | 244 | Control (+) 288 | 253 | 266 | 259 | 223 | 237 | 231 | 244

Tabla 13 Evaluacion de la sensibilidad antimicrobiana de los materiales en funcion del tiempo para Salmonella enterica

Salmonella enterica en luz visible vs Materiales
impregnados con 3% en plata
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llustracion 61 Salmonella enterica en luz visible vs Materiales impregnados con 3% en plata
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Salmonella enterica en luz visible vs Materiales
impregnados con 5% en plata
350
" 300
E 250 W N -+
S 20 A
% 150
o
E 100 g%
2 N\
50 %
0 B=—p 5 5 o o
0 20 40 60 80 100 120 140
Tiempo(min)
<©O— 1005 0985 A 965 945 *—925 O—Ce5 —+— Control(+)

lustracion 62 Salmonella enterica en luz visible vs Materiales impregnados con 5% en plata

Salmonella enterica en luz UV vs Materiales
impregnados con 3% en plata
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llustracion 63 Salmonella enterica en luz UV vs Materiales impregnados con 3% en plata
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Salmonella enterica en luz UV vs Materiales
impregnados con 5% en plata
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llustracion 64 Salmonella enterica en luz UV vs Materiales impregnados con 5% en plata

Como se puede observar en las llustraciones 61, 62, 63 y 64, la eliminacién de la completa
carga bacteriana se logré a los 30 min para todos los casos, los materiales que estuvieron bajo
condiciones de luz UV obtuvieron mejores resultados independientemente del porcentaje de
impregnacion de plata. Se puede observar una vez méas los materiales con un mayor
porcentaje de cerio molar (92x y 94x) tienen un mejor desempefio, en comparacion con el resto
de los materiales. El 6xido de cerio obtuvo un mejor rendimiento en la eliminacion de la carga
bacteriana a comparacién del 6xido de titanio, aunque, ambos lograron los mismos tiempos de

eliminacion.
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8.2.2.5 Staphylococcus aureus
A continuacién, en la Tabla 14 se presentan los resultados de las evaluaciones con

Staphylococcus aureus.

Staphylococcus aureus
Luz visible

0 5 15 30 45 60 90 | 120 0 5 15 30 45 60 90 120

1003 278 | 123 68 75 23 0 0 0 1005 244 243 120 75 50 0 0 0
983 241 | 258 | 170 | 100 34 0 0 0 985 236 118 73 50 31 0 0 0
963 238 | 100 68 45 0 0 0 0 965 257 145 24 38 0 0 0 0
943 168 | 242 88 56 3 0 0 0 945 255 139 91 47 24 0 0 0
923 189 | 115 79 41 11 0 0 0 925 242 137 84 42 23 0 0 0
Ce3 196 65 32 12 0 0 0 0 Ce5 213 168 70 3 0 0 0 0
Control (+) 298 | 245 | 278 | 256 | 213 | 233 | 259 | 278 | Control (+) 298 | 245 278 256 213 233 259 278

Luz Uv

0 5| 15| 30| 45| 60| 90 | 120 0 5 15 30 | 45 60 90 | 120

1003 171 88 26 0 0 0 0 0 1005 123 13 0 0 0 0 0 0
983 186 | 96 | 78 | 12 0 0 0 0 985 143 62 34 0 0 0 0 0
963 187 | 113 | 74 4 0 0 0 0 965 155 54 0 0 0 0 0
943 147 | 67| 18 0 0 0 0 0 945 106 36 0 0 0 0 0
923 176 | 126 | 37 0 0 0 0 0 925 198 27 0 0 0 0 0
Ce3 199 | 145 | 84 9 0 0 0 0 Ce5 88 10 0 0 0 0 0
Control (+) 298 | 245 | 278 | 256 | 213 | 233 | 259 | 278 | Control (+) 298 | 245 | 278 | 256 | 213 | 233 | 259 | 278

Tabla 14 Evaluacion de la sensibilidad antimicrobiana de los materiales en funcion del tiempo para Staphylococcus aureus
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Staphylococcus aureus en luz visible vs Materiales
impregnados con 3% en plata
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llustracion 65 Staphylococcus aureus en luz visible vs Materiales impregnados con 3% en plata

Staphylococcus aureus en luz visible vs Materiales
impregnados con 5% en plata
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llustracion 66 Staphylococcus aureus en luz visible vs Materiales impregnados con 5% en plata
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llustracion 67 Staphylococcus aureus en luz UV vs Materiales impregnados con 3% en plata

Staphylococcus aureus en luz UV vs Materiales
impregnados con 5% en plata
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llustracion 68 Staphylococcus aureus en luz UV vs Materiales impregnados con 5% en plata
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La eliminacion de la bacteria grampositiva Staphylococcus aureus se logro en tu tiempo menor
a los 60 min para el caso de aquellos materiales irradiados bajo luz visible, esto se puede
apreciar en las llustraciones 65 y 67. Los mejores tiempos de eliminacion los obtuvieron
aquellos materiales irradiados con luz UV, se puede apreciar en la llustracion 66 que los
materiales con 3% de impregnacion de plata lograron la eliminaciéon completa a los 45 min y
en la llustracion 68 se puede observar que aquellos materiales con 5% de impregnacion de
plata lo logaron a los 30 min. Un porcentaje mayor de cerio mejora el comportamiento
antibacteriano, esto debido a diversos factores, tales como el dafio fisico en la membrana
celular provocado por las formas irregulares en la superficie del cerio y también al arreglo en

la estructura del TiO2, la fase anatasa es la fase fotocatalitica activa.

8.2.2.6 Citrobacter freundii

A continuacién, en la Tabla 15 se presentan los resultados de las evaluaciones con Citrobacter

freundii.
Citrobacter freundii
Luz visible

0 5 15 30 45 60 90 | 120 0 5 15 30 45 60 90 120
1003 275 | 281 | 278 | 246 | 105 51 4 0 1005 253 238 216 36 2 0 0 0
983 273 | 282 | 256 | 244 | 250 43 12 0 985 262 273 113 5 0 0 0 0
963 268 | 285 | 300 | 265 | 131 25 8 0 965 250 249 166 3 0 0 0 0
943 272 | 257 | 239 | 100 15 2 0 0 945 247 261 179 44 1 0 0 0
923 256 | 266 | 223 | 207 18 3 0 0 925 187 30 20 0 0 0 0 0
Ce3 269 | 274 | 251 | 144 1 0 0 0 Ce5 177 7 4 0 0 0 0 0

Control (+) 256 | 213 | 265 | 234 | 218 | 252 | 243 | 236 | Control (+) 256 213 | 265 234 | 218 | 252 | 243 236

Luz Uv

0 5 15 30 45 60 90 | 120 0 5 15 30 45 60 90 | 120
1003 252 | 243 | 218 | 152 34 4 0 0 1005 243 | 187 | 123 22 0 0 0 0
983 245 | 203 | 165 97 25 3 0 0 985 240 | 186 99 12 0 0 0 0
963 232 | 188 | 113 45 12 0 0 0 965 238 | 145 68 13 0 0 0 0
943 238 | 197 | 132 78 13 0 0 0 945 223 | 160 77 23 0 0 0 0
923 224 | 202 | 123 76 14 0 0 0 925 212 45 16 0 0 0 0 0
Ce3 231 | 178 | 109 43 0 0 0 0 Ce5 191 33 8 0 0 0 0 0

Control (+) 256 | 213 | 265 | 234 | 218 | 252 | 243 | 236 | Control (+) 256 | 213 | 265 | 234 | 218 | 252 | 243 | 236

Tabla 15 Evaluacion de la sensibilidad antimicrobiana de los materiales en funcion del tiempo para Citrobacter freundii

LUIS ARCES PALOMINO BLAS 82



Numero de colonias

MCIA

Maestria en Ciencias
en Ingenieria Ambiental

UMSNH
Citrobacter freundii en luz visible vs Materiales
impregnados con 3% en plata
350
300
250
200
150 :
A
100 o
50 > B
0 S~ F = o
0 20 40 60 80 100 120 140
Tiempo(min)
<©—1003 0983 A-—963 943 *—923 O—Ce3 —+—Control(+)
llustracion 69 Citrobacter freundii en luz visible vs Materiales impregnados con 3% en plata
Citrobacter freundii en luz visible vs Materiales
impregnados con 5% en plata
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llustracion 70 Citrobacter freundii en luz visible vs Materiales impregnados con 5% en plata
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300
250
200
150 8 F'Q,b
100 5 L
XN
50 NN
0 8‘\{‘% o o
0 20 40 60 80 100 120 140
Tiempo(min)
©—-1003 1983 A 963 943 %923 O Ce3 —+— Control(+)
llustracion 71 Citrobacter freundii en luz UV vs Materiales impregnados con 3% en plata
Citrobacter freundii en luz UV vs Materiales
impregnados con 5% en plata
300
250 A ; 2%
X
200 5
150 RN
N
100 MR
- MM
0 S—f=—p o o o
0 20 40 60 80 100 120 140
Tiempo(min)
©—1005 985 A 965 945 %925 O Ce5 —+— Control(+)

llustracion 72 Citrobacter freundii en luz UV vs Materiales impregnados con 5% en plata
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Los materiales irradiados con luz visible y un porcentaje de plata de 3% no lograron la
eliminacién completa de la carga bacteriana dentro de los 60 min, esto se puede observar en
la llustracion 69, tardando el doble de lo esperado. Se observa en la llustraciéon 70 que los
materiales irradiados bajo luz visible que un mayor porcentaje de impregnacion de plata en los
materiales mostro una mejoria en la eficiencia bactericida, teniendo una reduccion en el tiempo
de eliminacion, teniendo un tiempo menor a los 60min. Los materiales irradiados bajo luz UV
obtuvieron el mejor comportamiento bactericida, véase las llustraciones 71y 72, para el caso
de los materiales con impregnaciones de 3% de plata, la completa eliminacién se llegé a los
60 min y para los materiales con impregnaciones de 5% de plata se logr6 a los 45 min.

8.2.2.7 Klebsiella pneumoniae
A continuacion, en la Tabla 16 se presentan los resultados de las evaluaciones con Klebsiella

pneumoniae.
Klebsiella pneumoniae
Luz visible

0 5 15 30 45 60 90 | 120 0 5 15 30 45 60 90 120
1003 213 72 23 0 0 0 0 0 1005 178 124 10 0 0 0 0 0
983 187 85 1 0 0 0 0 0 985 166 10 0 0 0 0 0 0
963 175 87 10 2 0 0 0 0 965 184 35 12 0 0 0 0 0
943 183 66 8 0 0 0 0 0 945 179 138 83 11 0 0 0 0
923 190 52 0 0 0 0 0 0 925 188 74 4 0 0 0 0 0
Ce3 201 70 3 0 0 0 0 0 Ce5 170 28 0 0 0 0 0 0

Control (+) 215 | 205 | 201 | 224 | 218 | 237 | 213 | 213 | Control (+) 215 | 205 | 201 | 224 | 218 | 237 | 213 | 213

Luz Uv

0 5] 15| 30| 45| 60| 90| 120 0 5 15| 30| 45 60 | 90 | 120
1003 195 56 15 0 0 0 0 0 1005 176 88 11 0 0 0 0 0
983 178 | 57 6 0 0 0 0 0 985 154 13 0 0 0 0 0 0
963 198 65 13 0 0 0 0 0 965 180 29 9 0 0 0 0 0
943 180 | 58 3 0 0 0 0 0 945 167 | 83 12 0 0 0 0 0
923 174 50 4 0 0 0 0 0 925 183 49 0 0 0 0 0 0
Ce3 169 | 69 0 0 0 0 0 0 Ce5 172 19 0 0 0 0 0 0

Control (+) 215 | 205 | 201 | 224 | 218 | 237 | 213 | 213 | Control (+) 215 | 205 | 201 | 224 | 218 | 237 | 213 | 213

Tabla 16 Evaluacion de la sensibilidad antimicrobiana de los materiales en funcion del tiempo para Klebsiella pneumoniae
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llustracion 73 Klebsiella pneumoniae en luz visible vs Materiales impregnados con 3% en plata

Klebsiella pneumoniae en luz visible vs Materiales
impregnados con 5% en plata
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llustracion 74 Klebsiella pneumoniae en luz visible vs Materiales impregnados con 5% en plata
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llustracion 75 Klebsiella pneumoniae en luz UV vs Materiales impregnados con 3% en plata

Klebsiella pneumoniae en luz UV vs Materiales
impregnados con 5% en plata
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llustracion 76 Klebsiella pneumoniae en luz UV vs Materiales impregnados con 5% en plata
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Se puede observar en las llustraciones 73, 74, 75 y 76, que en todas las evaluaciones
realizadas contra Klebsiella pneumoniae que se logré la completa eliminacion de la carga
bacteriana a los 30 minutos. El comportamiento bactericida de los materiales bajo condiciones
de luz visible y luz UV fue similar, asi mismo, el porcentaje de cerio molar en los materiales no
mostré diferencias significativas en los resultados.

8.2.2.8 Enterococcus faecalis

A continuacién, en la Tabla 17 se presentan los resultados de las evaluaciones con
Enterococcus faecalis.

Enterococcus faecalis
Luz visible
0 5 15 30 45 60 90 | 120 0 5 15 30 45 60 90 120
1003 276 | 287 | 243 143 80 14 0 0 1005 280 274 235 175 80 23 0 0
983 254 | 241 | 205 138 84 17 0 0 985 275 261 145 138 65 1 0 0
963 249 | 218 | 176 | 142 | 123 53 3 0 965 256 267 168 115 70 11 0 0
943 277 | 289 | 178 | 127 | 76 8 0 0 945 245 | 243 | 147 90 34 0 0 0
923 253 | 264 | 243 | 140 | 116 19 0 0 925 261 235 66 25 10 0 0 0
Ce3 275 | 265 | 132 76 48 2 0 0 Ce5 270 258 147 92 70 5 0 0

Control (+) 276 | 254 | 268 | 280 | 263 | 272 | 251 | 269 | Control (+) 276 | 254 | 268 | 280 | 263 | 272 | 251 269

Luz Uv

0 5 15 30 45 60 90 | 120 0 5 15 30 45 60 90 | 120
1003 268 | 272 | 202 | 103 44 4 0 0 1005 272 | 262 | 201 | 113 23 0 0 0
983 264 | 233 | 197 84 32 0 0 0 985 279 | 255 | 114 56 15 0 0 0
963 252 | 207 | 176 56 12 0 0 0 965 266 | 276 | 103 43 2 0 0 0
943 263 | 238 | 178 73 21 0 0 0 945 256 | 233 98 45 3 0 0 0
923 259 | 227 | 243 78 24 0 0 0 925 257 | 228 72 17 0 0 0 0
Ce3 275 | 206 | 132 62 27 0 0 0 Ce5 268 | 234 78 24 0 0 0 0

Control (+) 276 | 254 | 268 | 280 | 263 | 272 | 251 | 269 | Control (+) 276 | 254 | 268 | 280 | 263 | 272 | 251 | 269

Tabla 17 Evaluacidn de la sensibilidad antimicrobiana de los materiales en funcion del tiempo para Enterococcus faecalis

LUIS ARCES PALOMINO BLAS 88



MCIA

Maestria en Ciencias
en Ingenieria Ambiental

UMSNH
Enterococcus faecalis en luz visible vs Materiales
impregnados con 3% en plata
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llustracion 77 Enterococcus faecalis en luz visible vs Materiales impregnados con 3% en plata
Enterococcus faecalis en luz visible vs Materiales
impregnados con 5% en plata
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llustracion 78 Enterococcus faecalis en luz visible vs Materiales impregnados con 5% en plata
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llustracion 79 Enterococcus faecalis en luz UV vs Materiales impregnados con 3% en plata

Enterococcus faecalis en luz UV vs Materiales
impregnados con 5% en plata
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llustracion 80 Enterococcus faecalis en luz UV vs Materiales impregnados con 5% en plata
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Se puede observar en las llustraciones 77 y 78, que los materiales irradiados bajo luz visible
tardaron hasta 90 min en lograr la completa eliminacion bacteriana, siendo por lo tanto un
tiempo mayor a lo esperado. En las llustraciones 79 y 80, los materiales que lograron la
eliminacion a los 60 min fueron aquellos irradiados bajo luz UV. El aumento de plata
impregnada mejoro el desempeiio de los materiales independientemente de las condiciones.

El aumento del cerio molar mejoro las capacidades bactericidas de los materiales.

8.2.2.9 Proteus mirabilis

A continuacion, en la tabla 18 se presentan los resultados de las evaluaciones con Proteus

mirabilis.
Proteus mirabilis
Luz visible

0 5 15 30 45 60 90 | 120 0 5 15 30 45 60 90 120

1003 273 | 282 | 266 | 162 98 33 0 0 1005 254 274 150 48 1 0 0 0
983 281 | 298 | 285 | 180 13 0 0 0 985 276 259 104 0 0 0 0 0

963 267 | 281 | 264 | 174 28 0 0 0 965 245 237 34 0 0 0 0 0

943 287 | 278 | 272 14 1 0 0 0 945 254 266 213 15 2 0 0 0

923 289 | 290 | 205 42 9 0 0 0 925 242 243 27 1 0 0 0 0

Ce3 296 | 280 | 211 13 2 0 0 0 Ce5 213 231 5 0 0 0 0 0
Control (+) 271 | 250 | 269 | 265 | 241 | 238 | 242 | 260 | Control (+) 271 | 250 | 269 | 265 | 241 | 238 | 242 | 260

Luz Uv

0 5 15 30 45 60 90 | 120 0 5 15 30 45 60 90 | 120

1003 208 | 185 99 0 0 0 0 0 1005 172 63 12 0 0 0 0 0
983 218 | 178 67 15 0 0 0 0 985 169 62 34 0 0 0 0 0

963 229 | 186 86 8 0 0 0 0 965 170 54 7 0 0 0 0 0

943 189 | 167 41 0 0 0 0 0 945 146 44 5 0 0 0 0 0

923 217 | 183 30 0 0 0 0 0 925 207 96 13 0 0 0 0 0

Ce3 235 | 186 | 104 32 0 0 0 0 Ce5 142 48 2 0 0 0 0 0
Control (+) 271 | 250 | 269 | 265 | 241 | 238 | 242 | 260 | Control (+) 271 | 250 | 269 | 265 | 241 | 238 | 242 | 260

Tabla 18 Evaluacion de la sensibilidad antimicrobiana de los materiales en funcion del tiempo para Proteus mirabilis
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llustracion 81 Proteus mirabilis en luz visible vs Materiales impregnados con 3% en plata

Proteus mirabilis en luz visible vs Materiales
impregnados con 5% en plata
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llustracion 82 Proteus mirabilis en luz visible vs Materiales impregnados con 5% en plata
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llustracion 83 Proteus mirabilis en luz UV vs Materiales impregnados con 3% en plata
Proteus mirabilis en luz UV vs Materiales
impregnados con 5% en plata
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llustracion 84 Proteus mirabilis en luz UV vs Materiales impregnados con 5% en plata
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Como se puede observar en la llustracion 81, los materiales irradiados con luz visible y 3% de
impregnacion de plata lograron la completa eliminacion bacteriana a los 90 min, en la
llustracion 82 se puede apreciar que los materiales bajo estas mismas condiciones de luz, pero
con un 5% de impregnacion de plata lograron tiempos mejores llegando a los 45 min, es decir
la mitad del tiempo requerido. En la llustracion 83 se puede apreciar que los materiales bajo
irradiacion de luz UV con una impregnacion de 3% de plata se logro la eliminacion bacteriana
a los 45 min. En la llustracién 84, se puede observar que os materiales con impregnacion del
5% de plata lo consiguieron a los 30 minutos. Los materiales con mayor porcentaje de cerio
molar consiguieron mejores desempefios bactericida, teniendo una tasa de eliminacion del
doble.

8.2.2.10 Shigella sonnei
A continuacién, en la Tabla 19 se presentan los resultados de las evaluaciones con Shigella

sonnei.
Shigella sonnei
Luz visible

0 5 15 30 45 60 90 | 120 0 5 15 30 45 60 90 120
1003 284 | 287 | 268 | 246 167 75 7 0 1005 286 284 237 153 29 5 0 0
983 280 | 294 | 250 | 208 | 118 58 2 0 985 283 298 192 131 15 0 0 0
963 284 | 278 | 279 | 227 | 143 82 3 0 965 278 289 265 157 36 9 0 0
943 286 | 302 | 246 | 183 93 53 5 0 945 276 291 259 185 75 17 0 0
923 277 | 283 | 235 | 231 114 34 0 0 925 255 287 284 114 34 0 0 0
Ce3 269 | 246 | 213 | 140 88 41 2 0 Ce5 282 295 163 78 9 0 0 0

Control (+) 278 | 285 | 280 | 273 | 262 | 274 | 277 | 263 | Control (+) 278 | 285 | 280 | 273 | 262 | 274 | 277 | 263

Luz Uv

0 5 15 30 45 60 90 | 120 0 5 15 30 45 60 90 | 120
1003 288 | 265 | 223 | 185 78 12 0 0 1005 259 | 276 | 216 87 12 0 0 0
983 287 | 258 | 228 | 173 81 21 0 0 985 266 | 280 | 218 93 20 0 0 0
963 276 | 252 | 216 | 181 92 7 0 0 965 268 | 279 | 202 | 126 28 0 0 0
943 281 | 257 | 213 | 170 77 15 0 0 945 273 | 281 | 218 | 127 64 4 0 0
923 283 | 277 | 209 | 164 81 9 0 0 925 287 | 273 | 207 99 9 0 0 0
Ce3 272 | 260 | 202 | 157 72 1 0 0 Ce5 268 | 267 | 184 83 7 0 0 0

Control (+) 278 | 285 | 280 | 273 | 262 | 274 | 277 | 263 | Control (+) 278 | 285 | 280 | 273 | 262 | 274 | 277 | 263

Tabla 19 Evaluacion de la sensibilidad antimicrobiana de los materiales en funcidon del tiempo para Shigella sonnei
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Shigella sonnei en luz visible vs Materiales
impregnados con 3% en plata
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llustracion 85 Shigella sonnei en luz visible vs Materiales impregnados con 3% en plata
Shigella sonnei en luz visible vs Materiales
impregnados con 5% en plata
350
g > ﬂ“at\’l‘\k\_,,/r
.8 R -4 + :'L\‘+
§ 250 X XN
o ~
é 200 g BN
150 D
: B
E 100
2 0N
50 \
0 B“\l;&”””u“h s a
0 20 40 60 80 100 120 140
Tiempo(min)
©—-1005 [} 985 A 965 945 —% 925 —OCe5 —+— Control(+)

llustracion 86 Shigella sonnei en luz visible vs Materiales impregnados con 5% en plata
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Shigella sonnei en luz UV vs Materiales impregnados
con 3% en plata
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llustracion 87 Shigella sonnei en luz UV vs Materiales impregnados con 3% en plata
Shigella sonnei en luz UV vs Materiales impregnados
con 5% en plata
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llustracion 88 Shigella sonnei en luz UV vs Materiales impregnados con 5% en plata
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Se puede observar en las llustraciones 85y 86, que los materiales bajo irradiacion de luz visible
tardaron mas de hora y media en lograr la completa eliminaciéon. Los materiales con
impregnaciones de 3% de plata tardaron hasta 120 min en eliminar la completa carga
bacteriana. Los materiales con 5% de plata tardaron hasta 90 min. Lo mejores resultados los
obtuvieron aquellos materiales que trabajaron bajo condiciones de luz UV, se puede observar
en la llustracién 87, que para los materiales con 3% de impregnacion de plata, se tardé hasta
90 min en llegar a la carga bacteriana cero. En la llustracion 88, se puede observar que los
materiales con 5% de impregnacion con plata tardaron 60 minutos en reducir completamente

la carga bacteriana a cero.

8.2.3 Pruebas en agua de zoolégico

8.2.3.1 Diseno del tanque y metodologia

Las muestras de agua fueron tomadas del estanque de rinocerontes del Parque Zooldgico
Benito Juarez, ubicado en la ciudad de Morelia. Las muestras se recolectaron en envases de
plastico transparentes, desinfectados y esterilizados con luz UV para evitar una contaminacion
cruzada de microorganismos no deseados. Se realiz6 un tratamiento previo, el cual consistio
en un filtrado de toda aquella materia suspendida de tamafio visualmente considerable, los
filtrados se realizaron primero con un tamiz de cocina y después se volvié a realizar un segundo
filtrado con filtros de café. A las muestras se les hizo un andlisis de sus propiedades
organolépticas, observando su color y olor. Se le realizo una medicién del pH. Para las pruebas
de susceptibilidad bacteriana en funcion del tiempo se hizo el disefio de un tanque escalado a
miniatura con un volumen de 5 litros. Para las pruebas se escogieron los materiales 925y 945,
ya que habian sido los materiales con mejores tasas de eliminacion. Se utilizaron en una
proporcion de 50% y 50% respectivamente y se utilizé la cantidad suficiente para tener una
concentracion de 2 mg/ml en el tanque. El método de introduccién del material fue realizado
de la siguiente manera, el material se introdujo en filtro de café disefiados en forma de bolsa
de té para evitar que el material se esparciera por todo el tanque y este fuera imposible de
recuperar, el material adicionalmente se resguardé en una celda de plastico que funcioné para

fijar su posicién en una esquina especifica del tanque y evitar que este se moviera de manera
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aleatoria por todo el tanque. Se utilizé6 una bomba de aire de pecera para crear un flujo en el
tanque, la salida de aire se colocé justo debajo de la celda que resguardaba al material para
generar una mayor interaccion del liquido del tanque con el material. Todos aquellos materiales
e instrumentos introducidos en el tanque, asi como el tanque mismo fueron desinfectados y/o
esterilizados ya sea por calor himedo, seco y luz UV. Para la toma de muestras estas se
recolectaron en tubos de ensaye de 10 ml con tapa de rosca, previamente esterilizados en la
autoclave, las muestras se tomaron de la parte central del tanque, tratando de llenar
aproximadamente un 80% del tubo con dos fines, el primero, que era evitar tomar muestra
insuficiente para el cultivado en placa y segundo, evitar un llenado excesivo que pudiera ser
derramado sobre el area de trabajo. Las muestras se recolectaron a los siguientes tiempos O
min, 5 min, 15 min, 30 min, 45 min, 60 min, 75 min y 90 min, considerando el tiempo 0 como
el momento después de haber prendido la bomba de aire. Las muestras fueron cultivadas en
agar MacConkey y se incubaron durante 24 h a 36.5°C £ 0.5°C en condiciones aerobias, las
muestras fueron tomadas por triplicado. Al finalizar el periodo de incubaciéon se realizé un

conteo de colonias. Se tomaron muestras control a los 15 min, 30 min, 60 min y 90 min.

llustracion 89 Tanque con los materiales en funcionamiento
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8.2.3.2 Evaluacion bactericida en agua del estanque del zoolégico

Antes de realizar la evaluacion bactericida del material, se hizo un analisis de sus propiedades
organolépticas. El color de la muestra de agua era verdoso y opaco, posiblemente debido a
una alta cantidad de algas. La muestra no tenia olor. El pH de la muestra era de 7.84. En la
Tabla 20 se muestran los resultados de la evaluacion bactericida.

Agua del Zooldgico
Tiempo 1 2 3 | Promedio Desviacion Control
estandar

0 0 17 12 10 8.736894948 -

4 1 2 1.732050808 -
15 2 10 59 24 30.85989847 20
30 167 162 155 161 6.027713773 0
45 100 98 113 104 8.144527815 -
60 13 17 35 22 11.71893055 1
75 83 69 60 71 11.59022577 -
90 87 98 116 100 14.6401275 33

Tabla 20 Evaluacion bactericida en agua de zooldgico del estanque de rinocerontes
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llustracion 90 Grdfica de la evaluacion bactericida en agua de zooldgico del estanque de
rinocerontes
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Se observa en la llustracion 90, que en los primeros minutos hay claro efecto bactericida en
los primeros 15 minutos, después vuelve un repunte en la carga bacteriana teniendo su pico
méaximo en el minuto 30 para después de nuevo volver a bajar hasta los 60 min y de nueva
cuenta vuelven a subir, esto se puede deber a un mezclado ineficiente, a medida que el tiempo
pasa el fluido se mueve y el material no tiene el tiempo suficiente para lograr la eliminacion
bacteriana adecuada, es decir, la interaccion entre el material y el liquido no es completamente
homogénea. Un problema parecido surgio al realizar los cultivos del control, no se hizo la
homogenizacion correcta es por eso por lo que los resultados son tan inconsistentes, como la

muestra era insuficiente para volver a realizar una ronda mas no se logro repetir el control.

8.3 Tabla resumen de las evaluaciones bactericidas

A continuacion, en la Tabla 21 se muestra un resumen de las evaluaciones bactericidas de los

materiales impregnados con 3% de plata en condiciones de luz visible.

Bacteria 1003 983 963 943 923 Ce3
Escherichia coli 45 min 45 min 45 min 30 min 45 min 30 min
Salmonella 30 min 45 min 45 min 30 min 30 min 15 min
typhi
Shigella sonnei | 120 min 120 min 120 min 120 min 90 min 120 min
Proteus 90 min 60 min 60 min 60 min 60 min 60 min
mirabilis
Citrobacter 120 min 120 min 120 min 90 min 90 min 45 min
freundi
Klebsiella 30 min 30 min 45 min 30 min 15 min 30 min
pneumoniae
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Salmonella 120 min 120 min 120 min 120 min 90 min | 90 min
typhimurium
Salmonella 30 min 30 min 30 min 15 min 30 min 30 min
enteriditis
Staphylococcus | 60 min 60 min 45 min 60 min 60 min 45 min
aureus
Enterococcus 90 min 90 min 120 min 90 min 90 min 90 min
faecalis

Tabla 21 Resumen de las evaluaciones bactericidas en luz visible e impregnacion de plata al 3%

A continuacion, en la Tabla 22 se muestra un resumen de las evaluaciones bactericidas de los

materiales impregnados con 5% de plata en condiciones de luz visible.

Bacteria 1005 985 965 945 925 Ce5
Escherichia coli 15 min 15 min 15 min 30 min 30 min 30 min
Salmonella 15 min 30 min 30 min 30 min 15 min 15 min
typhi
Shigella sonnei 90 min 60 min 90 min 90 min 60 min 60 min
Proteus 60 min 30 min 30 min 60 min 45 min 30 min
mirabilis
Citrobacter 60 min 45 min 45 min 60 min 30 min 30 min
freundi
Klebsiella 30 min 15 min 30 min 45 min 30 min 15 min
pneumoniae
Salmonella 60 min 60 min 45 min 60 min 45 min 60 min
typhimurium
Salmonella 30 min 30 min 30 min 30 min 30 min 15 min
enteriditis
Staphylococcus | 60 min 60 min 45 min 60 min 60 min 45 min
aureus

LUIS ARCES PALOMINO BLAS 101



Maestria en Ciencias
en Ingenieria Ambiental
3 UMSNH

Enterococcus 90 min 90 min 90 min 60 min 60 min 90 min

faecalis

Tabla 22 Resumen de las evaluaciones bactericidas en luz visible e impregnacion de plata al 5%

A continuacion, en la Tabla 23 se muestra un resumen de las evaluaciones bactericidas de los

materiales impregnados con 3% de plata en condiciones de luz UV.

Bacteria 1003 983 963 943 923 Ce3
Escherichia coli 30 min 30 min 30 min 15 min 15 min 15 min
Salmonella 15 min 30 min 15 min 15 min 15 min 5 min
typhi
Shigella sonnei 90 min 90 min 90 min 90 min 90 min 90 min
Proteus 30 min 45 min 45 min 30 min 30 min 45 min
mirabilis
Citrobacter 90 min 90 min 45 min 45 min 45 min 30 min
freundii
Klebsiella 30 min 30 min 30 min 30 min 30 min 15 min
pneumoniae
Salmonella 90 min 90 min 90 min 90 min 90 min 90 min
typhimurium
Salmonella 30 min 30 min 30 min 30 min 30 min 30 min
enteriditis
Staphylococcus | 30 min 45 min 45 min 30 min 30 min 45 min
aureus
Enterococcus 90 min 60 min 60 min 60 min 60 min 60 min
faecalis

Tabla 23 Resumen de las evaluaciones bactericidas en luz UV e impregnacion de plata al 3%
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A continuacion, en la Tabla 24 se muestra un resumen de las evaluaciones bactericidas de los

materiales impregnados con 5% de plata en condiciones de luz UV.

Bacteria 1005 985 965 945 925 Ce5
Escherichia coli 5 min 5 min 15 min 5 min 5 min 30 min
Salmonella 5 min 30 min 15 min 15 min 5 min 15 min
typhi
Shigella sonnei 60 min 60 min 60 min 90 min 60 min 60 min
Proteus 30 min 30 min 30 min 30 min 30 min 30 min
mirabilis
Citrobacter 45 min 45 min 45 min 45 min 30 min 30 min
freundii
Klebsiella 30 min 15 min 30 min 45 min 30 min 30 min
pneumoniae
Salmonella 60 min 60 min 30 min 30 min 30 min 30 min
typhimurium
Salmonella 15 min 30 min 30 min 15 min 15 min 15 min
enteriditis
Staphylococcus | 15 min 30 min 30 min 15 min 15 min 15 min
aureus
Enterococcus 60 min 60 min 60 min 60 min 45 min 45 min
faecalis

Tabla 24 Resumen de las evaluaciones bactericidas en luz UV e impregnacion de plata al 3%
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8.4 Analisis de Resultados

Conforme a los datos que se han exhibido, en la difraccion de rayos X, se puede observar en
gue una mayor presencia de cerio en la estructura del dioxido de titanio tiende a favorecer la
formacion de la estructura anatasa, esto debido a que limita el crecimiento del tamafio del
cristal y restringe la transformacion de la fase anatasa a rutilo (Zi-shang et al., 2018). La plata
no estuvo presente en los difractogramas posiblemente a que el equipo no tenia la sensibilidad

necesaria para poder captarlo.

En la Microscopia electronica de barrido se puede observar que los materiales muestras
superficies lisas en su mayoria, los tamafios de particulas difieren mucho, se observan
particulas con tamafios que van desde <100 ym hasta >1 uym, siendo por lo tanto clasificados
los materiales como micromateriales. La presencia de la plata no fue uniforme sobre toda la
superficie del material, observandose superficies de material sin plata. Los tamafios de las
particulas de plata encontrados iban desde 0.14 ym a 0.72 ym. De acuerdo con el analisis
EDS, para aquellos materiales con impregnacion de plata al 5%, se evidencia que la cantidad
de plata presente es del 44.79%, a pesar de que la impregnacion inicial se realiz6 al 5% en
peso. Esto podria explicarse principalmente por dos razones: la region de referencia tomada
para el analisis y la presencia mayoritaria de la plata en la superficie, lo que genera una
superposicion entre la parte externa e interna del material, lo que podria haber influido en los

resultados sesgados.

En relacién con la evaluacion bactericida de los materiales, en términos generales los
materiales tuvieron éxito en la tarea de eliminar la carga bacteriana en un tiempo menor a los
120 minutos, siendo los expuestos a la luz UV los que obtuvieron mejores resultados. Respecto
a los materiales impregnados con plata no fue sorpresa que los materiales con 5% en peso
obtuvieran los mejores resultados. Ahora, en cuanto al dopaje de los materiales con cerio, se
puede apreciar que aquellos materiales con un mayor dopaje de cerio mostraron mejores
resultados, los materiales con dopajes del 8% y 6% molar fueron los que mejores resultados
obtuvieron. Las bacterias grampositivas presentaron mayor resistencia esto posiblemente
debido a la naturaleza de su gruesa capa de peptidoglicano en su pared celular. La bacteria

mas resistente fue la Salmonella typhimurium la cual requiri6 un 50% mas de concentracion
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de material (3mg/ml), debido a que en las primeras pruebas esta bacteria seguia aun presenta
a las dos horas de haber tenido contacto con el material. No esta claro, por qué esta bacteria
tuvo una mayor resistencia. Con esta misma bacteria se realizaron pruebas a pH de 6 y 8,
obteniendo mejores resultados, esto se debe a que un cambio en el pH de la solucion modifica
la permeabilidad de la membrana ya sea por cambios en las cargas de la moléculas y en la
estabilidad de la membrana, lo que provocaria que las particulas de plata entren mas facil al
interior de la célula, por lo tanto, habilitaria a la plata para llevar a cabo su efecto bactericida

de una manera mas eficiente.
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1. Se logro sintetizar los materiales TiOz2, Ti1zxCexOz2(x= 0.2, 0.4, 0.6 y 0.8), y CeOzg, por el

9. Conclusiones

método de Pechini.

2. Se logr6 impregnar plata al 3% y 5% en peso por el método de impregnacién humeda
en los materiales TiOz2, Ti1-xCexOz2(x= 0.2, 0.4, 0.6 y 0.8), y CeOa.

3. Se logro establecer la relacion optima de plata en los materiales, siendo esta la de 5%.
Materiales con dicho porcentaje presentaron los mejores resultados.

4. Unincremento en el porcentaje de cerio molar promueve la aparicion de la fase anatasa
en los materiales Ti1-xCexO2, como se puede observar en los resultados de DRX.

5. No se observo una distribucién uniforme de la plata en el material, guedando partes con
ausencia de plata y viceversa, partes con una alta impregnacion de plata.

6. Se logro establecer la relacion optima de cerio en los materiales Til-xCexO2(x= 0.2,
0.4, 0.6 y 0.8), incrementar el porcentaje de cerio molar mejoraba los efectos
bactericidas de los materiales. Siendo los materiales con un porcentaje molar de Cerio
igual a 0.8% los que mejores resultados presentaron.

7. Los materiales tuvieron un mejor desempefio en condiciones de luz ultravioleta, sin
embargo, los materiales que trabajaron bajo luz visible cumplieron el objetivo de
eliminacién de la carga bacteriana antes de los 60 minutos.

8. Los materiales que no fueron impregnados con plata no tuvieron un efecto bactericida
ni inhibitorio, se desaconseja su uso.

9. Los materiales con mejores rendimientos bactericidas fueron el Tio.o2Ceo.0802/Ag 5% y
Ce02/Ag 5%, pero al realizar un andlisis de precios se encontrd que el Tio.02Ceo0.0802/Ag
5% es seis veces mas barato que el CeO2/Ag 5%, por lo cual se escoge este primero
como el mejor material bactericida de los materiales sintetizados.

10. Salmonella typhimurium fue la bacteria mas resistente llegando a necesitar 3 mg/ml para
asegurar una eliminacién dentro de los 60 minutos esperados, caso particular frente a

los demas casos donde se usé 2mg/ml.
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11.Se logré el disefio de un sistema de tratamiento a microescala, los resultados
confirmaron la capacidad del material de trabajar en condiciones mas parecidas a las
esperadas en un sistema de tratamiento en la vida real.

Sugerencias para trabajos futuros: se recomienda mejorar el sistema de mezclado del

sistema que se propuso, cambiar la bomba de aire por una bomba de agua que tome

volumenes de las partes mas alejadas del material y descargue en la trampa que se disefio

para el material con el fin de crear un mejor contacto entre el material y el agua

contaminada.
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APENDICE 1. COSTOS DEL MATERIAL

Material 925

Reactivo Costo (MXN) Gramos de reactivo g/mL empleados Costo real $

?g‘;t"x'do de titanio 2000.00 500 4.3916 $17.57

Acido citrico (g) 70.00 1,000 7.2532 $0.51

Etilenglicol (mL) 600.00 5,000 6.35 $0.76

Nitrato de amonio 3780.00 100 0.0055 $0.21

cérico (g)

Agua desionizada

(mL) 500.00 20,000 50 $0.50

Nitrato de plata 4750.00 100 0.0822 $3.90

TOTAL $23.45

Material Ce5

Reactivo Costo (MXN) Gramos de reactivo g/mL empleados Costoreal §

Acido citrico (g) 70 1000 3.37 0.235598584

Etilenglicol (mL) 600 5000 2.95 0.353779614

Nitrato de

amonio cérico (g) 3780 100 3.19 120.3999674

Agua desionizada

(mL) 200 20000 50 0.5

Nitrato de plata 4750 100 0.0822 3.9045
TOTAL 125.39

En las dos Tablas anteriores se presentan los costos de los materiales, en este caso los
materiales 925 y Ceb5, la cotizacion se realizé con precios al 30 de mayo de 2021, dicho costo

no incluye el gasto energético, simplemente es un aproximado.
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