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Introduccion

Actualmente, los Procesos de Oxidacién Avanzada (POAs) han recibido
considerable atencion debido a su eficacia en la eliminacién de una amplia gama de
contaminantes organicos refractarios en soluciones acuosas, como colorantes,
pesticidas, compuestos fendlicos y bencenos [1,2]. El fuerte poder oxidante de los
POAs se basa en la generacién de radicales activos.

Impulsado por la necesidad de superar las deficiencias de los POAs basados
en el radical HO", se propone como alternativa el radical sulfato (SO4™) que presenta
tanto mayor potencial redox como una vida media mas larga. Es bien sabido que el
radical SO4™~ se genera por la activacion de peroximonosulfato (PMS) o peroxidisulfato
(PS) con diversos métodos [3,4], siendo la activacién con metales de transicién el mas
prometedor [5].

El empleo de materiales mesoporosos en la preparacion de catalizadores es
altamente conveniente, ya que por sus conocidas propiedades puede lograrse una alta
concentracion de sitios activos y, al mismo tiempo, una libre difusion de reactivos y
productos.

En este trabajo se presenta la sintesis y caracterizacion de un catalizador de
cobre modificando un material siliceo mesoporoso de tipo MCM-41. Se evalu6 su
actividad catalitica en la degradacién oxidativa del colorante azo Orange G (OG)
utilizando peroximonosulfato (PMS) como oxidante.

Experimental
El soporte MCM-41 se sintetiz6 siguiendo el método reportado en [6], utilizando

bromuro de hexadeciltrimetilamonio como surfactante y Na,SiO; como fuente de
silicio. La incorporacion de cobre en la matriz mesoporosa se llevéd a cabo por
impregnaciéon; para esto se puso en contacto el soporte con una solucién de
acetilacetonato de Cobre (Cu(AcAc)) en tolueno, a 343 K con agitacién continua. La
concentracion nominal de la solucién de Cu correspondié a 24 % p/p. La muestra se
nombr6é Cu/MCM-41-24.

Se determiné el contenido metélico de la muestra mediante espectroscopia de
absorcion atémica (EAA), sobre una porcién de muestra disgregada en HF 50%. Para
corroborar la cristalinidad de la muestra se registraron los diagramas de difraccion de
rayos X (DRX). Se realizaron microfotografias TEM y se colectaron los espectros FTIR
de los catalizadores. Para el analisis textural de las muestras, se midieron isotermas
de adsorcion-desorcion de nitrégeno y se calculé la superficie especifica a través del
método de Brunauer, Emmet y Teller (BET).

Las experiencias cataliticas de degradacion se llevaron a cabo en una cuba de
vidrio termostatizada a 30 °C y con agitacién mecanica. En cada experiencia, a 75 mL
de una solucién de OG (45 mg L*?, pH 6) se le agregaron 100, 50 o 25 mg de
catalizador, dependiendo de la experiencia, y 38 mg de PMS. También se efectu6 una
experiencia control en ausencia del catalizador. A intervalos de tiempo prefijados y
hasta las 2 h de reaccion, se extrajeron alicuotas de 3,0 mL, se filtraron y se sigui6 la
evolucion en la degradacion a través de barrido espectral UV-Vis. Con el fin de
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determinar el grado de mineralizacién del compuesto orgénico, se efectuaron medidas
de carbono orgéanico total (TOC).

Resultados

El contenido metalico del catalizador Cu/MCM-41-24 resultd ser 19,0 g%.

El diagrama de DRX del soporte indica la formacion de una estructura
hexagonal ordenada tipica del material MCM-41. Luego de la impregnacion con
Cu(AcAc): el catalizador mantiene la estructura mesoporosa, aungque aparecen nuevos
picos de difraccion a altos angulos correspondientes a la formacion de CuO.

En la microfotografia TEM se puede observar que el soporte presenta una
estructura porosa ordenada y que dicho ordenamiento disminuye luego del agregado
del metal, aunque se retiene el orden mesoporoso. Estos resultados se condicen con
los obtenidos por DRX.

El espectro FTIR de catalizador Cu/MCM-41-24 muestra las bandas
caracteristicas de la estructura del soporte.

EL &rea superficial especifica del soporte MCM-41 y del catalizador resulté de
1100 m?g? y 864 m?g?, respectivamente.

La Figura 1 muestra los barridos espectrales de los liquidos residuales de las
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y las bandas a 259 y 328
nm correspondientes a los anillos aromaticos disminuyen aunque persisten para la
experiencia control, mientras que desaparecen completamente con el agregado de
diferentes cantidades de catalizador. Si bien en las tres experiencias llevadas a cabo
con diferentes cantidades de catalizador se obtuvieron soluciones completamente
incoloras y espectros limpios luego de las 2 h de reaccién, la experiencia llevada a
cabo con 100 mg de Cu/MCM-41-24 resultaria ser mas eficiente en la degradacion del
colorante ya que se correspondié con un porcentaje de mineralizacion del 71,7 %
mientras que los porcentajes para 50 y 25 mg fueron 42,5 y 5,0 % respectivamente.

Conclusiones

El catalizador sintetizado resulté activo para la degradaciéon del colorante
azoico OG, en solucion acuosa. El porcentaje de mineralizacion mas alto se alcanzé
utilizando 100 mg de Cu/MCM-41-24 en las condiciones experimentales estudiadas.
Esta actividad se atribuye a la capacidad del Cu de activar el PMS, generando
radicales SO4™, favoreciendo asi la degradacion del colorante.
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