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Resumen del proyecto

Los contaminantes emergentes presentes en el agua, como los antibiéticos, representan un desafio para los sistemas
convencionales de tratamiento, ya que no se eliminan completamente. En este proyecto se abordé esta problematica
mediante el desarrollo de materiales capaces de degradar estos compuestos utilizando procesos de oxidacidn quimica.
Se sintetizaron nuevos materiales con estructura porosa muy desarrollada a partir de una arcilla natural de origen
nacional, proveniente del Departamento de Cerro Largo, un recurso abundante y de bajo costo. Sobre estos materiales
se incorporaron hierro y cobre, obteniéndose catalizadores activos en la degradacion de contaminantes.

Los resultados mostraron que los catalizadores desarrollados presentan una elevada actividad, alcanzando altos
niveles de eliminacién del contaminante. Se observé que el desempeio depende tanto del contenido de metal como del
método de incorporacidn. En particular, los catalizadores con hierro mostraron mayor actividad en condiciones dcidas,
mientras que los materiales con cobre presentaron un mejor comportamiento en condiciones mds cercanas a las del
agua real.

Ademds, se analizoé la influencia de distintos pardmetros del proceso, asi como la estabilidad y reutilizacién de los
catalizadores, obteniéndose resultados que evidencian su potencial aplicacién en el tratamiento de aguas. Si bien la
eliminacion del contaminante fue elevada, se identifico la necesidad de profundizar en la eliminacién completa de los
subproductos generados.

Este trabajo contribuye al desarrollo de materiales basados en recursos nacionales para la remediacién de
contaminantes emergentes, aportando conocimiento relevante para el diseio de tecnologias mds eficientes y
sostenibles.

Ciencias Naturales y Exactas / Ciencias Quimicas / Fisico-Quimica, Ciencia de los Polimeros, Electroquimica / Procesos
Avanzados de Oxidacién

Palabras clave: procesos avanzados de oxidacion / arcilla natural / amoxicilina /
Antecedentes, problema de investigacidn, objetivos y justificacian.

En los ultimos aios, los contaminantes emergentes (o microcontaminantes) han despertado gran interés. Se trata de
compuestos presentes en aguas en muy bajas concentraciones que pueden resultar perjudiciales para la salud humana
y el ecosistema, al provocar efectos como toxicidad crénica, disrupcion endocrina y bioacumulacion [1]. Entre ellos se
incluyen parafinas cloradas, pesticidas polares, compuestos perfluorados, fdrmacos, productos de cuidado personal y
esteroides [2].

Dentro de este grupo, los antibiéticos han cobrado especial relevancia debido a su uso extendido en medicina y
veterinaria, lo que ha contribuido a su presencia en ecosistemas acudticos [3]. En particular, la amoxicilina, un
antibidtico semisintético de amplio espectro, representa una preocupacion relevante, ya que una fraccién elevada de la
dosis administrada se excreta sin metabolizar. Esta caracteristica, junto con su alta solubilidad en agua, favorece su
dispersion en el ambiente acudtico y contribuye al desarrollo de resistencia bacteriana [4, 5].

Uno de los principales problemas asociados a estos compuestos es que las tecnologias convencionales de tratamiento
de aguas residuales no logran eliminarlos completamente, dado que estdn disenadas para remover materia orgdnica y
nutrientes en concentraciones mucho mayores. Como consecuencia, los contaminantes emergentes se detectan en aguas
superficiales, subterrdaneas e incluso de consumo humano [6].

Los Procesos Avanzados de Oxidacién (PAQ) constituyen una alternativa de tratamiento para la remediacién de
contaminantes emergentes en agua. Estos procesos se basan en la generacién de especies transitorias de alto poder
oxidante, principalmente el radical hidroxilo (HO+), capaz de reaccionar con una amplia variedad de compuestos
orgdnicos [7]. A diferencia de los métodos convencionales, los PAO transforman quimicamente al contaminante y pueden
conducir a su mineralizacién, siendo ademds adecuados para el tratamiento de compuestos presentes en bajas
concentraciones.

El proceso Fenton, uno de los PAO mds estudiados, se basa en la generacidn de radicales hidroxilos (HO¢) a partir de la
reaccién entre peroxido de hidrégeno y iones ferrosos en solucién acuosa. Sin embargo, el método convencional
presenta algunas limitaciones, como la necesidad de operar a pH dcido y la posterior eliminacién del hierro disuelto,
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gue suele precipitarse como hidréxido férrico generando lodos que deben gestionarse [8]. Para superar estos
inconvenientes se han desarrollado los procesos tipo Fenton heterogéneos, en los cuales el hierro se encuentra
incorporado en catalizadores sélidos, lo que facilita la separacién y recuperaciéon del catalizador, permitiendo ademds
su reutilizacién. Entre los materiales estudiados para este fin se encuentran las arcillas [8].

Estas se encuentran ampliamente distribuidas en la superficie terrestre y constituyen un recurso accesible, abundante
y de bajo costo. Debido a su pequeno tamano de particula y, particularmente en el caso de las esmectitas, a su elevada
capacidad de intercambio catidnico, han sido empleadas en la preparacién de catalizadores.

Entre las estrategias de modificacidn de arcillas para la obtenciéon de materiales cataliticos se destaca el pilareado,
que conduce a la formacion de sélidos microporosos denominados PILCs (Pillared Interlayer Clays). Estos materiales
presentan elevada drea especifica, volumen de microporos y estabilidad térmica [9]. En particular, arcillas pilareadas
con hierro (Fe-PILCs) han sido utilizadas con éxito en procesos tipo Fenton y foto-Fenton para la degradacién de
contaminantes orgdnicos [10-12].

En nuestro pais existen antecedentes de modificacién de una arcilla natural, una montmorillonita cdlcica de origen
nacional, para obtener Fe-PILCs activos en procesos Fenton heterogéneos aplicados a la degradacién de colorantes y
compuestos fendlicos [13-15]. Sin embargo, la estructura microporosa de estos materiales, caracterizada por poros con
tamano inferior a 2 nm, puede restringir la adsorcidn de ciertos contaminantes y su acceso a los sitios activos de hierro
ubicados en el interior del sélido, especialmente en el caso de moléculas de mayor tamano. En este contexto, la
incorporacién de mesoporos (poros con tamano entre 2 y 50 nm) resulta relevante, ya que favoreceria la difusién hacia
los sitios activos y ampliaria el rango de compuestos susceptibles de ser tratados mediante procesos tipo Fenton.

Las nanoestructuras hibridas derivadas de arcillas han despertado creciente interés debido a sus caracteristicas
estructurales y sus posibles aplicaciones funcionales. En particular, se ha reportado la obtencién de materiales con
estructura mesoporosa mediante la incorporacidn de silice entre las ldminas de la arcilla, lo que permite generar
sistemas con mesoporosidad controlada y elevada drea especifica. Estos materiales han sido estudiados como
catalizadores selectivos, adsorbentes y matrices porosas para el encapsulado de moléculas funcionales, asi como en
aplicaciones vinculadas a procesos cataliticos y liberacién controlada de farmacos [16-18].

En este contexto, surgio el interés por desarrollar materiales mesoporosos derivados de arcillas que permitan mejorar
la accesibilidad de las moléculas a los sitios activos y ampliar la aplicabilidad de estos catalizadores en procesos tipo
Fenton. En particular, la utilizacidon de la montmorillonita cdlcica existente en el yacimiento de Bafiado de Medina (Cerro
Largo, Uruguay) representd una oportunidad para valorizar un recurso mineral nacional mediante la obtencidn de
materiales mesoestructurados funcionalizados con especies cataliticamente activas. El desarrollo de este tipo de
materiales podria contribuir a mejorar la eficiencia de los procesos Fenton heterogéneos aplicados a la degradacion de
contaminantes emergentes como la amoxicilina.

En este marco, el proyecto tuvo como objetivo sintetizar nuevos materiales nanoestructurados mesoporosos a partir de
un recurso mineral nacional disponible, con el fin de obtener catalizadores activos en procesos Fenton aplicados a la
remocion de contaminantes emergentes en agua. Para alcanzar este objetivo, se planteé la sintesis de materiales
mesoporosos a partir de la arcilla montmorillonitica nacional y la incorporacion en ellos de especies cataliticamente
activas de hierro y cobre, realizar la caracterizacién fisicoquimica de los materiales obtenidos mediante diversas
técnicas y evaluar su actividad catalitica en procesos Fenton aplicados a la degradacion de amoxicilina en solucion
acuosa.

Metodologia/Diseno del estudio

1. Material de partida

La sintesis de materiales se llevd a cabo a partir de una arcilla natural, una montmorillonita cdlcica de origen nacional,
caracterizada por presentar escasas impurezas. El material fue obtenido en la localidad de Banado de Medina
(Departamento de Cerro Largo) y acondicionado previamente mediante secado y molienda.

2. Sintesis de materiales mesoporosos

Los materiales se prepararon siguiendo una estrategia de sintesis orientada a la formacién de estructuras tipo porous
clay heterostructure (PCH). El procedimiento se basé en el intercambio idnico de la arcilla con un surfactante catidnico,
la posterior incorporacion de una fuente de silice (tetraetil ortosilicato, TEOS) y un tratamiento térmico destinado a
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generar la porosidad del material. Asimismo, se evalué la inclusiédn de una amina como co-surfactante durante la
preparacion.

De manera general, la sintesis comprendié la dispersiéon de la arcilla en la solucidon del surfactante para su
intercalacidn, la separacion del sélido y su suspensién en una solucion del co-surfactante. A continuacion, se incorporé
TEOS a la suspension y se realizé la separacion, lavado y secado del sélido obtenido. Estas etapas se realizaron bajo
agitaciéon magnética y temperatura controlada. Finalmente, los materiales fueron sometidos a un tratamiento térmico
para eliminar las especies orgdnicas y generar la estructura porosa.

Durante la sintesis se evalud la influencia de distintos pardmetros asociados al desarrollo de mesoporosidad: la
naturaleza del surfactante empleado, cloruro de cetiltrimetilamonio (CTAC) o bromuro de cetiltrimetilamonio (CTAB), la
relacion molar arcilla/co-surfactante/TEOS y la concentracion del surfactante en la solucidén acuosa intercalante. Estas
variables se modificaron de manera independiente con el fin de analizar su efecto sobre la estructura y las
propiedades texturales del material. Por otro lado, se ajustaron las condiciones del tratamiento térmico,
particularmente la temperatura de calcinacidon y la masa de sélido tratada, considerando su influencia en la
homogeneidad del tratamiento.

3. Sintesis de catalizadores

El andlisis de los resultados de caracterizacién textural de los materiales sintetizados permitié seleccionar uno de
estos como soporte para la preparacién de catalizadores. Sobre este material se incorporaron especies
cataliticamente activas de hierro y/o cobre. Por un lado, se recurrié a la técnica de impregnacion por humedad
incipiente, utilizando soluciones acuosas de sales de hierro y cobre, seguido de tratamiento térmico. De esta forma se
obtuvieron catalizadores con diferentes contenidos de hierro o cobre, y un catalizador con ambos metales.

Por otro lado, las especies activas fueron incluidas en los materiales porosos mediante la técnica Template Ion
Exchange (TIE) con soluciones de hierro y cobre de diferente concentracion, incorporado como etapa final de la sintesis
del material mesoporoso, previo al tratamiento térmico.

4, Caracterizacion de materiales

Para determinar las propiedades fisicoquimicas de los materiales sintetizados, incluyendo la arcilla de partida, los
soportes mesoporosos y los catalizadores modificados con hierro y cobre, se recurrié a diferentes técnicas
complementarias. Se empled andlisis termogravimétrico (TGA), isotermas de adsorcién-desorcion de nitrégeno,
difraccion de rayos X (DRX), fluorescencia de rayos X (FRX), microscopia electrénica de barrido (SEM) con andlisis por
espectrometria de energia dispersiva (EDS) y, en casos seleccionados, microscopia electrénica de transmision (TEM).

5. Evaluacién catalitica

La actividad catalitica de los materiales sintetizados se evalué en procesos tipo Fenton heterogéneo aplicados a la
degradacién de amoxicilina en solucién acuosa. Los ensayos se realizaron en un reactor batch encamisado, con control
de temperatura mediante recirculacién de agua proveniente de un bano termostatizado. Durante las experiencias, los
catalizadores se mantuvieron en suspensidn mediante agitacidn magnética. En una etapa inicial se llevaron a cabo
ensayos exploratorios con el fin de definir las condiciones experimentales de trabajo que resultaron: concentracion de
amoxicilina 50 mg/L, concentracién de H202 10 mM, carga de catalizador 1g/L, temperatura 25 €C y pH 3.
Posteriormente, se evalué la actividad catalitica de los distintos catalizadores preparados, determindndose la
evolucion de la concentracién de amoxicilina a lo largo del tiempo mediante cromatografia liquida de alta resolucién
(HPLC). Asimismo, al finalizar los ensayos se determiné el contenido de carbono orgdnico total (TOC).

Con el fin de evaluar la posible remocidn de amoxicilina por adsorcién sobre los catalizadores y la degradacién en
ausencia de catalizador, se realizaron ensayos complementarios de adsorcidon y ensayos blanco (en ausencia de
catalizador).

6. Estudio de la influencia de pardmetros del proceso

En una etapa posterior, se realiz6 el estudio de la influencia de diferentes pardmetros del proceso catalitico en la
degradacién de amoxiciling, considerando la carga de catalizador, la concentracién de perdxido de hidrégeno y el pH
del medio de reaccién. Para este andlisis se seleccionaron dos de los materiales sintetizados, correspondientes a
catalizadores impregnados con diferente contenido de hierro. El estudio se realizé mediante ensayos en los que se
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varié un pardmetro por vez, manteniendo constantes las restantes condiciones experimentales definidas previamente
en la etapa de evaluacidn catalitica.

Dado que el pH del medio de reaccién es una variable relevante en los procesos tipo Fenton, se evalué su influencia en
sistemas que contienen cobre. Para ello se seleccioné un catalizador impregnado con cobre. Los resultados obtenidos
indicaron una marcada dependencia del comportamiento catalitico con el pH, por lo que se decidié extender el estudio a
otros catalizadores con cobre, evaludndolos a pH 3y a pH 6.

7. Estudio de reutilizacién del catalizador

La reutilizacién de los catalizadores se evalué mediante cinco ensayos consecutivos de degradacién de amoxicilina en
condiciones tipo Fenton, empleando en cada ciclo las condiciones experimentales definidas para la evaluacién catalitica.
Finalizado cada ensayo, el sélido fue recuperado del medio de reacciéon mediante centrifugacion y reutilizado en un
nuevo ensayo.

En cada ciclo se monitored la evolucidn de la concentracidn de amoxicilina a lo largo del tiempo vy, al final del ensayo, se
determinéd el TOC como indicador del grado de mineralizacién alcanzado, con el fin de evaluar la estabilidad del
material durante los sucesivos ciclos de reutilizacion. Los catalizadores seleccionados para este estudio fueron uno
intercambiado con hierro y otro impregnado con Cu.

Resultados, andlisis y discusién

Sintesis y propiedades de los materiales mesoporosos

Los resultados de DRX y FRX correspondientes a la arcilla de partida y a los materiales tipo PCH preparados
permitieron confirmar la incorporacidn de silice durante la sintesis. En particular, el aumento del espaciado basal
observado por DRX, junto con el incremento en el contenido de silicio determinado por FRX, evidencian la formacion de
heteroestructuras.

Los materiales obtenidos presentaron propiedades texturales significativamente superiores a las de la arcilla original.
Mientras que la arcilla de partida presenta un drea especifica BET del orden de 30 m?/g y un volumen de poros de
aproximadamente 0,049 cm?®/g, los PCH sintetizados alcanzaron valores considerablemente mayores, con dreas
especificas que, en algunos casos, superaron los 450 m?/g y un incremento marcado del volumen de mesoporos,
evidenciando el desarrollo de mesoporosidad.

Las propiedades texturales de los PCH resultaron dependientes de las condiciones de sintesis. En particular, la
naturaleza del surfactante empleado influyd en los valores obtenidos, observdndose que los materiales preparados con
CTAC presentaron dreas especificas y volimenes de microporos superiores a los obtenidos con CTAB en iguales
condiciones. Asimismo, la concentracidn de surfactante mostré un efecto significativo. Al incrementar la concentracion
de CTAC de 0,1 a 0,2 mol/L se observé un aumento del drea especifica BET (de 427 a 479 m?/g) y del volumen de
microporos y mesoporos (de 0,13y 0,19 cm3/g a 0,16 y 0,21 cm?®/g, respectivamente). Sin embargo, un incremento adicional
hasta 0,3 mol/L resulté en una disminucidn de estos pardmetros.

Por otra parte, la incorporacion del co-surfactante HDA desempend un rol clave tanto en la incorporacion efectiva de
silice como en el desarrollo de la estructura porosa. En ausencia de HDA, los materiales obtenidos presentaron
propiedades texturales similares a las de la arcilla, mientras que su presencia permitié el desarrollo de estructuras
mesoporosas bien definidas, en concordancia con el mayor contenido de silicio determinado por FRX. Asimismo, al
aumentar la concentracidon de HDA de 0,1 mol/L a 0,2 mol/L, se observé un incremento en la fraccién de volumen de
mesoporos respecto al volumen total de poros.

En conjunto, estos resultados evidencian que es posible obtener materiales tipo PCH con elevada drea especifica y
mesoporosidad a partir de la montmorillonita natural uruguaya, siendo las condiciones de sintesis un factor
determinante en las propiedades finales de los materiales.

Incorporacion de especies activas y propiedades de los catalizadores
Para la preparacion de los catalizadores se seleccioné como soporte la PCH que presentdé las mejores propiedades

texturales, obtenida empleando CTAC 0,2 mol/L y una relaciéon molar arcilla:amina:TEOS de 1:1:7,5. Sobre este material
se incorporaron especies activas de hierro y cobre obteniéndose catalizadores con diferentes contenidos metalicos.
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La incorporacién de las especies activas fue confirmada mediante FRX. En los materiales con hierro obtenidos por
intercambio se alcanzaron contenidos del orden de 1,8%, sin observarse variaciones significativas al modificar la
concentracion de la solucién de hierro, lo que sugiere una capacidad limitada de incorporacion en este caso. En cambio,
los catalizadores preparados por impregnacién presentaron contenidos de hierro en un rango mds amplio,
aproximadamente entre 2y 8,5%, evidenciando la mayor versatilidad de este método para el control de la carga
metdlica. De manera andloga, los materiales funcionalizados con cobre mediante impregnacién mostraron un incremento
en el contenido de este metal respecto al soporte, confirmando su incorporacidn efectiva. Sin embargo, se observé
dificultad para incorporar cobre mediante intercambio, resultando en contenidos relativamente bajos (menores a 1%).
Esto se atribuye a la menor carga del catidn cobre (Cu2+) en comparacién con el hierro (Fe3+), lo que reduce su
afinidad por los sitios de intercambio de la estructura.

Los resultados de DRX no evidenciaron la presencia de fases cristalinas de dxidos metdlicos, lo que indica que las
especies activas se encuentran altamente dispersas o en forma amorfa. Asimismo, las imdgenes de SEM mostraron que
la incorporacion de los metales no altera significativamente la morfologia de los materiales, conservdndose la
estructura caracteristica de las PCH.

La incorporacion de las especies activas produjo una disminucién en las propiedades texturales respecto al soporte
mesoporoso. En los materiales con menor contenido metdlico, esta disminucién fue moderada, manteniéndose valores
elevados de drea especifica y volumen de poros (419 m2/gy 0,29 cm3/g para un contenido de hierro de 1,6%). En
cambio, a mayores contenidos metdlicos se observé una reduccién mds marcada de estos pardmetros (219 m2/gy 0,21
cm3/g para un contenido de hierro de 8,5%) atribuida al bloqueo parcial de poros, principalmente microporos. No
obstante, los materiales conservaron una estructura mesoporosa, lo que resulta favorable para la difusion de las
moléculas reactantes. En el caso de los catalizadores con cobre, se observé un comportamiento similar, manteniéndose
la estructura mesoporosa del material.

En conjunto, los resultados evidencian que la incorporacion de especies activas se logré de manera efectiva, generando
materiales con adecuada dispersidn metdlica y propiedades texturales compatibles con su aplicacién en procesos
cataliticos.

Actividad catalitica

Los materiales sintetizados mostraron actividad catalitica en la degradacién de amoxicilina en solucién acuosa en las
condiciones tipo Fenton definidas. En todos los casos se observé una disminucidn progresiva de la concentracion del
contaminante con el tiempo de reaccién, alcanzdndose valores de degradacion préximos al 100% luego de 180 min para
los catalizadores mds activos.

Con el fin de evaluar la contribucién de procesos no cataliticos a la remocién de amoxiciling, se realizaron ensayos en
ausencia de catalizador, en los cuales la remocién de amoxicilina resulté despreciable, y ensayos de adsorcién, que
mostraron una remocidon limitada del contaminante (menor a 3%). Esto indica que la disminucion de la concentracion
observada en presencia de catalizador se debe principalmente al proceso de oxidacién tipo Fenton.

El desempeno catalitico de los materiales funcionalizados con hierro se vio influenciado tanto por el método de
incorporacion del metal como por su contenido. En el caso de los catalizadores obtenidos por TIE, que presentan
contenidos de hierro similares, se alcanzaron porcentajes de degradacion en el entorno del 70%.

En cambio, los catalizadores preparados por impregnacion mostraron un desempeno superior, incluso para contenidos
de hierro similares. Asimismo, se observé que la conversiéon aumenta con el contenido de hierro, alcanzdndose valores
cercanos al 97% para el catalizador con mayor carga metdlica (8.5%). Este comportamiento podria asociarse a la mayor
cantidad de especies activas incorporadas mediante impregnacién y a su mayor accesibilidad dentro de la estructura
mesoporosa.

El estudio de la variacion de los pardmetros del proceso catalitico para los catalizadores impregnados con hierro
mostré que el incremento de la carga de catalizador (en el rango de 0,25 a 1,0 g/L) y de la concentracién de peréxido de
hidrégeno (en el rango de 1 a 10 mM), resultaron favorables para la degradacidn del contaminante. En cuanto al pH, el
mejor desempeno se observé a pH 3, comportamiento caracteristico de los procesos tipo Fenton con hierro, en los que
el medio dcido favorece la generacion de las especies oxidantes responsables de la degradacion.

Los catalizadores de cobre impregnados mostraron que el pH del medio influye significativamente en su desempeno,
por encima del contenido metdlico. A diferencia de los catalizadores de hierro, su mejor actividad se observé a pH 6-7,
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alcanzando degradaciones superiores al 90%, lo que representa una ventaja desde el punto de vista de su potencial
aplicacidn en condiciones cercanas a las de efluentes reales. Por su parte, los catalizadores obtenidos por intercambio
con cobre presentaron un rendimiento significativamente menor, no superando el 50% de degradacion, lo que se
atribuye al bajo contenido de metal incorporado en su estructura.

Respecto al grado de mineralizacidn, en todos los casos se observé una disminuciéon del TOC, aunque en un porcentaje
significativamente menor que la conversion del contaminante. Esto indica que, si bien la amoxicilina se degrada en gran
medida, su mineralizacién completa es limitada bajo las condiciones evaluadas. Este comportamiento es consistente con
la formacién de productos intermedios de degradacidn generados a través de multiples rutas de reaccidn, que incluyen
la apertura del anillo B-lactdmico y la oxidacidon sucesiva de los grupos funcionales de la molécula, dando lugar a
compuestos orgdnicos de menor tamano que se acumulan en solucién. La identificacién y caracterizacidn de estos
productos intermedios constituye una linea de trabajo relevante para evaluar el impacto ambiental real del proceso y
orientar su optimizacion futura.

La reutilizacién de los catalizadores, intercambiado con Fe e impregnado con Cu, se evalué mediante cinco ciclos
consecutivos de degradacién de amoxicilina. Ambos materiales, mostraron una disminucién gradual de su actividad
catalitica que no superd el 5% entre ciclos consecutivos, evidenciando una adecuada etabilidad. El catalizador
impregnado con de cobre mostré una pérdida de actividad algo menor que el catalizador intercambiado con hierro, lo
gue sugiere una mayor estabilidad del primero frente a los ciclos de reutilizacién. Este resultado representa una
caracteristica favorable de cara a su potencial aplicacién.

Conclusiones y recomendaciones

El proyecto permitié sintetizar materiales mesoporosos tipo PCH a partir de una montmorillonita cdlcica de origen
nacional sin necesidad de purificacién previa, valorizando un recurso mineral abundante y de bajo costo. Los materiales
obtenidos presentaron propiedades texturales significativamente superiores a las de la arcilla de partida, con elevadas
dreas especificas y volimenes de microporos y mesoporos. Las condiciones de sintesis resultaron determinantes en las
propiedades finales: una concentracién de CTAC de 0,2 mol/L permitié alcanzar los mejores valores texturales,
mientras que la incorporacién del co-surfactante HDA favorecié la incorporacién de silice y el desarrollo de la
estructura porosa.

Los catalizadores sintetizados mostraron actividad en la degradacién de amoxicilina en condiciones tipo Fenton
heterogéneo, alcanzando conversiones cercanas al 100% para los materiales mds activos. El pH del medio de reaccién
resulté una variable clave, observdandose comportamientos diferenciados segin la especie metdlica incorporada: los
catalizadores de hierro mostraron su mejor desempeno a pH 3, mientras que los de cobre fueron mds eficientes en el
rango de pH 6-7, condiciones mds cercanas a efluentes reales. Asimismo, los ensayos de reutilizacion evidenciaron una
adecuada estabilidad, con pérdidas de actividad inferiores al 5% entre ciclos consecutivos.

No obstante, la mineralizaciéon completa de la amoxicilina fue limitada bajo las condiciones evaluadas, lo que indica la
formacién y acumulacion de productos intermedios orgdnicos en solucidn. Este aspecto resulta relevante desde el
punto de vista ambiental, ya que la eliminacidn del contaminante original no garantiza la remocién total de la carga
orgdnica ni de la posible actividad biolégica de los subproductos generados.

Los resultados obtenidos representan un aporte en tres dimensiones complementarias. Desde el punto de vista
econdémico, el uso de un recurso mineral local de bajo costo abre posibilidades para reducir la dependencia de insumos
importados en tecnologias de tratamiento de agua. Desde el punto de vista cientifico, el trabajo aporta conocimiento
sobre la sintesis y funcionalizacién de materiales mesoporosos derivados de arcillas y su aplicacién en procesos
cataliticos. Desde el punto de vista ambiental, los catalizadores desarrollados constituyen una alternativa prometedora
para la degradacién de antibidticos como la amoxicilina, cuya optimizacién futura orientada a mejorar la mineralizacion
completa potenciaria su impacto ambiental.

Como lineas de trabajo futuro se recomienda, en primer lugar, la identificacién y caracterizacidn de los productos
intermedios de degradacién mediante técnicas analiticas avanzadas, complementada con la evaluacién de la toxicidad
del efluente tratado, con el fin de determinar el impacto ambiental real del tratamiento propuesto. Asimismo, resulta de
interés explorar estrategias que permitan ampliar el rango de pH operativo de los catalizadores de hierro hacia
condiciones menos dcidas, acercdndose asi a las caracteristicas de los efluentes reales. Finalmente, se sugiere
evaluar los catalizadores en aguas reales, ya que la materia orgdnica y otros compuestos pueden interferir en el
proceso. Esto permitird valorar su potencial aplicacidn real en el tratamiento de aguas contaminadas con antibiéticos.
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