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5.1.- Conclusions

Les conclusions obtingudes d’aquest treball de tesi son les seglients:

1. S’ha estudiat I'evolucié del creixement de capes fines policristal-lines de
SnO, en funcid de la temperatura de pirdlisi en un rang de (375°C — 520°C).
L'augment de la temperatura produeix tres efectes en les mostres: un
increment de la mida de gra, un augment de I'angle de la piramide superior
per a altes temperatures, provocant aixi una superficie molt més arrodonida

i una pérdua de la orientacid preferencial de creixement.

2. Partint del processat digital de les imatges de HRTEM de SnO,, s’han
proposat models atomics de creixement per baixes i mitges temperatures.
La simulacié d'imatges d'alta resoluci6 a partir dels models atomics ha
permeés validar aquests models comparant les estructures proposades amb

els resultats experimentals.

3. Les estructures proposades per Briznari, on es classifiquen els cristalls de
SnO, en funcié de la temperatura de pirdlisi i el ritme de cristal-litzacié,
coincideixen morfolégicament amb els obtinguts, si bé els plans que formen
les facetes no so6n iguals. En aquell treballen proposen les families de plans
{110}, {010}, {011} i {111} per a les facetes superiors, no obstant, nosaltres

hem trobat també facetes formades per la familia {200}.

4. S’han sintetitzat i caracteritzat quatre estructures d’'oxid de silici: SBA-15,
SBA-16, FDU-5 i KIT-6. Se n’han escollit dues, SBA-15 i KIT-6 per a

utilitzar-les com a motlle per a I'obtencié de les répliques cristal-lines.

5. S’han sintetitzat i caracteritzat estructuralment els oxids cristal-lins
proposats:; oxid de tungsté, oxid de ceri, oxid d’indi i oxid doble de ceri i
gadolini. Els resultat de XRD i XPS mostren que la silice s’elimina

completament de totes les estructures sintetitzades, i I'estructura original de
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la silice utilitzada es manté en les repliques cristal-lines. Concretament, per

a cada material:

a.

CeO,: Les mostres d'oxid de ceri es correspon a una estructura
Fm3m amb parametre de xarxa de 5.411 A. Estan formades per
nanoparticules alineades, orientades aleatoriament al llarg de

I'estructura.

WO3;: Les mostres d'oxid de tungsté estan formades per una
barreja de fases monoclinica i triclinica. Els espectres de XRD
mostren que l'estructura cubica esta formada basicament per un
marc desacoblat i les imatges de TEM confirmen aquest resultat.
La morfologia atomica d’aquesta estructura esta formada per anells
hexagonals monocristal-lins, mentre que I'estructura hexagonal
esta composta per nanoparticules alineades. S’ha descrit també la
introduccié de crom i coure com a additius catalitics a la matriu de
WO3;. El crom no es troba formant cllsters, sin6 que es troba
distribuit atdmicament dins la mostra, mentre que el coure es troba
en una major concentraci6 a la superficie del material,

principalment en forma de Cu (l).

In,O3: L'0xid d’'indi presenta una estructura nanometrica cristal-lina.
Les mostres de In,O3 pur estan formades per I'estructura cubica
més habitual (grup espaial l1a3, JCPDS n° 06-0416), amb
estructures monocristal-lines de 5-8 nm de diametre i uns 200 nm
de llargada. EI CaO forma carbonats, donant lloc a una mostra
formada per una matriu d’oxid d'indi amb petites quantitats d’'oxid

de calci i de carbonat de calci.

GDC: La mostra de GDC esta formada per nanoparticules de 2.83
+ 0.05 nm. L'estructura és compatible amb la de la fluorita
Gdo.Cepg019 (S.G.: FM3m), amb parametre de xarxa a = 5.423 A
(JCPDS n° 75-0162). Es manté la simetria cubica tipica del CeO,

90



Conclusions

tot i la preséncia d’'un 20% de gadolini, fet que indica que el Gd
esta completament dissolt dins I'estructura de I'doxid de ceri, amb

els ions Ce*" de la xarxa substituits parcialment pels ions Gd*".

6. S’hafet la caracteritzacio eléctrica dels Oxids sintetitzats amb aplicacié com
a material sensor de gas. S’ha comparat la resposta del material pur amb la

del catalitzat. Aquests son els resultats obtinguts:

a. La replica de WO; del KIT-6 té uns temps de resposta menors i
una major sensitivitat que la replica de SBA-15. La diferéncia es
deu al fet que al fabricar el sensor per serigrafia, la réplica del KIT-
6 mostra una morfologia molt més esponjosa i amb mida de gra
més petita que en la replica del SBA-15, que tendeix a formar

agregats.

b. La incorporacio de crom a la matriu de WO; fa disminuir el temps
de resposta i millora la resposta del sensor a baixes concentracions
de NO,. La presencia de crom desplaca el rang de treball del
sensor cap a concentracions menors de gas i a la vegada
augmenta la seva sensibilitat. Per altra banda, les diferéncies
eléctriques degudes a I'estructura desapareixen amb la introduccio
de coure, fet que suggereix que, en aquest cas, la interaccio entre
el gas i l'oxid semiconductor ve governada principalment per

I'additiu catalitic.

c. Els resultats de test de les mostres d'oxid d'indi mostren que la
preséncia CaO a la matriu millora la sensibilitat al CO,. A més, els
sensors amb CaO i CaCO; es comporten de manera equivalent, fet
que suggereix que els carbonats juguen un paper important en la
interaccié amb el gas. De fet, en abséncia de dopant, la deteccié
de CO, practicament no té lloc. S’ha observat també que la
resposta dels sensors disminueix al realitzar-se tests consecutius,

fet que s’atribueix a un fenomen de deshidratacio reversible.
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Les mesures de DRIFT s’han realitzat en condicions analogues a
les aplicades en els tests eléctrics. S’ha vist que el CO, interactua
amb el CaCO; per formar especies dhidroxicarbonats i
bicarbonats, les quals provoquen un canvi en la resistivitat del

material.

La millora de la resposta dels dos Oxids caracteritzats eléctricament
s'atribueix en part a l'augment de la proporcié superficie/volum

provocada per 'estructura mesoporica.
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