Application of titania nanocoating to clay brick facades for
biofouling prevention: efficiency and effect of substratum

Lorenzo Graziani®”

@ Dipartimento di Ingegneria Civile, Edile e Architettura DICEA, Universita Politecnica delle Marche, Via Brecce Bianche 12, Ancona, 60131, Italia

Highlights

The effect of TiO2 nanocoating was investigated.

Correlation between morphology of the substrata and biofouling were studied.
TiO2 was able to prevent the adhesion of microorganism to the material.

Total porosity and surface’s roughness played a key role in the biofouling process.

Abstract

The goal of this study was to explain the influence of the total porosity and the surface roughness on the bioreceptivity of clay bricks
by phototrophic microorganisms. This correlation was studied on both specimens treated with TiO2 nanocoating and untreated control
specimens. An accelerated fouling test was performed by sprinkling a suspension of Chlorella mirabilis and Chroococcidiopsis
fissurarum on sample’s surfaces. Results showed that specimen’s microstructure play a key role in the biofouling process. Finally,
TiO2 was able to inhibit the biofouling of clay bricks irradiated with UV-A light except in the case of high porous rough specimens.

Keywords

Porosity, Roughness, Fagade Biodeterioration, Algae, Durability

1. INTRODUZIONE

L’involucro edilizio, incluse le facciate in laterizio (tradizionali e innovative) sono inevitabilmente soggette
alle azioni meteorologiche. L’ esposizione prolungata a tali fenomeni puo causare la perdita di funzionalita e
di integrita strutturale. Inoltre, una delle piu diffuse cause di degrado ¢ legata all’attecchimento di
microorganismi (biofouling). Il danno causato dai microorganismi, oltre ad essere puramente estetico, porta
anche alla formazione di microfratture che, a lungo termine possono portare alla rottura degli elementi. Un
altro effetto nocivo, provocato dalla formazione di macchie microbiche, ¢ I’insalubrita degli ambienti interni
e un potenziale pericolo per la salute degli abitanti. Tutto cid causa un aumento dei costi di
manutenzione/prevenzione.

L’utilizzo di nanotecnologie, in particolare del biossido di titanio (TiO2), grazie al suo potere fotocatalitico
pud diminuire la formazione di biofilm andando a diminuire il grado di attecchimento delle cellule algali,
favorendo in questo modo 1’azione pulente dell’acqua (ad esempio della pioggia).

Lo scopo di questo documento & quello di studiare gli effetti autopulenti del TiO; nei confronti di microalghe
(Chlorella mirabilis e Chroococcidiopsis fissurarum) quando ¢ applicato su superfici in laterizio. Inoltre, sono
state trovate le relazioni che esistono tra attecchimento algale e caratteristiche del substrato, nello specifico

porosita totale, distribuzione della dimensione dei pori e rugosita superficiale.
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2. STATO DELL’ARTE

E stato dimostrato che I’attecchimento di microorganismi e la conseguente attivita microbica pud avere un
impatto notevole sulla durabilita dei materiali da costruzione [1,2]. Alghe e cianobatteri sono gli organismi
pionieri delle facciate edili e sono la base per la formazione di altri microsistemi biologici come muffe, funghi
e licheni [2, 3].

La colonizzazione delle facciate edilizie dipende sia da parametri ambientali (come umidita e luce) [4-8], sia
da parametri fisici e da caratteristiche del substrato (come porosita e rugosita) [6, 7, 9-12].

La prevenzione/rimozione di macchie microbiche viene fatta con 1’uso di materiali idrorepellenti o biocidi.
L’uso di queste tecniche richiede frequenti ri-applicazioni e ha un’efficacia limitata [5,13]. Per queste ragioni
si stanno sviluppando nuovi materiali capaci di contrastare la formazione di macchie biologiche. In questo
nuovo panorama si inseriscono i nano-film di TiO; [14-21] che sono in grado di indebolire i legami che si
vanno a formare tra cellule algali e substrato grazie al processo di ossidazione foto-indotta [22].

Precedenti studi hanno dimostrato che la rugosita superficiale favorisce 1’attecchimento dei microorganismi e
di materiali organici trasportati dal vento e dalla pioggia sulla facciata e di conseguenza i materiali rugosi sono
piu soggetti alla formazione di biofilm [2, 6-8, 11, 23]. Anche la porosita gioca un ruolo importante perché
influenza la quantita di acqua assorbita (principale nutrimento per i microorganismi) e la ritenzione della stessa
all’interno del materiale [2, 24].

Le ricerche volte a studiare gli effetti del substrato nei confronti del biofouling sono limitate [22, 25-27],
specialmente nel caso di materiali trattati con TiO,. In questo articolo I’effetto inibitorio del TiO; € stato

valutato tramite un test di crescita accelerato in laboratorio.

3. METODOLOGIA

Sono stati utilizzati 24 campioni prismatici in laterizio aventi dimensione pari a 80x80x30 mm?. La porosita
totale e stata valutata con un porosimetro ad intrusione di mercurio Micromeritics Autopore Ill. Dodici
campioni avevano una porosita pari al 19% (L), mentre gli altri dodici pari al 37% (H). Per ogni gruppo, sei
campioni avevano una superficie rugosa (R) e altri sei sono stati levigati (S) con carta abrasiva. Infine tre
campioni per ogni gruppo sono stati trattati (T) con una soluzione acquosa di TiO; pari all’ 1% e gli altri tre
sono stati usati come controllo (U). I campioni sono stati trattati manualmente tramite spruzzatura di 2ml di
trattamento per ogni campione da una distanza di 25cm con aerografo e poi i campioni sono stati lasciati
asciugare al buio per 24 ore.

11 test accelerato ¢ stato condotto tramite cicli di wet&dry all’interno di una camera vetrata in condizioni
climatiche controllate (Figura 1). La coltura microbica era composta da una sospensione di acqua distillata, di
nutrimento algale Bold’s Basal Medium (BBM) e di microalghe Chlorella mirabilis e Chroococcidiopsis
fissurarum con una concentrazione iniziale del 5%. | campioni sono stati posizionati al di sopra della

sospensione algale su supporti in alluminio inclinati a 45°. La coltura algale é stata fatta piovere sopra i



campioni (per 3ore al giorno) tramite tubi in plastica dotati di tre ugelli per ogni campione da una distanza di
2cm. La luce diurna é stata simulata con due neon da 39W (Sylvania, model TopLife) e la radiazione UV ¢
stata fornita da un neon Blacklight Blue da 18W con lunghezza d’onda principale a 365nm. 1l ciclo giorno/notte

aveva una durata di 14ore e 10ore rispettivamente (Figura 1).
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Figura 1. Apparecchiatura utilizzata nel test accelerato e condizioni climatiche registrate.

La crescita dei microorganismi sulla superficie dei campioni é stata valutata settimanalmente tramite analisi
digitale dell’immagine (DIA) e misure colorimetriche con spettrofotometro Konika Minolta CM-2600D su
nove punti distribuiti sulla superfice di ogni campione. Sono state misurate le componenti del colore L*, a* e

b* e la variazione del colore, correlata al grado di copertura algale, € stata calcolata con 1’equazione 1.

AE:\/(Lo_Lt)2+(ao_a1)2+(bo_bt)2 1

dove AE ¢ la variazione del colore e Lo, a € bo sono le coordinate colorimetriche dei campioni all’inizio del

test, mentre Ly, a; e by sono le coordinate CIELab misurate settimanalmente.
Per la valutazione con DIA le superfici dei campioni sono state digitalizzate ad una risoluzione di 600dpi.
Successivamente, tramite il software Imagel, ¢ stato applicato un filtro soglia con cui ¢ stata isolata 1’area

ricoperta da alghe corrispondente all’area ricoperta dai microorganismi ed espressa in percentuale [22,25].

4. RISULTATI

La scansione digitale delle superfici dei campioni ha permesso di avere una rapida valutazione qualitativa del
fenomeno di biofouling. Come si pud notare dalla Figura 2, i campioni trattati con TiO, sono in grado di
rallentare la crescita algale, tranne nel caso dei campioni HRT caratterizzati da elevata porosita e superficie
rugosa. Nel migliore dei casi (campioni LST), il TiO € addirittura in grado di inibire totalmente la formazione

di macchie biologiche.
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Figura 2. Valutazione qualitativa del grado di attecchimento algale al tempo zero e dopo 12 settimane di test accelerato.

Le analisi quantitative (colorimetria e DIA), i cui risultati sono riportati in Figura 3 e

Figura 4, hanno confermato i risultati qualitativi, infatti gli andamenti dei campioni trattati (T) sono sempre al
di sotto degli andamenti dei campioni di controllo (U) aventi le stesse proprieta. Come gia riscontrato, il TiO;
non é in grado di rallentare la crescita algale nel caso di campioni porosi con superficie rugosa, infatti le curve

dei campioni HRU e HRT sono sovrapposte.
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Figura 3. Variazioni cromatiche dovute all attecchimento algale.
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Figura 4. Copertura algale della superficie dei campioni.

Per capire gli effetti del substrato sul modo di attecchire e di svilupparsi delle cellule algali é stata presa in
considerazione la massima copertura algale, corrispondente alla 12° settimana in

Figura 4 ed é stato tracciato I’istogramma di Figura 5.



Nel caso di campioni non trattati con elevata porosita (HRU e HSU) si nota come i campioni levigati (S) siano
meno soggetti alla formazione di macchie biologiche e lo stesso trend € visibile per lo stesso tipo di campioni
trattati con TiO, (HRT e HST). Questo a conferma del fatto che la rugosita gioca un ruolo fondamentale nel
processo di biofouling in quanto offre le asperita necessarie per I’ancoraggio delle cellule algali. La rugosita
ha gli stessi effetti anche nel caso dei campioni a bassa porosita (L).

Il trattamento non & in grado di rallentare la crescita nei campioni rugosi ad alta porosita (HRT =~ HRU), mentre
nel caso di campioni a bassa porosita, si nota una significativa differenza tra i campioni trattati (LRT) e i
campioni di controllo (LRU) pari a circa il 24%. Questo significa che la porosita incide significativamente
sulla formazione di macchie biologiche andando ad incrementare 1’acqua ritenuta all’interno del substrato e di

conseguenza i nutrienti necessari per la crescita algale.
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Figura 5. Copertura algale massima registrata alla fine del test di crescita accelerata.

Inoltre, gli effetti della porosita si possono notare facilmente comparando le colonne dei campioni con porosita
pari al 19% (colonne arancioni in Figura 5) con le colonne dei campioni aventi porosita pari al 37% (colonne
azzurre in Figura 5), infatti i campioni a bassa porosita (L) hanno valori sempre minori dei campioni con una

porosita maggiore (H).

5. CONCLUSIONI

Il test di crescita accelerata in laboratorio ha permesso di studiare gli effetti delle caratteristiche fisiche del
substrato (in particolare porosita e rugosita) nei confronti della crescita di macchie algali. Entrambe le tecniche
di analisi, variazione colorimetrica e DIA, hanno confermato gli stessi risultati.

L’influenza della rugosita & evidente e dovuta al fatto che una superficie rugosa offre maggiori punti di
ancoraggio per le cellule algali. Anche la porosita ha un’importante influenza sul biofouling in quanto
contribuisce ad una maggiore ritenzione di acqua e quindi di nutrimento algale.

Il TiO; si ¢ dimostrato efficace nell’inibire la crescita dei microorganismi tranne nel caso di campioni porosi
con superficie rugosa. In questo caso il potere battericida del TiO. non riesce a contrastare la rapidita di

espansione delle macchie algali.
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