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Resumen

La preparacion de silicatos mesoporosos se llevé a cabo
por el método Sol-Gel y por el método no hidrotérmico,
con la finalidad de comparar las propiedades texturales
y morfoldgicas de los materiales resultantes para ser
usados en pruebas de adsorcién de colorantes. La sintesis
del éxido de silicio por el método Sol-Gel se utilizd
tetraetil ortosilicato como fuente de silicio, a diferencia
del no hidrotérmico que se utilizé el silicato de sodio.
Ambos precursores fueron calcinados en un horno con
un flujo de aire durante 6 h. El silicato tipo MCM-41
sintetizado por Sol-Gel desarrollé un arreglo hexagonal
identificado por los planos de difraccionen (100), (11
0), (200) y (21 0) con area especifica de 1074 m?/g. Sin
embargo, en el silicato obtenido por el método no
hidrotérmico solo se identificd un pico de difraccién en
el plano (1 0 0) con area especifica de 337 m?/g. Siendo
la MCM-41 sintetizada por Sol-Gel el material méas
prometedor para ser usado como agente adsorbedor y
como posible soporte catalitico del TiO, para reacciones
de fotodegradacion.
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Abstract

The preparation of mesoporous silicates was carried out by
the Sol-Gel method and by the non-hydrothermal method,
with the aim of compare the textural and morphological
properties of the resulting materials to be used in the dye
adsorption tests. The synthesis of silicon oxide by the Sol-
Gel method used the tetraethylortosilicate as a source of
silicon, a difference of the non-hydrothermal that used the
sodium silicate. Both precursors were calcined in an oven
with an air flow for 6 h. The MCM-41 type silicate
synthesized by Sol-Gel has been developed with a
hexagonal design identified by the diffraction (1 00), (11
0), (20 0) and (2 1 0) planes with the area of 1074 m/g.
However, the silicate obtained by the non-hydrothermal
method was only identified at a diffraction peak in the (10
0) plane with a specific surface area of 337 m?/g. Being
the MCM-41 synthesized by Sol-Gel the most promising
material to be used as an adsorption agent and as a possible
catalytic support of TiO; for photodegradation reactions.
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Introduccion

El desarrollo de materiales porosos con
estructura ordenada es de gran importancia en
las areas de fisica, quimica y biologia. En la
altima década las investigaciones se han
intensificado en el desarrollo de materiales
mesoporos del tipo M41S debido a la necesidad
de catalizar o adsorber moléculas de alto peso
molecular (Jafarzadeh et al., 2016). El material
mas estudiado de esta familia es la MCM-41,
quien posee un sistema de poros tubulares con
tamafios de 15-100 A altamente ordenados que
no se intersectan entre si, elevada é&rea
superficial de aproximadamente 1000 m?/g
(Chen et al., 1999). La importancia de la MCM-
41 se basa en una estructura simple con
propiedades  estructurales y  texturales
moldeables en funcion de las condiciones de
sintesis y surfactante que permiten la obtencién
de poros bien definidos, grandes volimenes de
poros, areas especificas muy altas que facilitan
una buena difusion de reactantes y productos
dentro y fuera de los poros. Por otra parte, este
material presenta una estabilidad quimica y
buena sinergia con iones metalicos como el Ti,
Zr, Al, entre otros. En el presente trabajo se
reporta la sintesis de silicatos mesoporos por el
método Sol-Gel y el método no hidrotérmico,
ambos métodos son econdémicos y rapidos de
usar para la preparacion de silicatos en
comparacion con el método hidrotérmico.
Posteriormente, con los materiales resultantes se
harén pruebas de adsorcion de azocolorantes y
dopaje de los soportes con 6xido de titanio para
realizar pruebas de fotodegradacion.
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Metodologia a desarrollar
Sintesis de la MCM-41

La MCM-41 fue sintetizada por el método Sol-
Gel (Sanchez, 2012), usando cetil-trimetil-
amonio (CTAB) como agente director de la
estructura en mezcla con hidroxido de amonio
(NH4OH) y agua desionizada, la agitacion se
Ilevd a cabo a temperatura ambiente durante 45
min. Posteriormente, se adicion6 una cantidad
conocida de tetraetil ortosilicato (TEOS) y se
continud con la agitacion por un intervalo de 40-
60 min. El precipitado obtenido fue recuperado
por filtracion a vacio, lavado con agua
desionizada y secado a 60°C por 24 h. El
material resultante fue finamente pulverizado y
calcinado a 550°C por 8 h en flujo de aire
extraseco.

Sintesis del SiO2

El silicato mesoporoso fue sintetizado de
acuerdo a la literatura (Esteban et al., 2015) con
algunas modificaciones. La sintesis se inici6 con
la mezcla de bromuro de cetil-trimetil-amonio
(CTMABT, Aldrich, 99%) y agua destilada. La
agitacion fue llevada a cabo a temperatura
ambiente durante 15 min. Posteriormente, a esta
solucion se le adicion6 una cantidad conocida de
silicato de sodio (Na20O7Sis; Aldrich) y se
continud con la homogenizacion durante 30 min
a temperatura ambiente. EI pH de la solucién
alcalina se ajustd de un valor de 12 hasta 9
mediante la adicion de &cido sulfdrico a una
concentracion 2 M (H2SOa4: 2 M). El precipitado
blanco formado fue filtrado a vacio, lavado y
finalmente secado a 80°C durante 48 h. El sélido
resultante se pulverizd y calcind a 600°C por 6 h
en flujo de aire extraseco.
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Resultados
Caracterizacion de catalizadores

La isoterma de adsorcién-desorcién de nitrégeno
y distribucién de tamafio de poro de la MCM-41
es ilustrado en el grafico 1. Se observo que el
material exhibe una isoterma de tipo IV
caracteristico de un material mesoporoso
(Leofanti et al., 1998). El lazo de histéresis
asociado a este material es de tipo H1 que indica
la formacion de poros de tamafios uniformes de
alrededor de 20-35 A. Shu et al., (2015).
También se sintetizé la MCM-41 utilizando el
método hidrotérmico y reportd propiedades
texturales similares a las obtenidas por el método
Sol-Gel (tabla 1). Por otra parte, con el método
no hidrotérmico se obtuvo un silicato (grafico 2)
con isoterma de tipo V que identifica a un sélido
constituido por mesoporos y macroporos, este
tipo de sistema es similar al tipo Il (Sing et
al.,1985). El lazo de histéresis es de tipo H3,
caracteristico de un material poroso que forma
aglomerado de particulas con tamafos y formas
no uniformes con distribucion de tamarfio de poro
variado como se aprecia el gréafico 2.
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Grafico 1 Isoterma de adsorcion-desorcion de nitrégeno
del material MCM-41
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Gréfico 2 Isoterma de adsorcidn-desorcién de nitrogeno
del material SiO,

La tabla 1 muestra los parametros
texturales determinados por el método BET y
BJH. El area especifica del oxido de silicio
(SiOy) fue de 337 m?/g, similar a lo reportado por
Jung et al., (2001) para el SiO2 que fue de 332
m?/g. Un valor bajo en el area especifica de éste
material se puede atribuir a la formacion de
aglomerados de particulas, sin embargo, la
introduccién de un agente dopante en el SiO>
puede originar un incremento en el éarea
especifica tal como lo demostré Jung et al. y
Esteban et al. Por otra parte, con el método Sol-
Gel se obtuvo un silicato mesoporoso de acuerdo
a la IUPAC ya que se encuentra en un rango de
diametro de poro < 50 A, con un area especifica
de 1074 m?g, ideal para ser usado como
adsorbente y/o soporte catalitico.

Material | Sget Dp Vp
(m?g) | (A) | (cm¥g)
MCM-41 | 1074 27 0.86
SiO; 337 43 0.71

Tabla 1 Parametros texturales de los soportes cataliticos
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En el grafico 3 se presentan los patrones de
difraccion de rayos X de los soportes
mesoporosos. A bajos angulos los patrones de
DRX de la MCM-41 muestra tres picos bien
definidos en los planos (10 0), (1 10) y (2 0 0),
que caracteriza a un material con estructura
hexagonal altamente ordenada (Wang et al.,
2016). Mientras que, el SiO presenta solo un
pico de difraccion en el plano (1 0 0), la ausencia
del resto de picos indica que el material
desarrollo una estructura hexagonal poco
ordenada en comparacién con la MCM-41. Sin
embargo, ambos métodos de sintesis permitieron
obtener silicatos mesoporos con arreglos
estructurales idoneos para ser usados como
soportes cataliticos.
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Gréfico 3 Difracciénde rayos X a bajos angulos
de los soportes cataliticos

El gréafico 4 exhibe los espectros FTIR de
los materiales MCM-41 y SiO», los materiales
presentaron banda en 434, 602 y 814 cm™ que
corresponde a la vibracion del enlace metal-
oxigeno, especificamente enlace Si-O. Ademas
se identificaron flexiones localizadas en 1054 y
1250 cmtque corresponden a vibraciones de tipo
asimétrico del enlace Si-O-Si (Kumar et al.,
2015).

ISSN 2410-3934
ECORFAN® Todos los derechos reservados.

Diciembre 2017 VVol.4 No.13 31-36

En la MCM-41 se observé una banda en
1740 cm™ que corresponde a vibraciones de
agua molecular adsorbida en el solido (Abdel et
al., 2015).
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Figura 4 Espectroscopia FTIR de los silicatos
Mesoporosos

Las imagenes de Microscopia Electrénica
de Transmision de la MCM-41 y SiO; se
muestran en la figura 1 y figura 2,
respectivamente. La MCM-41 muestra un
conjunto de canales uniformes gque indican una
estructura hexagonal altamente ordenada, lo cual
estd en correlacion con los patrones de
difraccion de rayos X a bajos angulos (figura 3).
Por otra parte, el SiO2 presenta un ordenamiento
de canales poco homogeéneo en varias secciones
de la muestra, en su mayoria son secciones
amorfas indicando que el arreglo hexagonal no
se encuentra bien definidas tal como se observo
por DRX.
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Figura 1 Microscopia electrénica de transmision del
material MCM-4

Figura 2 Microscopia electrénica detransmision del
material SiO;
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Conclusiones

Los silicatos mesoporosos obtenidos por el
método no hidrotérmico y Sol-Gel resultaron
con propiedades texturales y morfologicas
idéneas para ser usados como adsorbentes del
colorante naranja de metilo.
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Sin embargo, el silicato tipo MCM-41
preparado por Sol-Gel resultdé por sus
caracteristicas el mas prometedor para esta
finalidad, ademas, estas caracteristicas permiten
a ambos silicatos ser usados como soportes
cataliticos  para  realizar  pruebas de
fotodegradacion en una segunda etapa de esta
investigacion. Por otra parte, ambos métodos
resultaron ser mas rapidos y econdmicos para la
sintesis de silicatos mesoporosos.
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