CAP.6: SINTESIS EXPERIMENTAL DE
CATALIZADORES

En este capitulo se realiza una breve descripcidon de la metodologia empleada,

para la sintesis y caracterizacion del sistema en estudio.
Las caracteristicas de los materiales utilizados se encuentran en el Apéndice.
La sintesis se lleva a cabo de la siguiente manera:

De acuerdo a los calculos

Si(OCH2CH3)4 realizados, en un matraz con

agitacion se  agregaron las
¢ EtOH siguientes cantidades de reactivos:
H 0 TEOS-60ml, EtOH-60ml, H,O-4.7ml,
; 2
HCI-0.19ml.
¢' HCI Se dej6 agitando la solucién, hasta
A 60°C POR 1.5 hr que esta alcanzara una temperatura
SOI RELACION MOLAR de 60°C (se toma de referencia esta
St k TEOS: EtOH: H20: HCI
oC (0.2691:1.031:0.2611:0.00019  témperatura ya que de todos los
disolventes la temperatura del EtOH
¢ Hzo es la mas baja). Llegando a este
punto, se mantuvo la temperatura
<
L HCI constante durante una hora vy
media.

So I A TEMPERATURA AMBIENTE

POR 1.5 hr .
A2 Se adicionaron: H,O- 6.129ml, HCI-

3ml, y se dej6 agitando la mezcla

ADICION DE TITANIO Y NIQUEL .
l durante dos horas, con el objetivo

GEL de dejar enfriar la mezcla.

(Fotografia 6-3).

Imagen 7-6.- Preparacion del Sol de Si, Sol
Stock y Sol A2
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CAP. 6: SINTESIS EXPERIMENTAL DE CATALIZADORES

Se agregaron dos gramos de caolin durante 10 minutos con el proposito de que
este mineral retirara un poco de H,O de la mezcla. Se filtr6 la solucion, obteniendo
el Sol-A2. (Fotografia 6-4).

Fotografia 6-3.- Sistema de reaccién Fotografia 6-4.- Sol A2 filtrado

En un matraz se agregaron las siguientes cantidades de reactivos: EtOH-5ml, Ti

(OPr')4- 0.3175ml (disolucién 1), se dejo agitando durante cinco minutos.

Se adicionaron EtOH-3ml, acacH-0.2373ml (disolucién Il) y se dejo agitando cinco
minutos, esta disolucién se agregd a la disolucién |I. Se dejé agitando cinco
minutos. Se obtuvo el Sol de Ti quelado con acacH (disolucion lll). (En esta fase se

observa el cambio de coloracion de color blanco a amarillo).
Se agregaron 25.15ml-Sol A2, a la disolucion ll, se dej6 agitando cinco minutos.

Finalmente se agregaron 0.07924gr — Ni (CsHsO-), se deja en constante agitacion,
hasta observar que la disolucion esta totalmente transparente (Fotografia 6-5). Se
obtiene el Sol de SiO,-TiO,-NiO.
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CAP. 6: SINTESIS EXPERIMENTAL DE CATALIZADORES

\ - / ( : \EC
Fotografia 6-5.-Sol de Fotografia 6-6.-Muestras para
SiO2-TiO2-NiO. caracterizacion y gelificacion

Se realiz6é el mismo procedimiento, (Fotografia 6-6 y 6-7) para otras tres muestras

en las cuales se aumentd la concentracion de Niy Ti de la siguiente manera:

Tabla 6-9.-Cantidades de Niquel y Titanio adicionadas a los Soles

Sol Cantidad ' Concentracién de Titanio y Niquel
Muestra 1 | 25.15ml 0.3175mldeTi(OPr"),
0.07924grdeNi(C;H30,)
Muestra2 | 25.15ml 0.3175mldeTi(OPr"),
0.1grdeNi(CsHgO,)
Muestra 3 | 25.15ml 0.4mldeTi(OPr'),
0.1grdeNi(CsHgO,)
Muestra4 | 25.15ml 0.4mldeTi(OPr'),

0.15grdeNi(CsH30,)
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CAP. 6: SINTESIS EXPERIMENTAL DE CATALIZADORES

Fotografia 6-7.-Muestras de Soles recién preparados

Con las muestras obtenidas se llevé un registro de la evolucién de dicho sistema. A
los soles obtenidos se aplicaron técnicas de caracterizacion de espectroscopia
FTIR y espectroscopia UV-Vis, cuando fueron recién preparados, y se realizaron
estas pruebas varias veces hasta la gelificacién total. (Fotografia 6-8 y 6-9).

Fotografia 6-8.-Equipo UV-Vis Perkin Fotografia 6-9.-Equipo FT-IR,
Elmer lambda 10 Varian 640/IR
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CAP. 6: SINTESIS EXPERIMENTAL DE CATALIZADORES

6.1 Gelacion

En las siguientes fotografias se aprecia el cambio de fase liquida a gel, asi como la

gelificacion total y la cristalizacion.

Fotografia 6-10.-Muestra en fase gel

Fotografia 6-11.-Muestras en diferente
avance de reaccion

A partir del Sol A2 se prepararon los soles del sistema de SiO,-TiO»-NiO en los que

el Ti se queld con acacH. En la Tabla 6-10 se reporta el tiempo de gelacién de los

soles polimerizados a temperatura ambiente.

Tabla 6-10.-Tiempo de gelacion para muestras de los Soles con diferente

Sol

' Muestra 1
Muestra 2
' Muestra 3

Muestra 4

Tiempo de

gelacién
45 dias

48 dias

52 dias

44 dias

concentracion

Observaciones

Gel que mantiene su transparencia y su tonalidad amarillo claro
El gel conserva su transparencia y color inicial, un amarillo oro
Gel con una transparencia de color amarillo ambar intenso

Se aprecia un gel homogéneo presenta un color ligeramente verde claro
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CAP. 6: SINTESIS EXPERIMENTAL DE CATALIZADORES

Fotografia 6-12.- Muestras geladas

6.2 Secado-Trituracion

Una vez que las muestras se gelificaron, se destaparon los frascos, permitiendo
que los geles se secaran aun mas y que de esta manera se eliminara el etanol en

€XCesO.

Fotografia 6-13.- Muestras geladas, eliminando el exceso de componentes
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CAP. 6: SINTESIS EXPERIMENTAL DE CATALIZADORES

Dichas muestras se colocaron en un horno a una temperatura de 60°C, hasta

observar la formacion de cristales.

Posteriormente estos cristales pasaron a ser triturados con un mortero hasta

obtener un polvo fino que se utiliza para la preparacién del catalizador.

Fotografia 6-15.-Xerogeles de las cuatro muestras
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CAP. 6: SINTESIS EXPERIMENTAL DE CATALIZADORES

A continuacion se observan los cristales, asi como los polvos obtenidos después

de la trituracion:

Fotografia 6-16.-Sol de Fotografia 6-17.-Gel de  Fotografia 6-18. Xerogel de
SiO2-TiO2-NiO (M-1) SiO2-TiO2-NiO (M-1) SiO2-TiO2-NiO (M-1)

Fotografia 6-19.-Muestra 1 del sistema de SiO,-TiO2>-NiO: a) Xerogel, b) Xerogel
triturado

pag. 70



CAP. 6: SINTESIS EXPERIMENTAL DE CATALIZADORES

Fotografia 6-20.-Sol de Fotografia 6-21.-Gel de Fotografia 6-22.Xerogel de
SiO2-TiO2-NiO (M-2) SiO2-TiO2-NiO (M-2) SiO2-TiO2-NiO (M-2)

Fotografia 6-23.-Muestra 2 del sistema de SiO,-TiO>-NiO: a) Xerogel, b) Xerogel
triturado

pag. 71



CAP. 6: SINTESIS EXPERIMENTAL DE CATALIZADORES

Fotografia 6-24.-Sol de Fotografia 6-25.-Gel de Fotografia 6-26.-Xerogel de
SiO2-TiO2-NiO (M-3) SiO2-TiO2-NiO (M-3) SiO2-TiO2-NiO (M-3)

Fotografia 6-27.-Muestra 3 del sistema de SiO,-TiO2-NiO: a) Xerogel, b) Xerogel
triturado
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CAP. 6: SINTESIS EXPERIMENTAL DE CATALIZADORES

Fotografia 6-28.-Sol de Fotografia 6-29.-Gel de  Fotografia 6-30.-Xerogel de
SiO2-TiO2-NiO (M-4) SiO2-TiO2-NiO (M-4) SiO2-TiO2-NiO (M-4)

a) b)

Fotografia 6-31.-Muestra 4 del sistema de SiO,-TiO2>-NiO: a) Xerogel, b) Xerogel
triturado

Con los polvos obtenidos a esta temperatura, una cantidad fue designada para
realizar espectroscopia FTIR y con la cantidad restante se llevé a cabo un Analisis
Termogavimetrico.
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CAP. 6: SINTESIS EXPERIMENTAL DE CATALIZADORES

6.3 Calcinacion

Para realizar el analisis por
espectroscopia FTIR se llevdé a cabo
la calcinacion de los Xerogeles
obtenidos con la ftrituracion a las
siguientes  temperaturas:  200°C,
400°C y 600°C.

Se colocaron las 4 muestras en la

estufa programable, hasta llegar a

dichas temperaturas.

Fotografia 6-32.- Calcinacion del
sistema de SiO--TiO>-NiO a 200°,
400° y 600°C

Una vez que se llegoé a la temperatura deseada, se procedieron a analizar las
muestras de los polvos obtenidos a las cuales se aplicaron técnicas de
caracterizacion de espectroscopia FTIR.

Fotografia 6-33.-Equipo FT-IR, Varian 640/IR

VARIAN

W —
DR LT —
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CAP. 6: SINTESIS EXPERIMENTAL DE CATALIZADORES

6.4 Analisis Termogavimetrico

Se utilizé el equipo TGA-i 1500 para llevar a cabo el Analisis Termogavimetrico de

las cuatro muestras, utilizando los siguientes parametros:

VARIABLE
Temperatura inicial 25°C
Temperatura final 1000°C
Velocidad de calentamiento 10°C
Frecuencia de muestreo 1
Gas Aire seco

El instrumento TGA-i 1500 trabaja con un controlador y un software asociado, que
provee la interfase grafica usuario-maquina ademas de permitir la construccién de
sistemas de analisis térmico. El instrumento opera en un intervalo de temperaturas
de 25 °C a 1500 °C.
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CAP. 6: SINTESIS EXPERIMENTAL DE CATALIZADORES

Fotografia 6-35.-Muestra de SiO>-TiO2-NiO
para calcinar a 1000°C

Fotografia 6-34.-Equipo TGA-i 1500
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CAP. 6: SINTESIS EXPERIMENTAL DE CATALIZADORES

6.5 Propiedades Texturales a través de adsorciéon-desorcion de N,.

De las cuatro muestras se seleccionaron solo dos, considerando las limitaciones
que implica el hecho de que este equipo no esta disponible en el laboratorio ET-
PA-24 (Fotografia 6-36 y 6-37, Equipo del Instituto de Ingenieria, UNAM), ademas
considerando las muestras que contienen una mayor cantidad de TiO, y NiO que le
proporcionan al material mayor estabilidad térmica y mecanica asi como
propiedades cataliticas si lo que se pretende es producir un catalizador. En base a
lo anterior se seleccionaron las muestras 3 y 4 y se les determinaron las siguientes
propiedades texturales: area superficial, volumen de poro y diametro de poro
promedio, a las siguientes temperaturas: 200°C, 400°C y 600°C.

Fotografia 6-37.- Analizador Bel Sorp
Mini Il

Fotografia 6-36.-Equipo BEL-JAPAN
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