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Introduccioén

En 2001 se reportd [1] por primera vez la sintesis de la silice TUD-1, la cual se
caracteriza por ser un material mesoporoso con poros interconectados de manera tri-
dimensional, cuya preparacion es sencilla, no requiere de agentes surfactantes y tiene
alta superficie especifica.

Las aplicaciones de TUD-1 en el campo de la catalisis son variadas [2,3]. Gracias a la
estructura tipo “esponja” que presenta este material asi como el tamafio de sus poros,
tiene la capacidad de alojar diferentes moléculas y facilitar su difusién a través de la
matriz del solido [1,4]. Para la sintesis de TUD-1 se utiliz6 TEA (trietanolamina) como
agente director de la estructura mesoporosa; TEOS (tetraetilortosilicato) como
precursor de silice y TEAOH (hidroxido de tetraetilamonio) como catalizador de la
reaccion sol-gel. En general, el proceso involucra las etapas de envejecimiento,
secado, tratamiento hidrotermal y calcinacién. Este trabajo describe la sintesis TUD-1
y su empleo como soporte del &cido tunsgtofosférico, para la obtencién de
catalizadores acidos que seréan utilizados en la sintesis de quinolinas polisustituidas.

Experimental

La silice TUD-1 se sintetizd utilizando una cantidad de reactivos tal que permita
obtener una relacion molar de SiO,/TEA/TEAOH/H,O igual a 1:1:0.5:11. Se prepara
una solucién de TEA en agua y se agrega al TEOS agitando durante 2 h hasta obtener
el gel. Luego se deja envejecer durante 24 h a temperatura ambiente, transcurrido este
tiempo se seca a 100 °C durante 24 h. Una vez seco se realiza el tratamiento
hidrotermal en autoclave a 180 °C durante 5 h por ultimo se somete a calcinacién a
600 °C durante 10 h.

La inmovilizacion del TPA se realizé mediante la técnica de impregnacion a humedad
incipiente, utilizando una solucion del acido en etanol-agua (1:1 v/v) con concentracion
adecuada para obtener 30 y 60% de TPA (p/p) en el material final (TUD-1TPA30 y
TUD-1TPAG0O respectivamente).

Caracterizacion

Las propiedades texturales y caracteristicas fisicoquimicas se determinaron a partir de
las isotermas de adsorcion-desorcion de N,, por FT-IR y DRX respectivamente. Las
propiedades &cidas de los solidos se estimaron mediante titulacion potenciométrica
con n-butilamina.

Resultados y Discusion
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De acuerdo con la clasificacion de IUPAC las isotermas de adsorcién—desorcion de N,
obtenidas se pueden clasificar como de tipo IV con histéresis del tipo H,,
caracteristicas de materiales mesoporosos (Figura 1).
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Figura 1. Isotermas de adsorcion-desorcion de N, de los solidos.
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El area especifica del material sin impregnar (TUD-1) presento un valor de Sger 719
m?/g, debido Gnicamente a la presencia de mesoporos. Este valor disminuy6 al
incorporarse el TPA y con el incremento de la cantidad adicionada, obteniéndose
valores iguales a 429 m?%g para 30% (p/p) y 209 m?%g para 60% (p/p) de TPA. Esta
disminucién se debe a la proporcion de TUD-1 en los materiales TUD-1TPA30 y TUD-
1TPAG60O (70% y 40% respectivamente). Adicionalmente, podria deberse a la parcial
obstruccién de los mesoporos de la TUD-1 al incorporar el TPA, se corrobord por la
aparicion de microporos. Para los materiales TUD-1TPA30 y TUD-1TPA60 calcinados
a 400 °C se obtuvieron valores de Sger de 295 m?/g y 197 m?/g respectivamente. En
todos los solidos se obtuvo un diametro promedio de poro (Dp) mayor a 3,0 nm.

Los difractogramas de los materiales impregnados con TPA son similares al
difractograma obtenido del soporte donde no se observan picos cristalinos indicando
gue el TPA se encuentra disperso en la superficie del solido.

En todos los espectros FT-IR aparecen las bandas caracteristicas de la silice [6] y en
el correspondiente a los materiales impregnados con 60% de TPA (Figura 2) se
observan bandas caracteristicas del anién [PW,04]° a 1080, 981 y 891 cm™
atribuidas a las vibraciones de los enlaces P-Oa, W-Od y W-Ob-W respectivamente
[7]. Comportamiento similar se observd para los materiales con 30% de TPA. Cabe
aclarar que las bandas caracteristicas del TPA aparecen superpuestas a las bandas
gue corresponden al grupo Si-O de la silice.
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Figura 2. Espectros FT-IR del s6lido TUD-1 adicionado de 60% de TPA y calcinado a
400 °C
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Las curvas de titulacion potenciométricas de los solidos se muestran en la figura 3. La
incorporacién del TPA permite incrementar notablemente la fuerza y el numero de los
sitios presentes en el material los mismos presentan sitios acidos muy fuertes con
valores de Ei superiores a 550 mV en ambos casos.
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Figura 3. Curvas de titulaciéon potenciométrica de los sélidos a) TUD-1 impregnados
con TPA y b) TUD-1 impregnados con TPA y calcinados a 400° C.

Cuando los sélidos son calcinados a 400°C (Figura 3 b) se observa un leve aumento
de los valores de Ei, el cual puede deberse a la eliminacién de moléculas de agua que
estaban interaccionado con los H* del TPA [5].

Conclusiones

El material TUD-1 preparado presentd adecuadas propiedades para ser utilizado como
soporte de catalizadores.

Las caracteristicas mesoporosas del material fueron confirmadas mediante las
isotermas de adsorcion-desorcion de N,, mientras que los resultados de FT-IR y DRX
mostraron la presencia del anién [PW1,0,0] en los sélidos impregnados, con una alta
dispersién, ademas de presentar excelente caracteristicas acidas.
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