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RESUMEN

El presente articulo muestra la evaluacién
de los cambios texturales, superficiales y
estructurales en una zeolita Y empleada
en la sintesis de sdlidos a base de platino
soportado. Las caracteristicas estructura-
les se analizaron mediante difraccién de
rayos X (DRX), y las propiedades textu-
rales y morfoldgicas mediante fisiadsor-
cién de nitrégeno a 77K y microscopia
electrénica de barrido (SEM). Adicional-
mente, se determind la dimension fractal
y la distribucién de potenciales de adsor-
cion para todos los solidos. Los resulta-
dos muestran que el proceso de sintesis
induce la formacién de microporosidad
en los so6lidos, conservando la estructura
de la zeolita y sin ocasionar alteraciones

topograficas o energéticas importantes
sobre la superficie del soporte.

Palabras clave: zeolita Y, catalizado-
res de Pt, dimension fractal, heterogenei-
dad energética.

ABSTRACT

The present paper shows the evaluation of
texture, surface and structure changes on a
zeolite Y employed in the synthesis of so-
lids based on supported platinum. The
structure features were analyzed by X-ray
diffraction (XRD) whereas the texture and
morphologic properties were studied from
nitrogen adsorption isotherms (77K) and
scanning electron microscopy (SEM). In
addition, fractal dimension and adsorption
potential distribution were determined for
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all solids. The results show that the synthe-
sis process induces the microporosity for-
mation, maintaining the zeolite structure
and without important topographic or
energetic alterations on the surface.

Key words: Zeolite Y, Pt catalysts,
fractal dimension, energetic heterogeneity.

RESUMO

O presente artigo mostra a avaliacdo das
mudancas texturais, superficiais e estru-
turais em uma zeolita Y empregada na
sintese de sdlidos na base de platina su-
portada. As caracteristicas estruturais fo-
ram analisadas mediante difracao de raios
X (DRX) e as propriedades texturais e
morfolégicas mediante fisiadsorcdo de
nitrogénio a 77K e microscopia eletroni-
co de varredura (SEM). Adicionalmente
se determinou a dimensao fractal e a dis-
tribuicio dos potenciais de adsor¢ao para
todos os sdlidos. Os resultados mostram
que o processo da sintese induz a formac-
ao da microporosidade, conservando a
estrutura da zeolita sem causar alteracoes
topograficas ou energéticas importantes
sobre a superficie de suporte.

Palavras-chave: zeolita Y, catalisa-
dores da Pt, dimensdo fractal, heteroge-
neidade energética.

INTRODUCCION

El desempeiio de sdlidos en las diferentes
aplicaciones (adsorcion, separacion o cata-
lisis) requiere de propiedades estructurales
y texturales adecuadas, para lo cual el con-
trol de la microporosidad (tamafio, volu-
men y forma de poros) y el area superficial
son aspectos cruciales, puesto que tales pa-
rametros determinan y limitan el empleo
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exitoso de estos materiales (1). En catalisis
heterogénea, la geometria de la superficie,
definida por la forma y el tamafio de los po-
ros, controla la difusion de las especies
reactantes hacia, y desde, los sitios activos
del solido, determinando asi la actividad y
la selectividad del catalizador (2, 3).

De otro lado, las zeolitas son aluminosi-
licatos cristalinos (tectosilicatos), estructu-
ralmente formados por redes tridimensio-
nales de entidades de SiO, y AlO, unidas
mediante oxigenos compartidos. La forma-
cion de dicha estructura genera canales y
cajas interconectadas que constituyen una
red completamente microporosa (3). La
zeolita Y, un tipo de zeolita sintética muy
usado en catalisis heterogénea, presenta es-
tructura similar a la faujasita (un mineral
natural), que muestra una estructura micro-
porosa de “supercajas” con dimensiones
aproximadas de 13A de didmetro, e inter-
conectadas con cajas menores de aproxima-
damente 8A de diametro (3, 4).

Las zeolitas son empleadas amplia-
mente en procesos de catalisis heterogé-
nea, como catalizadores o como soportes
cataliticos, en reacciones de oxidacion de
compuestos organicos, reacciones de cra-
queo de hidrocarburos, de hidrogena-
cion, de isomerizacion, y en general en
procesos acido-base (2, 5). Por otra par-
te, los catalizadores de platino son utiliza-
dos con frecuencia en reacciones de oxi-
dacion de CO y de compuestos organicos
volétiles (COV) (6-9), dos reacciones de
alto interés ambiental debido a la necesi-
dad de eliminar dichos compuestos como
contaminantes atmosféricos y de ambien-
tes industriales. Para tales aplicaciones es
fundamental el conocimiento profundo de
las caracteristicas de la superficie, entre
las cuales se destacan la textura, su geo-
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metria fractal y la heterogeneidad energé-
tica. Sin embargo, seglin nuestro conoci-
miento, no existe en literatura ninglin
trabajo que describa el efecto de la im-
pregnacion de platino sobre dichas carac-
teristicas en una zeolita.

Aunque en la actualidad existen varios
métodos para determinar la dimensién
fractal (10, 11), quiza el caracter abstrac-
to del concepto y la complejidad de las re-
laciones tedricas hacen que este tipo de
caracterizacion sea poco aplicado. La di-
mension fractal, D, es un parametro em-
pleado para evaluar cuantitativamente la
geometria fractal, y representa una medi-
da de las irregularidades (rugosidad) de la
superficie de un sélido (10, 12). El valor
de dicho pardmetro puede variar de 2 a 3.
El valor limite inferior, 2, corresponde a
una superficie perfectamente lisa, mien-
tras que el valor limite superior, 3, co-
rresponde a una superficie irregular o ru-
gosa (10-14). Una de las relaciones mas
simples y empleadas para determinar la
dimension fractal de un sélido a partir de
datos de adsorcion fue deducida por
Avnir y Jaroniec (14) partiendo de la
ecuacion de Frenkel-Halsey-Hill (FHH),
mediante la extension de la isoterma de
Dubinin-Raduskevich. La ecuacion deri-
vada por Avnir-Jaroniec es:

Ln(x)=K ~(3-D)Ln(A) [1]

donde x es la cantidad adsorbida, K es
constante y A es el potencial de adsorcién
(10, 12).

A=-AG :RTLn(PO) 2]
P

donde R es la constante universal de los
gases, T es la temperatura absoluta y P,y
P son, respectivamente, las presiones de

saturacion y de equilibrio durante la ad-
sorcién del gas.

Por otra parte, se considera que los s6-
lidos porosos son heterogéneos desde el
punto de vista estructural y energético
(15-17) (aqui el término estructural se re-
fiere a la estructura porosa o microporosa
del solido). La heterogeneidad estructu-
ral se caracteriza usualmente mediante
funciones de distribucién de tamafo de
poro, mientras que la heterogeneidad
energética se evalia mediante funciones
de distribucion de potenciales de adsor-
cion (15-18). En principio, la heteroge-
neidad energética total de un sélido es el
resultado de las contribuciones energéti-
cas de superficie (heterogeneidad de la
superficie: debida a grupos funcionales
de la superficie, impurezas, defectos) y
las contribuciones energéticas debido a la
heterogeneidad estructural (microporosi-
dad: tamafio y forma de poros) (15, 18).
Para construir la distribucion de poten-
ciales de adsorcion, X(A4), es necesario
obtener inicialmente la curva caracteristi-
ca de adsorcion v(A4) (gréfica de la canti-
dad adsorbida (volumen liquido) como
una funcion del potencial de adsorcion), y
luego derivar dicha funcion para obtener
la siguiente expresion:
av(4)

dA 3]

X ( A ) =—
La Ecuacidn 3 se denomina funcién di-
ferencial de distribucion de potencial (15,
19), y puede expresarse en términos de la
ecuacion de Dubinin-Astakhov:

X(A)=_d;7£;4):nA”"§f, ;exp{{;] } [4]

Donde f; denota la fraccion de sitios de
adsorciéon en los microporos con una
energia de adsorcion caracteristica E;, y n
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es el exponente clasico de la ecuacién de
Dubinin-Astakhov (18, 20, 21).

El objetivo del presente articulo es
evaluar las variaciones en estructura y
superficie (incluyendo textura, hetero-
geneidad energética y dimension fractal)
de una zeolita Y, después de ser modifi-
cada mediante el método de impregna-
cién con acetilacetonatoplatino(II) para
obtener catalizadores de Pt soportado.
Las contribuciones del presente estudio
conducen a un conocimiento més elabo-
rado de las relaciones estructura-superfi-
cie-propiedades de este tipo de cataliza-
dores. Asi, las distribuciones de poten-
cial de adsorcién y la dimension fractal
se evalian a partir de la medida de isoter-
mas de adsorcion de nitrégeno y la modi-
ficacion estructural se verifica mediante
difraccion de rayos X (DRX).

MATERIALES Y METODOS
Material de partida

La serie de catalizadores se sintetiz em-
pleando como soporte una zeolita Y (ZY)
sodica, suministrada por la empresa W.
R. Grace Davison, con 36% de Si y
10,9% de Al (relacién Si/Al de 3,4), y
una capacidad de intercambio catidnico
(CIC) de 78 meq/100 g.

Preparacion de los materiales
modificados

Los sdlidos modificados se prepararon
mediante impregnaciéon himeda con Pt,
para lo cual una masa determinada de s6-
lido (zeolita Y) se somete a presion redu-
cida (70 mm Hg), en un rotaevaporador,
a una temperatura de 80 °C por dos ho-
ras, con el fin de desalojar el agua fisiad-
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sorbida en la superficie. Luego se adicio-
na un volumen apropiado de solucién de
acetilacetonatoplatino(IT) (Aldrich, 97 %)
en dioxano (Merck, 99,5%), y se deja en
contacto por 24 horas a temperatura am-
biente. El s6lido se seca a 80 °C durante 2
horas y luego se calcina a 500 °C por 2
horas, empleando rampa de calentamien-
to. Finalmente, los solidos se designan
x%Pt/ZY (x representa el porcentaje de
platino determinado experimentalmente).

Caracterizacion de los solidos

El contenido de Pt en los sélidos se de-
termind por absorcion atémica en un es-
pectrofotémetro Varian A10. Los anali-
sis de difraccion de rayos X (DRX) se
desarrollaron en un difractémetro Phi-
lips PW 1820 (radiacién Ka de Cu, 4
= 1,54056A), con geometria 26 y confi-
guracion Bragg-Brentano. Los difracto-
gramas se tomaron a temperatura am-
biente empleando la técnica de polvo
forzado, con tamafio de paso de 0,05°26
y tiempo de paso de 10s. Los analisis de
microscopia electrénica de barrido
(SEM) se realizaron en un microscopio
FEI QUANTA 200, con analizador
EDX. Cada s6lido se analiz6 mediante la
toma de més de tres micrografias (con
EDX) en sitios diferentes de la superfi-
cie, con el fin de obtener mayor confia-
bilidad en el anilisis.

Las isotermas de adsorcion de nitroge-
no se tomaron a una temperatura de 77K,
en un sortdbmetro Quantachrome Auto-
sorb 1, en el rango P/P, de 107 hasta
0,99. Para ello las muestras se desgasifi-
caron previamente a 300 °C, alcanzando
presiones menores a 50 umHg, durante
12 horas. Las areas superficiales se calcu-
laron mediante el modelo de Langmuir, y
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las 4reas y los volimenes de microporo se
determinaron mediante el método de Du-
binin-Astakhov (DA) (22, 23). Para to-
dos los célculos se asume que la molécula
de nitré6geno (N,) ocupa un area de 16,2
A2,y que la densidad del nitrégeno con-
densado en los poros es igual a la del ni-
trégeno liquido a 77K, p=0,81 g/cm’ (1,
24, 25). Finalmente, la dimension fractal
se determin6 mediante el método de
Avnir-Jaroniec, en el rango de presion re-
lativa (P/P,;) comprendido entre 0,08 y
0,2 (10, 12, 14), las distribuciones de po-
tencial de adsorcidn se determinaron me-
diante la extension de Dubinin-Astakhov
(Ecuacién 4) y mediante la forma diferen-
cial (Ecuacion 3).

RESULTADOS Y DISCUSION

El analisis por DRX de los diferentes soli-
dos (Figura 1) revela la conservacion de la
estructura cristalina de la zeolita Y luego
de la modificacién con Pt. En principio,
todos los difractogramas muestran las se-
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fales caracteristicas de la zeolita Y (26-28)
conservando los valores de intensidad y
ancho de pico. Ademas, en ninglin caso se
observan sefiales caracteristicas de espe-
cies de Pt, probablemente debido a las ba-
jas cantidades del metal y su buena disper-
sioén sobre el soporte. La Tabla 1 muestra
los valores de “ancho a altura media” para
la sefial a d&ngulo més bajo, la posicién de
dicha sefial y los tamafios de particula,
para el soporte (zeolita), calculados por la
ecuacion de Scherrer. Evidentemente no
ocurre variacion significativa en el tamafio
de particula o en la cristalinidad de los ma-
teriales. Sin embargo, se observa un ligero
corrimiento (hacia angulos mas bajos, es
decir, hacia espaciados interplanares ma-
yores) en la posicion de las sefales corres-
pondientes a los s6lidos modificados con
respecto las de la zeolita Y. Dicho corri-
miento se verifica para todas las sefiales y
en todos los casos sucede en la misma pro-
porcion (Figura 2). Adicionalmente, se
observo un desplazamiento similar para la
zeolita Y secada a 80 °C y posteriormente

iashe A _A i

Figura 1. Patrones de difraccién de rayos X (DRX) para la zeolita Y y para los sdlidos con diver-

sas cargas de Pt.
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Tabla 1. Valores de “ancho a altura media” para la sefial a 4&ngulo més bajo de los di-
fractogramas de la Figura 1, posicion y tamafios de particula, para el soporte (zeolita),

calculados por la ecuacion de Scherrer

Sélido Ancho a altura media Posicion (°20) Tamaiio de
(°26) particula (um)
Zeolita Y 0,24 6,29 0,67
0,3%Pt/ZY 0,23 6,21 0,72
0,8%Pt/ZY 0,22 6,20 0,74
1,1%Pt/ZY 0,21 6,19 0,78
2,4%PtIZY 0,21 6,21 0,78

calcinada a 500 °C durante dos horas (di-
fractograma no incluido aqui).

Las ligeras variaciones en todas las po-
siciones de las sefales de difraccién para
los sélidos modificados con Pt, denotan
un aumento en los espaciados interplana-
res y por tanto una ligera expansion en el
tamarfio de la celda cristalina del material
original (recuérdese que la zeolita Y es un
sistema cristalino ctibico, y para este tipo

de sistemas d,, =a/~(h* +k* +1%),

donde a es la longitud de la arista de la
celda, dy; es el espaciado interlaminar y
h, k, [, son los indices de Miller de los
planos considerados), como consecuen-
cia del proceso de modificacion en su
conjunto. Evidentemente el método de
impregnacién empleado, con solvente or-
géanico (dioxano), evita el contacto de la
zeolita con la humedad favoreciendo al
méximo la ausencia de condiciones hidro-
térmicas durante el proceso de secado y
calcinacion. En efecto, las condiciones
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Figura 2. Ampliacion de algunas de las sefiales de difraccién de la Figura 1, mostrando el corri-
miento de las sefiales hacia valores menores de angulo 2 theta.
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hidrotérmicas conllevan (en otros méto-
dos de sintesis) a la pérdida de cristalini-
dad y al colapso parcial de los solidos (de-
bido a la dealuminizacién) adn bajo
condiciones de temperatura relativamen-
te moderadas (26, 29, 30). De esta mane-
ra, en el presente estudio es evidente que
el empleo de dioxano como solvente per-
mite conservar la estructura cristalina de
la zeolita.

Por otra parte, es probable que la lige-
ra expansion de la celda cristalina de la
zeolita favorezca la incorporacion de es-
pecies de platino en las cajas de la misma,
de manera muy bien distribuida. De he-
cho, se tiene conocimiento sobre la posi-
ble migracion de ciertas especies metali-
cas al interior de las cavidades o cajas de
solidos tipo zeolita (27-29).

La Figura 3 muestra las isotermas de
adsorcion de nitrogeno para la zeolita Y y
para los catalizadores sintetizados (no se
incluye la isoterma del sélido 1%Pt/ZY,
por su similitud con el sdlido 0,8%

251 o

Pt/ZY). Se observa que todas las isoter-
mas son claramente de tipo I (segun la
clasificacién de la IUPAC), tipicas de ad-
sorcién en monocapa. La forma de las
isotermas refleja la predominancia de
texturas microporosas (con histéresis, no
mostradas aqui, de forma idéntica en to-
dos los casos). Ademads, es evidente que
el proceso de impregnacién con Pt condu-
ce aun aumento en la capacidad de adsor-
cién. En la Tabla 2 se observa que, aun-
que inicialmente es evidente el aumento
de los valores de area y volumen de mi-
croporo, luego dichos valores empiezan a
decaer cuando se alcanza cierta cantidad
incorporada de Pt (0,8%), como conse-
cuencia del posible crecimiento de los
agregados de Pt, sobrepasando la capaci-
dad de alojamiento en los microporos del
s6lido, e iniciando el bloqueo al acceso de
las moléculas de adsorbato.

En suma, el mejoramiento de las pro-
piedades texturales de los materiales du-
rante su modificacién probablemente po-
dria estar relacionado con los efectos de

---&-- Zeolita Y

oA 0.3%PUZY
=X+ 0,.8%PUZY|
B 2,4%PUZY

Figura 3. Isotermas de adsorcion de nitrdgeno para la zeolita Y y los materiales sintetizados.
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Tabla 2. Principales propiedades texturales de los sélidos en estudio

Sélido Sp, m?/g) | Sy, (m2/g) Vinp (cm¥/g) Didmetro de poro (A)
Zeolita Y 605 595 0,210 4,6-6,8-7,4
0,3%Pt/ZY 821 807 0,285 4,8-59-7,1
0,8%Pt/ZY 806 796 0,281 4,7-59-7,1
2,4%Pt/ZY 791 776 0,274 4,9-5,6-6,7

S, = area superficial determinada por el modelo de Langmuir. S,,, = drea de microporos. V,,, =

volumen de microporos.

calcinacion de los solidos, es decir, con la
consecuente deshidroxilacion de la es-
tructura (pérdida de grupos OH, disminu-
cion en la capacidad de formar enlaces de
hidrégeno y formacién de microcavida-
des), que sin la formacion de especies de
platino con tamafo suficiente que pudie-
ran generar obstruccion de las estructuras
microporosas, sino con la formacién de
especies muy pequefias que se localizan

L

acetilacetonatoplatino(Il)

en las cavidades del s6lido, conjuntamen-
te contribuyen a la formacién de micropo-
ros. La hipdtesis anterior puede soportar-
se en tres eventos fundamentales:

1. El elevado valor de CIC en la zeolita
Y (78 meq/100g) podria permitir una mejor
dispersion de las especies de Pt, llevando a
la formacion de especies de tamafio muy
pequefio y distribuidas por toda la superfi-

368

zeolita

cie microporosa: Aunque generalmente se
considera que los sitios de intercambio i6ni-
co no juegan papel importante en los proce-
sos de impregnacion con especies neutras,
como el acetilacetonatoplatino(Il), los sitios
donores de electrones (sitios Bronsted o Le-
wis en la zeolita) favorecen el anclaje del
compuesto de coordinacién precursor,
como sigue (31, 32):

()
\
) —C

2. Los elevados valores de area super-
ficial y volumen de microporo en la zeoli-
ta Y favorecen la dispersion de la fase
metalica. Como se menciond, se sabe que
las especies de platino pueden migrar a
través de los canales de la zeolita y locali-
zarse en las cajas (29).

3. La calcinacion de la zeolita conduce
a la deshidroxilacién de la estructura del
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material, con la consecuente generacion
de porosidad en los sitios donde existen
defectos de vacancias, debido a la pérdida
de grupos OH (pérdida de enlaces de H) y
la generacion de enlaces siloxano (29):

La Figura 4 muestra la forma tipica de
las distribuciones de tamafio de poro ob-
tenidas mediante el método MP (24). En
todos los casos se verifica la heterogenei-
dad estructural de los s6lidos mediante la
deteccion de distribuciones multimodales
con tres maximos importantes, corres-
pondientes a los tres valores de didmetro
de poro indicados en la Tabla 2. Ademas,
se observd que dichos valores son aproxi-
madamente iguales, pero los volimenes

0,03

Zeolita Y

——
——
o

z 4 & 5
Diimetro de poro (A)

adsorbidos son mayores en los sélidos
que contienen Pt, revelando nuevamente
la generacion de microporosidad como
consecuencia del proceso de modifica-
ciéon. También puede observarse que la

distribucion de tamafio de poros corres-
pondiente a la zeolita Y presenta el maxi-
mo més importante (4,6A) con forma asi-
métrica, indicando la posible existencia
de maximos adicionales entre 4,6 y 6A.
De esta manera, parece claro que con el
proceso de modificacion con Pt se gene-
ran microporos alrededor de 4,6A y
5,9A, mientras que se pierde otra frac-
cién menor de microporos en intervalos
intermedios.

U6

0,8%Pt/ZY

Didmetro de poro (A)

Figura 4. Distribuciones de tamafio de poro (determinadas por el método MP) para la zeolita Y y

para el solido 0,8 %Pt/ZY (representativo).
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0,30

0.25

0n2n

7Y

-0-0,3-PUZY
A 0.8-PUZY
~0-2.4-PYZY

Akl mol'wj

Figura 5. Distribuciones de potenciales de adsorcion, empleando la extension de Dubinin-Astak-

hov, para la zeolita Y y los sélidos modificados.

Por otra parte, la evaluacion de la he-
terogeneidad energética mediante la fun-
cion de distribucion de potenciales de ad-
sorcion empleando la extension de
Dubinin-Astakhov (Ecuacion 4), indica
un maximo alrededor de un valor de po-
tencial de 6,6 kJ/mol en todos los sélidos,
sin mostrar diferencias significativas en-
tre los materiales dopados con Pty la zeo-

lita de partida (Figura 5). Lo anterior
puede explicarse teniendo en cuenta que
todos los s6lidos presentan el mismo tipo
de microporosidad (poros con tamafio y
forma semejante, de acuerdo con la infor-
macion proporcionada por la histéresis),
como se indic6 en la Tabla 2, y que ade-
mas la superficie de los sélidos es bastan-
te homogénea (heterogeneidad superfi-

—a—Zeolita Y

——0,3%PU/ZY
——0.8%PU/ZY
—%—2,4%Pt/ZY

Tm— L]

G

Figura 6. Distribuciones diferenciales de potenciales de adsorcion [-dv(4)/dA] parala zeolita Y y

los catalizadores sintetizados.
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Figura 7. Gréficas de determinacion de la dimension fractal de los s6lidos en estudio, de acuerdo

con la ecuacion de Avnir-Jaroniec.

cial baja) y similar en todos los casos.
Esto indica que el Pt soportado sobre la
zeolita no genera alteraciones energéticas
considerables sobre la superficie del soli-
do de partida. De la misma manera, debe
tenerse en cuenta que en solidos altamen-
te microporosos (como los estudiados en
el presente trabajo), en donde el 4rea su-
perficial es casi en su totalidad 4rea de mi-
croporos, y por consiguiente el area ex-
terna es minima, el origen de la
heterogeneidad energética puede atribuir-
se casi en su totalidad a la heterogeneidad
estructural (18). Sin embargo, como se
menciond, aunque los sélidos presentan
microporosidad semejante en cuanto a

forma y tamafio, los volimenes de poro
son mayores en los s6lidos modificados
que en la zeolita Y, lo cual no es observa-
do por las distribuciones de potenciales
de adsorcion de la Figura 5. De hecho, se-
gun Kruk-Jaroniec-Choma (19) la aplica-
cién de la ecuacion de Dubinin-Astakhov
como una isoterma local o individual (33)
en la ecuacion integral que describe la iso-
terma general de adsorcion, y por tanto en
la distribucién X(4), es cuestionable para
determinar la cantidad total adsorbida.

Con el objetivo de explorar una mayor
informacién sobre la heterogeneidad
energética de los materiales en estudio, se

Tabla 3. Valores de dimension fractal para la zeolita Y y los catalizadores sintetizados

Coeficiente de

Sélido Ecuacion Dimension fractal (D) correlacion (r)
Zeolita Y y = -0,0621x + 5,3875 2,94 0,9997
0,3%Pt/ZY | y = -0,0582x + 5,6738 2,94 0,9992
0,8%Pt/ZY y = -0,0671x + 5,716 2,93 0,9997
2,4%PUZY | y = -0,0558x + 5,6188 2,94 0,9906
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obtuvo adicionalmente la distribucién de
potenciales de adsorcion para cada sélido
a partir de la primera derivada (Ecuacion
3) de la curva caracteristica de adsorcion
(Figura 6). En dichas distribuciones se
observa nuevamente un maximo caracte-
ristico alrededor de 6,2 kJ/mol y, a dife-
rencia de las distribuciones mostradas en
la Figura 5, en este caso se notan diferen-
cias importantes en cuanto a la altura del
maximo en las curvas de los catalizadores
con respecto al de la zeolita Y, como con-
secuencia de incrementos mayores en los
volimenes de microporo de los sélidos
modificados con Pt. La sefial alrededor de
6,2 kJ/mol corresponde a la microporosi-
dad de los s6lidos (a mayores valores de
potencial de adsorcién, menores valores
de presion relativa), mientras que el au-

mento de las funciones de distribucion en
la medida en que el potencial de adsor-
cién tiende a cero (presiones relativas al-
tas) refleja la adsorcion en multicapa y la
posible condensacion capilar (15).

De otro lado, la Figura 7 y la Tabla 3
muestran los resultados de la determina-
cion de la dimensidn fractal de los s6li-
dos. El elevado valor de dimension frac-
tal (2,94, muy cercano a 3) para la zeolita
Y y los materiales modificados, revela la
elevada rugosidad de la superficie de di-
cho soporte, correspondiente con su alta
microporosidad. Sin embargo, la modifi-
cacion de los sélidos con platino no con-
duce a ninguna variacion significativa de
la dimensidn fractal. La conservacion de
los valores de dimension fractal en los
materiales sintetizados a partir de la zeo-

Figura 8a. Imagenes de microscopia electronica de barrido (SEM) de los s6lidos en estudio.
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lita Y indica que no ocurren modificacio-
nes topogréaficas o morfoldgicas signifi-
cativas en la superficie del sélido, lo que
probablemente puede relacionarse con
una muy buena dispersion de la fase meta-
lica y la posible migraciéon de especies
muy pequefias de platino hacia el interior
de la estructura microporosa del soporte.

La Figura 8a muestra algunas micro-
grafias (SEM) representativas de los soli-
dos, en donde se registran aglomerados
de particulas (zeolita) con morfologia
irregular. El andlisis por microscopia
electrénica de barrido no revela modifi-
caciones apreciables en la morfologia de
las particulas de la zeolita luego de su mo-
dificacién con Pt, aunque el andlisis por
EDX indica la presencia del metal en los
solidos. Dichos resultados concuerdan
con la ausencia de variacién en los valo-
res de dimension fractal, corroborando la

conservacion de la morfologia y la topo-
grafia (geometria fractal) de la superficie
de las particulas.

CONCLUSIONES

A partir del presente trabajo es posible es-
tablecer que, en las condiciones de sinte-
sis empleadas y con las cantidades de pla-
tino incorporadas, no ocurren alteracio-
nes energéticas ni topograficas importan-
tes sobre la superficie de la zeolita Y; sin
embargo, el proceso de modificacion, en
su conjunto, induce la formacién de mi-
croporosidad en los sélidos. Ademas, di-
chas observaciones fortalecen la hip6tesis
sobre la migracion del Pt hacia el interior
de las cajas de la zeolita, ya reportada en
literatura.

SiK
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Figura 8b. Espectros de energia dispersiva de rayos X (EDX) de dos de los s6lidos modificados.
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