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RESUMEN. Aunque las propiedades que confieren el earacter general a una zeolita
estdn bien determinadas, algunas de ellas como la acidez y morfologia pueden variar
dentro de ciertos Hrmites. Factores tan importantes como la relacion Si/Al y 1a naturale-
za del &tomo central delos grupos TO, (o del catitn que compensa la carga negativade
la red cristalina), pueden ser cortrolados o modificados a través de la sintesis o por
transformaciones posteriores realizadas sobre el material. Se estudiaron muestras de
zeolita tipo ZSM-5 sintetizadas a diferentes temperaturas, en presencia de etanol y
serillas de crecimiento. Las muestras fueron caracterizadas por Difraccidh de Rayos
X, Mjcroscopia Electttnica de Barrido, Espectroscopia Infrarraia y adsorcion de piridina,
Se estudidla cinética del proceso de cristalizacion y se reportan y diseuten los parfime-
tros cinéticos k (constante de velocidad), i (factor geométrico) v Ea (energia de activa-
cidn). Se investigd la influencia de la temperatura y del tiempo de tratamiento
hidrotermal sobre 1a morfologia y acidez de las muestras, Los resultados evidencian
que tanto el mecanismo de transporte i6hico en fase liquida como por transformacion
en fase sdlida en el hidrogel (o nucleacidn superficial) estén presentes en este proceso,
siendo su predominio relativo funcitn de la temperatura. Ei predominio de uno u otro
mecanismo dalugar a variaciones en las caracteristicas morfoldgicas y fisicoquimicas
delos cristales. A temperaturas elevadas se favorece el mecanismo portransporte i0hico
en fase liquida, se acelera e} proceso de crecimiento de cristales sobre el de nucleacith
y esto conduce a la formacion de cristales mas voluminosos, con menor acidez total,
pero mayor fortaleza dcida debido, probablemente, a una menor incorporacign y una
distribucion radial no homogénea del aluminio en la red cristalina.

ABSTRACT. Zeolite's properties as morphology, acidity, absorption capacity and oth-
ers, can vary in certain limits. Si/Al ratio and other important factors as the nature of
the central atom of the TO, groups (or the cation that compensates the negative frame-
work charge), can be controlled through the synthesis conditions or modified by sub-
sequent transformation of the final product. ZSM-5 type zeolite has heen synthesized
using ethanol and seeds as structure-directed agents, with three temperature constant
levels . Samples were characterized by X-Ray Diffraction, Electronic Scanning Micros-
copy, Fourier Transform Infrared Spectroscopy and pyridin adsorption. Crystallization
kinetic process and the influence of the temperature and hydrothermal treatment time
on the sample’s morphology and acidity has been studied. Kinetic parameters k (rate
crystallization constant), n (geometric factor) and Ea (activation energy) of the crystal-
lization process are reported and discussed. The mechanism of the erystallization pro-
cess is discussed on the basis of the kinetic features and the observed correlations.
Both ionic liquid phase transportation as hydrogel] solid phase transformation {or sur-
face nucleaticn) are presents and their relative preponderance depends on tempera-
ture. The preponderance of one an other mechanism bring about different morpho-
logical and physical chemical erystal’s characteristics. Results evidence that hight tem-
perature favours the hydrogel solid phase transformation, increases the erystals growth
rate rather than the nucleation and brings about large crystal which present low popula-
tion and hight acidic strength, probably due to a poor incorporation to the framework
and non-homogeneous radial distribution of Al.

INTRODUCCION

Desde que en 1956 fueron descu-
biertas las zeolitag X e Y por Milton
y Breck,' el uso de estos materiales
ha revolucionado diferentes indus-
trias siendo la mas beneficiada la
petrolera. A este descubrimiento le
siguié un intenso trabajo de investi-
gacidn que trajo como resultado la
obtencidén por via sintética de zeoli-
tas homdlogas a las naturales cono-
cidas y otras nuevas sin su simil
natural. Entre éstas, la zeolita ZSM-
5 es una de las que se ha llevado con
mas éxito a la industria en los Ulti-
mos 25 anos, debido fundamental-
mente a las caracteristicas de sus
canales?’y la presencia de sitios 4ci-
dos muy fuertes con una elevadare-
sistencia a la desactivacién.*® Estas
caracteristicas le confieren excelen-
tes propiedades cataliticasde amplia
aplicacidn en diferentes procesos de
refinacién y petrogquimicos " y
otros conceptuados como guimica
fina.

Es conocido que ademis de los
factores estructurales antes sefiala-
dos, tarmbién influye sobre la activi-
dad catalftica de estos materiales la
motfologia y el tamano de los crista-
les_ls.ls

Diferentes estudios han mostra-
do que lamorfologia de los cristales
de la zeolita esté determinada por el
mecanismo de cristalizacién y lana-
turaleza y concentraciones relativas
de los reactivos utilizados®2 a] igual
que las propiedades 4cidas, las cua-
les, aunque pueden ser modificadas
por diferentes vias,®* poseen una
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fuerte dependencia de la relacién Si/
Al de la red.”

Desde los trabajos de Argauer y
Landolt,? la sintesis de la zeolita
Z5M-5 ha estado muy vinculadaala
utilizacion de cationes orgénicos
como direccionadores del proceso y
existen diferentes trabajos en los
que se discute su influencia en el
mecanismo de cristalizacién, ®%2

El elevado costo de tales reacti-
vos y sus colaterales efectos conta-
minantes condujeron a la busqueda
de nuevas formulaciones para la ob-
tencidn de esta zeolita algunas de las
cuales utilizaban en esta funcién
alcoholes de baja masa molar y se-
millas de crecimiento solos o mez-
clados entre si o formando mezclas
binarias con otras sustancias. ¥

La utilizacién de etanol como
direccionador sin la adicién necesa-
ria de otro codireccionador fue re-
portada por Costa y col.® mientras
que Ja influencia de la composicién
guimica del gel en la cinética de este
proceso y su relacién con la morfo-
logia y composicién quimica de los
cristales fue analizada por Ugina y
colaboradores.’ Ellos observaron
que inicamente la variacidén de la
relacidén SYAl en el gel inicial podia
producir cambios en la composicién
quirnica de Jos cristales sin que exis-
tiera una relacidn funcional defini-
da entre estas variaciones. Sin em-
bargo, encontraron que en todos los
casos, dicha relacién era menor en
la zeolita que en el gel de sintesis,
de donde se infiere, un aumento
paulatino de la relacién SifAl en el
licor madre a medida que transcu-
rre ¢l tiempo durante el proceso de
cristalizacién. Esto puede provocar,
segin lo reportado por diferentes
autores,®* cambios en la morfologia
de los cristales y un gradiente en la
concentracién de aluminio a lo lar-
go del cristal, con la congiguiente in-
fluencia en la poblacién, fortaleza y
tipos de sitios dcidos de la muestra.

Como es sabido, durante la cris-
talizacién de una zeolita se ponen de
manifiesto dos procesos fundamen-
tales (nucleacioén y crecimiento) cu-
yas velocidades relativas influyen
sobre la poblacidn y tamafo crista-
linos. Por otra parte, para explicar el
proceso de cristalizacién de una
zeolita dos posibles mecanismos han
sido sugeridos,” uno consistente en
el transporte idnico en fase liquida
que conduce a la formacién de po-
cos nucleos y grandes cristales y el
otro considerado como una transfor-
macién en fage sélida (o nucleacién
superficial) que da lugar a la forma-
cién de muchos nicleos y cristales

pequenos. De esta forma, controlan-
dolarelacién entre la velocidades de
las etapas de nucleacidén y creci-
miento dentro del proceso de crista-
lizacién en la sintesis de la zeolita
etancl-ZSM-5, es posible dirigir en
cierta medida la morfologia y di-
mensiones de los cristales, asi como
la acidez de la muestra, dada la in-
fluencia de la relacién Si/Al del licor
madre sobre estas propiedades. Esto
gse puede lograr con una seleccidn
apropiada de la temperatura de sin-
tesis acorde con las energias de acti-
vacion asociadas a cada uno de los
procesos.

El objetivo de este trabajo consis-
tié en estudiar la influencia de la
temperatura y el tiempo de cristali-
zacién en la variacién de la morfolo-
gia delos cristales y las propiedades
4cidas de la zeolita ZSM-5 sintetiza-
da en presencia de etano] y semillas
de crecimiento.

MATERIALES Y METODOS

Los reactivos utilizados fueron
silicato de sodio (810, = 28,5 %; Na,0
= 9,55 %: H,0 = 62 %), etanol (90 %),
acido sulfarico (97 %), todos de pro-
duccién nacional, sulfato de alumi-
nio (AL(SQ,),- 16H,0) grado analiti-
co (BDH) y cristales de zeolita ZSM-
5 de elevada pureza para el proceso
de crecimiento de los cristales.

Para la preparacién del sistema
reaccionante se mezclaron todas las
sustancias con una composicidén mo-
lar 0,32Na,0:0,015A1.0,:8i0,:EtOH.:
50H,0 bajo agitacion vigorosay con-
tinua. La sintesis se desarrolld en au-
toclave de acero inoxidable, presién
autdgena y tres niveles de tempera-
tura (423, 433y 443K) mantenida
constante en cada caso.

Las muestras obtenidas después
del tratamiento hidrotermal a dife-
rentes tiempos, para cada tempera-
tura, fueron lavadas con agua desio-
nizada hastapH~7y secadasa3f3 K
durante 24 h

Los patrones de difraceién dera-
yos X {DRX), fueron determinados
en un difractémetro Phillips PW-
1710, con radiacién monocromaética
Cu Ko a partir de un filtro de Ni,

Los espectros IR se obtuvieron
por el método de pastillas prensadas
en un especirémetro FTHIR tipo PTJ-
9512,

El grado de pureza de cada mues-
tra se determiné comparando el drea
bajo la curva descrita por los picos
de DRX, para valores de 20 entre 22,5
vy 24,5° con la correspondiente a la
muestra utilizada para la siembra de
cristales y tomada como referencia
para estos cileulos. ¥ Para corrobo-

rar el resultado obtenido segiin este
criterio, también se aplicé el méto-
do sugerido por Coudurier.®® Este
ultimo toma como referencia la re-
lacién entre las densidades opticas
de las bandas de absorcién de fre-
cuencias préximas a los 550 y 450 em?!
{Assr/ Aqso)'

La energia de activacién del pro-
ceso se calculé a partir de las cons-
tantes de velocidad de las etapas de
nucleacién y crecimiento y sus de-
pendencias de la temperatura segiin
la ecuacidon de Arrhenius y los crite-
rios utilizados por Mintova.®

Las microfotografias de micros-
copia electrénica de barrido (MEB)
son imégenes de electrones secun-
darios obtenidas en un microscopio
de la firma JEQL tipo JSM-330. Para
su observacién al MEB los especime-
nes fueron pegados sobre cinta
adhesiva y evacuados por mas de 48
h en elevado vacio antes de ser re-
cubiertos con 40 nm de oro por es-
polvoreado catddico

Para llevar las muestras obteni-
das a su forma acida, se sometieron
aintercambios repetidos con disolu-
cién de NH NO, al 8 %, a 333 Kdu-
rante 4 h, nuevamente lavadas, se-
cadas a 363 K durante una noche y
finalmente calcinadasa 723 K.

El estudio de acidez de las mues-
tras protonadas fue realizado por
adsorcion de piridina. 4 Dicho pro-
ceso serealizé enunaceldaen lacual
cada muestra fue calcinada al vacio
a 723 K . Posteriormente, se proce-
did a la adsorcién de piridina a tem-
peratura ambiente y a la retnocién
del exceso por evacuacion, toméando-
se log espectros IR antes y degpués
de la adsorcion.

Para caracterizar los diferentes
sitios Acidos segin su fortaleza, cada
muestra fue calentada al vacfo den-
tro de la celda a diferentes tempera-
turas (473, 573 v 673 K) v se obtuvie-
ron sus respectivos espectros IR a
temperatura ambiente antes y des-
pués de la desorcién.

RESULTADOS Y DISCUSION

Los patrones DRX (Fig. 1. a, b,
c) revelaron la aparicién progresiva
de los picos correspondientes a la
fase ZSM-5 y se observé como Unica
impureza la presencia de material
amorfo, especialmente para bajos
tiempos de sintesis. Similares evi-
dencias aportaron los espectros IR
si se torman en consideracién las ban-
das de adsorcién con frecuencias
préximas a los 550 y 1 220 em, ca-
racteristicas de este tipo de zeoli-
ta, %4 (Fig. 2). Estas bandas apare-
cen mejor definidas y aumentan en
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Fig. 1. Patrones DRX de muestras sintetizadas a: a) 423 K; bl 433 K, )443 K.

intensidad con el tiempo de sintesis
como jégica consecuencia de |a apa-
ricién e incremento de dicha fase.
Las curvas o = f(t), (« = fraccién
de fase ZSM-5, t = tiempo de trata-
miento hidrotermal), obtenidas a
partir de los datos derivados de los
patrones de DRX, revelaron la ciné-
tica de cristalizacidn de las diferen-
tes muestras (Fig. 3). La determina-
cién de la cantidad de fase ZSM-3 en
funecién del tiempo a partir de la re-
lacidon A_ /A, arrojd resultados si-
milares a Jos obtenidos por DRX.
Las energias de activacién (E),
determinadas segiin el método des-
crito, fueron 6,4 y 22,16 kJ/mol para
las etapas de nucleacién y creci-
miento de cristales respectivamen-
te. Mintova (36) reporta energias de
activacién entre 15,3 y 37,0 kJ/mol
para el proceso de nucleacién y en-
tre 16,0 y 46,0 kJ/mol para el creci-
miento de cristales al realizar la sin-
tesis con otras composiciones en la
mezela reaccionante y utilizando
como clatrantes aminas y sales de
amonio. Como se aprecia, la energia
de activacién para el proceso de nu-
cleacién en presencia de etanol co-
mo direccionador y semillas presin-
tetizadas, resulta relativamente baja
respecto a lo reportado por Mintova.
Estos valores evidencian ademas,
una notable diferencia entre las dos
etapas correspondientes al proceso
de cristalizacién. La formacién de
los gérmenes de la nueva fase, pre-
dominante durante la etapa de nu-
cleacidn, es un proceso poco activa-
do debido fundamentalmente a la
presencia de semillas, las cuales in-
ducen la formacién de dichos na-
cleos. Esta diferencia permite pre-
decir que el incremento de la temn-
peratura de sintesis, aunque influ-
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Fig. 2. Espectros IR de muestras sintetizadas a diferentes temperaturas y tiempos de tratamiento hidrotermal.
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Fig. 3. Variacion de la cristalinidad con el tiempo de sintesis

ve en ambas etapas, debe favorecer
mas al crecimiento de log cristales
que a lanucleacidn, lo que ha de con-
ducir ademas a la formacién de cris-
tales més voluminosos. Los resulia-
dos de MEB coinciden con esta ex-
pectativa.

Lasimagenes de MEB muesiran
que en las primeras 16 h de la sinte-
sis aparecen cristales (5-10 um) con
aristas bien definidas y otros menos
regulares dentro de la fase amorfa.
La relacion fase cristalizada/fase
amorfa va siendo gradualmente ma-
vor para las temperaturas maés ele-
vadas (Fig. 4. a, e, 1). Este comporta-
miento se hace més evidente atin a
l1as 32 h de ia sintesis (Fig. 4. b, {, g),
donde se cbserva también en grada-
cién creciente la perfeccidn de las
formas cristalinas, como ocurre a
433K donde aparecen crisiales euhé-
dricos (3-15 um) bien formados jun-
to a conglomerados esferoliticos
(hasta 80 um) con muy escasa canti-
dad de fase amorfa. Alas 48 hdela
sintesis ya practicamente no se cbh-
serva fase amorfa ni a las menores
temperaturas (Fig. 4. ¢, g, k), donde
aparecen cristales pequefios de for-
ma cubica o de listones junto a los
cristales euhédricos (5 a 15 um). La
mayor talla en los cristales euhédri-
cos se alcanza a 443 Ky 72 h de tra-
tamiento hidrotermal (hasta 25 um).
FEn las iltimas etapas registradas del
proceso es comin encontrar crista-
les entreiazados, asi como pequerios
cristales adosados a los mayores.

Este estudio secuencial al MEB
muestra una buena correspondencia
con los resultados de difractometria
de rayos X. La distribucion encon-
trada dela talla promedio de los cris-
tales v la relacidn en volumen fase
cristalizada/fase amorfa corresponde
con la esperada para cada una de las
temperaturas de sintesis ernpleadas.
La mayor uniformidad en la talla de
los cristales a la menor temperatura
denota una mayor diferenciacién en
el momento en que operan los fen6-
menos de nucleacién y erecimiento

de cristales a esa temperatura con
predominio del primero dandoe lugar
a un crecimiento mas gradual de ics
cristales; mientras que a las tempe-
raturas superiores prevalece el fené-
meno de crecimiento, el cual opera
desde las primeras etapas de la sin-
tesis. La presencia de pequefios cris-
tales adosados a los grandes a estas
temperatiuras es una prueba més de
este comportamiento.

En general, se observa en €l pro-
ceso, inclusive alasg menores tempe-
raturasg, cierta curvatura de las caras
de los cristales euhédricos. Este fe-
némeno se acentta alas 72 h (Fig. 4.
d, h, 1}, especialmente, a 443 K, ¥
pudiera estar asociado a la velocidad
de crecimiento de los cristales v{o) a
lainfluencia més acentuada delaincor-
poracién diferenciada de alurmninio a la
fase cristalina durante la sintesis,

Estas regularidades se manifies-
tan también en las propiedades éci-
das observadas en las diferentes
muestras. Asi, se tiene que la pobla-
cidn total de sitios dcidos iipe B,
predominantes en las muestras es-
tudiadas, aumenta con el tiempo de
sintesis a una temperatura dada,
pero esta variacidn es mayor mien-
tras menor sea la temperatura a la
cual se desarrolia el proceso, (Fig. b).
Sin embargo, si se analiza 1a forma
en que varia la fortaleza 4cida de
muestras con similares contenidos
de fase y diferentes temperaturas de
sintesis (Fig. 6, Tablas 1 y 2), se pue-
de notar que las obtenidas a 443 K
tomadas para este anélisis, cuya po-
blacién total es relativamente baja,
presentan un aumento apreciable en
1a fraccidn relativa de sitios dcidos
fuertes con el tiempo de gintesis, sus
similares obtenidas a 423 K, cuya
poblacitn total es relativamente ele-
vada, presentan una ligera disminu-
cién en la fraccién relativa de sitios
Acidos fuertes con el tiempo de sin-
tesis mientras gue las muestras co-
rrespondientes sintetizadas a 433 K,
presentan un comportamiento inter-
medio tanto en la variacién de la po-

blacién total como en la variacién re-
lativa de la fraccidén de sitios acidos
fuertes respecto a las anteriores en
elintervalo de cristalinidad conside-
rado.

De todo lo anterior ge puede in- .
ducir que la variacién decreciente
de la poblacién total de sitios dcidos
con el incremento de la temperatu-
ra de sintesis debe estar dada por
una menor incorporacion de Al a la
red lo que justifica también la ma-
yor fortaleza dcida para muestras
sintetizadas a mayor temperatura.
Segun los resultados, exisie una re-
lacion tendiente a la linealidad en-
tre la fraceidn de fase ZSM-5 y la po-
blacién de sitios dcidos tipe B en las
muestras sintefizadas a una tempe-
ratura dada (Fig. 7}, pero la magni-
tud de esta relacitn crece de forma
inversa a la temperatura.

81 se combinan las ecuaciones
antes mencionadas de Avrami-
Eroffev v Arrhenius, se puede deri-
var ofra de importancia al menos
desde el punto de vista tedrico que
vincula el contenido de fase con la
temperatura y el tiempo de trata-
miento hidrotermal en este tipo de
gistermna:

= 1- expl-Aexp(-E /RT, Jt"

donde:

A factor preexponencial en la ecua-
cién de Arrhenius.

T termperatura absoluta.

n factor geométrico (asociado al me-
canismo de nucleacién y al ni-
mero de direcciones de propaga-
cién del cristal).

De acuerdo con estudios prece-
dentes realizados en diferentes sis-
temas reaccionantes con aminas y
sales de amonio como direcciona-
dores,? el término n es funcidén ex-
clusivamente del mecanismo gue
rige el proceso y es por tanto inde-
pendiente de la ternperatura. Por
otra parte, si el mecanismo es solo
funcidn de la naturaleza del sisterma,
se debe esperar que para similares
contenidos de fase también sean
coincidentes las caracteristicas aci-
das de muestras sintetizadas a par-
tir deun sistema reaccionante dado
cualguiera sea la femperatura em-
pleada en el proceso. Sin embargo,
en el presente estudio, realizado so-
bre sistemas con semillas y con eta-
nol corno direccionador, se encontra-
ron para el término n valores dife-
rentes para cada temperatura (Tabia 3)
y coincidentemente, también dife-
rentes grados de acidez para mues-
tras de similares contenidos de fase
sintetizadas a diferentes temperatu-
ras (Fig. 6).
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tamiento intermedio entre estos dos
casos extremos.

La forma en que varian las velo-
cidades méaximas, asf como los mo-
mentos en que se alcanzan revelan
una aparente contradiccidén, De
acuerdo con lo reportado,® parasin-
tesis desarrolladas en presencia de
aminas y sales de amonio, en un Sis-
tema reaccionante dado, para igua-
les niveles en el contenido de fase,
ia velocidad de eristalizacion es ma-
yor a medida que aumenta la tem-
peratura a la cual se desarrolla el pro-

100+
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ac -

Acidez relativa

40

207

ceso y el valor méximo se alcanza
para similares contenidos de fase y
siempre préximo al 50 %. Estas re-
gularidades-se interpretan tarnbién
como resultado de la accidén de un
mecanismo Unico determinado so-
lamente por la naturaleza del siste-
ma.

Este conjunto de discordancias
entre las caracteristicas de la sinte-
sis de zeolitas con aminas o sales de
amonio y la sintesis desarroliada con
semillas de crecimiento y etanol
apuntan hacia la presencia de dife-

tiempo (h}

Fig. 5. Acidez relativa en funcidén del tiempo de sintesis.

40

30+

--¢— 5. fuerties
~@®—s. medios
—A— 5. débiles

Variacién poblacional de sitios acidos (%)
p
3

20

-30 —————
4240

L M 1
440 44

Temperatura {K)

Fig. 6. Varincién de la fraccién de sitios deidos tipo B (%) correspondienies o pares de
muestras de similares cristalinidades sintetizadas a 423 K(40y 72 h); 433 K32y 72R) y

443K (16y 72 R}

rentes mecanismos ¢como rectores
del proceso. En tal sentido, como fue
sefialado anteriormente, Derouane y
col.? han reportado para el primer
caso, dos posibles mecanismos cuyo
predominic depende de la composi-
cidn inicial de la mezcla reaccionan-
te, Si se aplican estas ideas al giste-
1a bajo estudio, seglin sus caracte-
risticas, se debiera esperar la ocu-
rrencia de la nucleacién como frans-
formacién en fase sélida (o nuclea-
cidén superficial). Sin embargo, la
presencia de semillas, ademaés de
inducir la nucleacién, posibilita el
crecimiento directo de cristales so-
bre su superficie a partir de las es-
pecies presentes en la disolucitn; de
modo gque existird un efecto compe-
titivo entre ambos tipos de mecanis-
maos, predominando uno u otro se-
gun las condiciones bajo las cuales
se desarrolle la sintesis. Como con-
secuencia de ello, la cristalizacién
puede ocurrir de formas diferentes
dando lugar generalmente a siste-
mas policristalinos en los cuales las
dimensiones, composicién y formas
de los cristales dependera no sélo de
la composicidon del sistema, sino
también, de otros factores que afec-
ten la solubilidad de la mezcla ini-
cial y la estabilidad del gel.

Por esta razén, cuando el proce-
so ocurre a la temperatura mas ele-
vada (443 K) debe predominar el
transporte idnico durante Ia forma-
cién de la fase zeolitica; se acelera
notablemente la etapa de crecimien-
to a expensas de los cristales de
siembra sin que medie necesaria-
mente la formacion de nicieos indu-
cidos De esta forma, la velocidad de
cristalizacién crece y alcanza su va-
lor maximo en corto tiempo lo que
origina cristales méas grandes, con
un gradiente radial en la concentra-
cidén de aluminio y mayor fortaleza
acida.

De modo algo diferente, se com-
porta el procese a temperaturas in-
feriores (423 K). En este caso, predo-
mina la nucleacién como transfor-

Tabla 1. Acidez correspondiente a pares de muestras de similares cantidades respectivas de fase sintetizadas a diferentes

temperatura,
Temperatura Muestras
(®) (a) B ®)
Tiempo o SF SM SD Tiempo o SF SM SD
{h) (%0) (h) o)
443 ' 48 50,85 46 318 7.2 72 81,96 80,6 4 15,3
433 40 442 51 42,2 6,7 72 77,4 57,7 25,1 17,1
423 . 16 512 48 445 72 72 72,98 374 47

Sitios: SF Fuertes. SM Medios. SD Débiles.
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Tabia 2. Variacién de la cantidad de fase en cada pareia de muestras.

Temperatura Variacién
(K) (b -a)
SF sM SD
(%)
443 3486 274 -
433 87 -17.1 10,4
423 -10,8 2,5 84

Diferencias b - a, segiin tabla 1. Sitios: Fuertes. SM Medios. SD Débiles.

Acidez relativa tipo 8

T T T 4

0 10 2p 3o 40 S0 &0 7o 80 80

Cristalinidad (%)

Fig. 7. Variacidn de la acidez relativa con el contenido de fase.

Tabla 3. Parametros cinéticos correspondientes a la sintesis de la zeolita tipo
ZSM-5 segln la ecuacién de Avrami-Erofeev,

Parametros cinéticos Temperaturas de sintesis

(K
443 433 423
1,14 - 10% 3,43 - 107 21010
14 39 5,9
e T
—®— 443 K
—®— 433 K
poﬂdu— —A— 423 K
£ o035 \\‘
e«
g o.03p A
3
X ocoezs o
8
2 0020 H
w
& o0.015 S
2 o010
=
=
L8 o005 o
4
0.000 -
0.005 T . T T T T —
0.0 0.2 0.4 0.8 0.8 1.0

Fraccién de fase MFI

Fig. 8 Variacion de la velocidad de cristalizacidn {dafdt) con el contenido de fase.

Cuando el proceso se realiza a
433 K, hay mayor compensacién en-
ire ambos mecanismos por loque en
general, se obtienen resultados in-
termedios respecto a los descritos
anteriormente.

CONCLUSIONES

Aunque es posible sintetizar zeo-
lita ZSM-5 en presencia de etanol
dentro de un intervalo de tempera-
turas relativamente grande, 1a varia-
cidén de esta variable junto con el
tiempo de sintesis, influyen signifi-
cativamente sobre las propiedades
del material obtenido. En general, a
temperaturas elevadas se obtienen
cristales més voluminosos, menos
uniformes y con mayor fortaleza en
sus sitios dcidos, pero con menor po-
blacién total de dichos sitios.

Estos resultados indican que es
posible controlar, dentro de ciertos
limites, la morfologia, el tarmanoy la
acidez de los cristales de zeolita
ZSM-5 sintetizada en presencia de
etanol y semillas de crecimiento co-
mo direccionadores del proceso, lo
que permite seleccionar las condi-
ciones de sintesis mds favorables
seglin su destino de aplicacién.
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ACTIVIDADES CIENTIFICAS
MINISTERIO DE EDUCACION SUPERIOR DE CUBA

Il TALLER INTERNACIONAL DE PRODUCCION DE ALCOHOLES
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Del 16 al 19 de abril del 2001.
Centro de Convenciones Plaza América, Varadero.
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Destilacién. Biotecnologia y bioquimica de levaduras con fines alcohoferos.
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COMITE ORGANIZADOR: Ing. Marcelo Enrique Marcet Sanchez.
TELEFONO: (53) {52) 261992. FAX: (53) (52) 253101. E-MAIL: marceim@quimec.umtz.edu.cu

ANTICORROSION 2001

Del 27 al 30 de noviembre.
Universidad de Matanzas "Camilo Cienfuegos”.

TEMATICAS: Ensefianza de fa corrosién y proteccion. Biodeterioro y conservacion, corrosion y medio ambiente.
Conservacién def patrimonio. Corrosién y proteccién en morteros y hormigones. Productos y servi-
cios anticorrosivos para el turismo. Proteccién catédica, proteccion por recubrimientos de pintura.
Corrosién efectroquimica. Ensayos especiales. Corrosién y proteccion en la extraccion y manipula-
cién del petrélec y gas. Corrosién y proteccién en la generacion y transmisién de electricidad. Nue-
vos materiales anticorrosivos.

CUOTA DE INSCRIPCION: 80,00 USD. Se pagara en el momento de |a acreditacion en el evento.
COMITE ORGANIZADOR: Dr. Carlos A. Echeverria Lage.

TELEFONO: (53) (52) 261013 ext. 226. FAX: (53) (52) 253101.

E-MAIL: carlosel@quimec.umtz.edu.cu; carlosel@cdict.umtz.edu.cu






