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Resumen

En este trabajo se sintetizd silice mesoporosa tipo SBA-15 (Santa Barbara Amorphous-15), un material siliceo no
cristalino caracterizado por una estructura mesoporosa altamente ordenada con posible contribucién microporosa en sus
paredes y un arreglo hexagonal bien definido. Sus propiedades texturales, como tamafio de poro uniforme y potencial
jerarquizacion, junto con su elevada estabilidad hidrotérmica y mecanica, la convierten en un soporte estructurado de gran
interés para aplicaciones cataliticas y de adsorcion. Con el objetivo de conferir funcionalidad al material, se incorporaron
especies de Cu y Cu—Ce en forma de 6xidos mediante la técnica de impregnacion a humedad incipiente, utilizando
precursores metalicos disueltos en etanol y aplicando impregnaciones sucesivas. La SBA-15 se obtuvo empleando un
surfactante no idnico como agente director de estructura y una fuente de silice bajo condiciones fuertemente acidas. Los
materiales sintetizados fueron caracterizados mediante difraccion de rayos X (XRD), microscopia electronica de
transmision (TEM), fisisorcion de N, reduccion a temperatura programada (TPR) y espectroscopia fotoelectronica de
rayos X (XPS), lo que permitio la observacion y analisis de las estructuras obtenidas.

Palabras clave: Silice mesoporosa, Santa Barbara Amorphous-15, Impregnacion hiimeda incipiente, Analisis estructural

Abstract

In the present work, mesoporous silica SBA-15 (Santa Barbara Amorphous-15) was synthesized. This non-crystalline
siliceous material is characterized by a highly ordered mesoporous structure with a possible microporous contribution
within its pore walls and a well-defined hexagonal arrangement. Its textural properties, such as uniform pore size and
potential hierarchical organization, together with its high hydrothermal and mechanical stability, make it an attractive
structured support for catalytic and adsorption applications. In order to impart functionality to the material, Cu and Cu—Ce
species in oxide form were incorporated by the incipient wetness impregnation method, using ethanol-dissolved metal
precursors and applying successive impregnation steps. SBA-15 was synthesized using a non-ionic surfactant as a
structure-directing agent and a silica source under strongly acidic conditions. The resulting materials were characterized
by X-ray diffraction (XRD), transmission electron microscopy (TEM), N physisorption, temperature-programmed
reduction (TPR), and X-ray photoelectron spectroscopy (XPS), enabling detailed observation and analysis of the obtained
structures.

Keywords: Mesoporous silica, Santa Barbara Amorphous-15, Incipient wetness impregnation, Structural analysis

Dentro de esta categoria, la SBA-15 destaca por su

1. Introduccién morfologia controlable y la capacidad de modular sus

Los materiales mesoporosos han captado considerable propiedades texturales, lo que la convierte en un soporte

atencion en diversas dreas de investigacion gracias a sus ideal para incorporar fases activas y modular su actividad

propiedades texturales intrinsecas, como una elevada catalitica [3]. Esta clase de materiales presenta una
drea superficial especifica, gran volumen de poros y arquitectura de poro bien definida, una alta relacion »
tamafio de poro ajustable [1,2]. Entre ellos, los basados superficie-volumen y la posibilidad de incorporar §
en silice porosa han recibido un interés creciente por su heteroatomos en sus paredes, lo que no solo mejora su %
versatilidad estructural, niveles de cristalinidad variables estabilidad hidrotérmica, sino que también abre nuevas 52
y la abundancia de silicio [2]. oportunidades en el campo de la quimica de materiales ig
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[1,4].

Especificamente, la sintesis de SBA-15 implica la
disolucion de un agente director de estructura no idnico
en un medio acido acuoso, seguida de la adicion de una
fuente de silice [5]. Este proceso, realizado bajo
agitacion, envejecimiento hidrotermal y calcinacion
posterior, permite formar una estructura mesoporosa
ordenada con contribuciéon microporosa opcional,
asegurando la modulacién precisa de la morfologia y el
tamafo de poro del material final [6].

La impregnacion a humedad incipiente es una de las
técnicas mas empleadas para incorporar 0xidos metalicos
en materiales mesoporosos, dada su simplicidad, su
capacidad para lograr una alta dispersion de la fase activa
en los mesoporos y la preservacion de la mesoestructura
[7]. La notable estabilidad estructural de la SBA-15,
incluso tras la calcinacion para eliminar el surfactante y
multiples impregnaciones, garantiza la integridad del
soporte durante la preparacion del catalizador, lo cual es
esencial para una eficiente dispersion metalica y un
optimo desempefio catalitico.

Las numerosas posibilidades de estos materiales para
modificar sus estructuras y propiedades los convierten en
candidatos ideales para aplicaciones como la liberacion
controlada de farmacos, adsorcion de  gases
contaminantes, soportes cataliticos en reacciones de
oxidacion preferencial y remediacion ambiental [8].

2. Parte experimental

2.1 Materiales

La sintesis de la SBA-15 se realizd utilizando
tetraetilortosilicato (TEOS) como fuente de silicio y
Pluronic P123 como agente director de estructura, en una
relacion molar TEOS:H-O:HCI:P123 de
1.0:194.0:5.9:0.01.  Inicialmente, se disolvio el
surfactante en la solucion acuosa acida; a continuacion,
se incorpordé el TEOS y la mezcla se agité a 45 °C
durante 7.5 horas para promover la hidrolisis y
precondensacion.  Posteriormente, se  aplicO un
tratamiento hidrotermal a 80 °C durante 15.5 horas para
completar la condensacion. Finalmente, el sélido
obtenido se filtrd, lavo, seco y calcind en mufla a 550 °C
durante 6 horas para eliminar el surfactante.

Los materiales con CuO y CuO-CeO: se prepararon
mediante impregnacion a humedad incipiente, una
técnica ampliamente empleada por su simplicidad y
capacidad para lograr alta dispersion de la fase activa
preservando la mesoestructura [7], sobre la SBA-15
sintetizada. Se utilizaron soluciones de nitrato de cobre
trihidratado  (Cu(NOs)2:3H.O) y nitrato de cerio
hexahidratado (Ce(NO3)3-6H-0) disueltas en etanol, en
cantidades calculadas para obtener un 10 % en peso de
Cu y Ce, respectivamente. Las impregnaciones se
realizaron de manera sucesiva, incorporando los nitratos

por separado para optimizar la distribucion de las
especies metalicas. Todos los materiales se calcinaron en
flujo de aire a 450 °C, temperatura que asegura la
descomposicion completa de las sales precursoras y la
formacion de 6xidos bien dispersos [5]. Las muestras se
denominan Cu-SBA-15 y CuCe-SBA-15.

2.2 Métodos

Las muestras se caracterizaron mediante un conjunto
de técnicas analiticas como difraccion de rayos X,
fisisorcion de N, reduccion a temperatura programada,
espectroscopia fotoelectronica de rayos X y microscopia
electronica de transmision (TEM/STEM), ampliamente
empleadas para evaluar la estructura mesoporosa,
propiedades texturales, reducibilidad, composicion
superficial y morfologia de materiales tipo SBA-15 [1—
3,5].

La Difraccion de Rayos X (XRD) se realizo utilizando
un difractometro PANalytical X’Pert PRO operado a 40
kV 'y 40 mA, empleando radiacion Cu-Ka (A=
1.54060A), con una velocidad de escaneo de 0.005°/min
para los difractogramas a bajo angulo (evaluacién del
orden mesoporoso) y de 2°/min para el analisis a alto
angulo (identificacion de fases cristalinas).

El érea superficial, volumen de poro y distribucion de
tamafios de poro se determinaron mediante fisisorcion de
N2 a -196 °C en un equipo TriStar II 3020 de
Micromeritics. Las muestras se pretrataron en vacio a
200 °C durante 8 h. Las areas superficiales se calcularon
por el método BET y los didmetros de poro por el
método BJH aplicado a las ramas de adsorcion de las
isotermas.

Los perfiles de reduccion a temperatura programada
(TPR) se obtuvieron en un equipo Autochem II 2920 de
Micromeritics, empleando ~50 mg de muestra y una
mezcla 5% Hx/Ar (50 mL/min). Las muestras se
pretrataron a 150 °C por 30 min en flujo de N: para
eliminar impurezas superficiales, y luego se calentaron
de temperatura ambiente a 1,000 °C con una rampa de 10
°C/min.

Los espectros de Espectroscopia fotoelectronica de
rayos X (XPS) fueron fueron adquiridos en un
espectrometro Axis Ultra DLD con fuente de rayos X
monocromatica Al Ko de 1486.6 eV. Las energias de
enlace se calibraron respecto al pico de referencia Si 2p
(103.1 eV), bajo presion de camara de 107 torr.

Los analisis por Microscopia Electronica de
transmision (TEM) se llevaron a cabo en un microscopio
FEI Tecnai T20 operado a 200 kV, mientras que los
estudios STEM se realizaron en un FEI Tecnai F30 a 300
kV, permitiendo visualizar la estructura porosa.
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3. Resultados y discusion

Los difractogramas a bajo angulo se presentan en la
Figura 1. Se observa que el XRD de la SBA-15 pura
exhiben picos caracteristicos y que reflejan su estructura
mesoporosa hexagonal ordenada (p6mm), con poros
unidimensionales de didmetros en el orden de los
nandmetros, ya que este material presenta silice amorfa
sin ordenamiento cristalino a largo rango [1,2].

La disminucioén observada en la intensidad de estos
picos en las muestras impregnadas con CuO y CuO-CeO:
se debe a la presencia de material 6xido dentro de los
mesoporos, lo que reduce el contraste de dispersion
electrénico [7].

Las incorporaciones sucesivas de Cu y CuCe por
impregnacion humeda incipiente no alteran el
ordenamiento estructural de la SBA-15, preservando su
mesoestructura, aunque la presencia de ambos oxidos
provoca una disminucién mas pronunciada de la
intensidad, consistente con una mayor ocupacion porosa

[5].
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Figura 1. Patrones de difraccion de Rayos-X a bajo angulo.

Los difractogramas de angulo amplio, entre 10° y 70°,
de las tres muestras se presentan en la Figura 2. En todos
los casos, se observa un pico ancho centrado alrededor de
los 25° caracteristico de la silice amorfa sin
ordenamiento cristalino a largo rango [2].

En la muestra Cu-SBA-15 se aprecia la fase cristalina
del oxido de cobre, identificada mediante la comparacion
con la carta cristalografica del International Centre for
Diffraction Data numero 01-080-1916. Por su parte, los
difractogramas de la muestra CuCe-SBA-15 exhiben,
ademas de los picos principales del CuO (ICDD 01-080-
1916), los picos correspondientes al o6xido de cerio
(CeOz) seglin la carta ICDD 00-004-0593.

Esta identificacion confirma la exitosa incorporacion y
cristalizacion de las fases activas mediante impregnacion
a humedad incipiente, preservando la integridad
estructural del soporte mesoporoso [5,7].

CuCe-SBA-15

L L L L L

ICDD 00-004-0593

L L L L L

—— Cu-SBA-15
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Figura 2. Patrones de difraccion de Rayos-X de angulo amplio.

Los tamafios promedio de los cristalitos de las
muestras, presentados en la Tabla 1, se determinaron
mediante la ecuacion de Scherrer aplicada a los picos
caracteristicos de CuO y CeO: utilizando el software
X’Pert HighScore Plus.

Tabla 1. Tamafio de los cristales de las muestras impregnadas

Octubre - Diciembre, 2025

Muestra Tamaiio de cristal [nm]
Cu-SBA-15 41.36
CuCe-SBA-15 44.62

Estos valores revelan un ligero aumento en el tamaiio
de cristalito en la muestra bimetalica, sugiriendo que la
co-impregnacion sucesiva de cerio junto con cobre
favorece el crecimiento de los nanocristalitos de oxido,
posiblemente por interacciones sinérgicas entre CuO y
CeO: que estabilizan particulas mas grandes [5]. Esta
modificacion no compromete la estructura mesoporosa
del SBA-15, como se corrobora por la presencia de picos
bien definidos y caracteristicos a bajo angulo en los
difractogramas XRD, incluso tras la impregnacion
[5,7,9].

En la Tabla 2 se detallan las propiedades texturales de
los materiales preparados obtenidas por Fisisorcion de
N2. Los resultados revelan una disminucién progresiva
del area superficial y del volumen de poro, atribuible a la
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ocupacion parcial de los mesoporos por las
nanoparticulas de CuO y CeO2, lo que provoca un
bloqueo efectivo de la superficie accesible sin colapsar la
estructura [1,5,9]. Los didmetros de poro muestran
variaciones menores (6.0 nm para SBA-15, 6.2 nm para
Cu-SBA-15 y 5.1 nm para CuCe-SBA-15), confirmando
la preservacion de la mesoestructura hexagonal ordenada
tipica de SBA-15 tras la impregnacion. Esta tendencia se
alinea con investigaciones previas sobre la incorporacion
de oxidos metalicos en matrices SBA-15, donde se
observa una reduccion similar en propiedades texturales
que mantiene la integridad mesoporosa y favorece
aplicaciones cataliticas.

Lo anterior es consistente con estudios previos sobre
catalizadores de CuO-CeO: soportados en SBA-15 que
han reportado una disminucion en el area superficial y el
volumen de poro tras la incorporacion de la fase activa,
sin dafio significativo a la estructura mesoporosa. [10]
Adicionalmente, los didmetros de poro consistentes
indican la dispersion exitosa de nanoparticulas de 6xidos
dentro de las cavidades mesoporosas, previniendo
aglomerados grandes y manteniendo la arquitectura
mesoporosa ordenada.

Tabla 2. Propiedades texturales.

En contraste, la muestra CuCe-SBA-15 exhibe picos
desplazados a temperaturas inferiores, 206 °C y 229 °C,
lo que evidencia una reducibilidad mejorada del cobre
gracias a la incorporacion de CeO:, que favorece
interacciones sinérgicas y mayor movilidad de oxigeno
superficial [5,9].

Es conocido que el CeO: presenta reduccion
superficial a bajas temperaturas con minima contribucion
en este rango, confirmando que la modificacion
bimetalica optimiza la activacién redox del sistema
CuO/SBA-15 sin alterar su estructura [5,10]. Esta mejora
en la reducibilidad se atribuye a la capacidad redox del
CeO:, que facilita la transferencia de oxigeno entre el
oxido de cobre y el soporte [10].

Los espectros de Espectroscopia fotoelectronica de
rayos X (XPS) se detallan en la Tabla 3:

Tabla 2 — Resultados XPS. Energias de enlace y relacion
atomica.

Energia de enlace, (fwhm) Relacion
evV* atémica
Muestra Cu 2p;; Satélite Cu/Si
933.7(2.0) 60% 943.6
Cu-SBA-15 932.7 (1.8) 6.3) 0.12
CuCe-SBA- 933.8 (2,3) 75% 943.4 014
15 932.9 (1.8) (5.8) )

Muestra IArea BET | Volumen de | Diametro de
(m%/g) |poro (cm%/g)| poro (nm)
SBA-15 560 0.70 6.0
Cu-SBA-15 407 0.58 6.2
CuCe-SBA-15 345 0.48 5.1
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Los perfiles de TPR de las muestras Cu-SBA-15 y
CuCe-SBA-15 se muestran en la Figura 3.
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Figura 3. Perfiles TPR de las muestras Cu-SBA-15 y CuCe-
SBA-15

El perfil de reduccion de Cu-SBA-15 presenta dos
picos bien definidos a 216 °C y 266 °C, asociados a
especies de CuO altamente dispersas con fuerte
interaccion con el soporte mesoporoso y a CuO en forma
mas bulk o con menor interaccion, respectivamente [5,7].

*Referencia interna Si 2p=103.1 eV

Por esta técnica se confirma la presencia de especies
de cobre y cerio en las superficies de las muestras. En la
region del Cu 2psn, se deconvolucionan dos
componentes principales: para Cu-SBA-15, picos a 933.7
eV (CuO, 60%) y 932.7 eV (Cu20), atribuibles a especies
de Cu2+ con fuerte interaccion con el soporte y
Cut/Cu2+ reducidas, respectivamente [5]. En CuCe-
SBA-15, los valores son 933.8 eV (CuO, 75%) y 932.9
eV (Cu20), con una proporciéon mayor de CuO, lo que
sugiere una estabilizacion del estado de oxidacion +2 por
interacciones sinérgicas con CeO2[10].

La presencia de CeO: se evidencia por el pico satélite
del Ce 3d a 943.4 ¢V en la muestra bimetalica (versus
943.6 eV en Cu-SBA-15, posiblemente un artefacto
menor), caracteristico de Ce*" con alta capacidad redox.

Ademas, la relacion atomica Cu/Si aumenta de 0.12 en
Cu-SBA-15 a 0.14 en CuCe-SBA-15, indicando una
mayor exposicion superficial de Cu pese a la adicion de
Ce, atribuible a una dispersion mejorada y prevencion de
aglomeracion por el efecto promotor del CeOx2 [5,9].

Estos hallazgos fortalecen la hipdtesis de optimizacion
catalitica en el sistema bimetalico, correlacionandose con
la reducibilidad mejorada observada en TPR y la
preservacion mesoporosa, al incrementar sitios activos
accesibles para reacciones redox [5,10] y es consistente
con la literatura que describe coémo las interacciones
CuO-CeO: resultan en una mayor proporcion de Cut y
una dispersion mejorada del cobre, lo cual es crucial para
la actividad catalitica [11].

Las micrografias TEM del material SBA-15
sintetizado, presentadas en la Figura 4, revelan un
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ordenamiento  hexagonal bien definido y la
unidimensionalidad de los poros caracteristicos de este
material mesoporoso [3,5,9]. Los valores obtenidos de
diametro de poro (6.3 nm) y espesor de pared (4.3 nm)
son consistentes con las mediciones por fisisorcion de
nitrogeno y con reportes literarios para SBA-15,
confirmando la preservacion de su mesoestructura

ordenada tipica de 2-10 nm de didmetro poroso [1,5,10].

=50 nm

=50 nm
Figura 4. Imagenes TEM de SBA-15 sintetizada. (a) estructura
hexagonal; (b) canales paralelos unidireccionales.

En la Figura 5 se muestran las micrografias STEM del
material Cu-SBA-15, donde se distinguen claramente
nanoparticulas de CuO de tamafio inferior a 50 nm,
distribuidas de manera homogénea dentro y sobre la
estructura mesoporosa, confirmando su anclaje efectivo
sin obstruir los canales porosos [5,10]. Esta dispersion
uniforme y la preservacion de la arquitectura hexagonal
ordenada de SBA-15, con poros de 2-10 nm, se alinean
con reportes literarios sobre la impregnacion de oxidos
metalicos que mantienen la integridad mesoporosa y

favorecen la accesibilidad a aplicaciones cataliticas
[3,5,9].

T .
5 10

Figura 5. Imagenes de Cu-SBA-15. (a) TEM; (b) STEM.

Las micrografias obtenidas mediante la caracterizacion
por Microscopia Electronica de Transmision de la
muestra CuCe-SBA-15 se presentan en la Figura 6.

En ellas se aprecia que, del mismo modo, en la
muestra CuCe-SBA-15, la incorporacion sucesiva de
oxidos de cerio y cobre no genera cambios estructurales
significativos, preservando la arquitectura mesoporosa
ordenada de SBA-15 con poros de 2-10 nm [5,10].

Las micrografias STEM revelan una fuerte interaccion
entre ambos Oxidos, pese a la impregnacion en dos pasos,
con nanoparticulas de ~40 nm distribuidas
homogéneamente dentro de los mesoporos (didmetro <10
nm), sin obstruccion de canales ni aglomeracion,
consistente con reportes literarios sobre sistemas CuO-
CeO2/SBA-15[3,10,11].
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Figura 6. Imagenes de CuCe-SBA-15. (a) TEM; (b) STEM.

4. Conclusiones

En este trabajo se sintetizaron exitosamente los
materiales mesoporosos SBA-15, Cu-SBA-15 y CuCe-
SBA-15 mediante impregnacion controlada, preservando
la estructura hexagonal ordenada con poros de 2-10 nm,
asi como altos valores de area superficial y volumen
poroso. La incorporacion de CeO: promovié una
reducibilidad mejorada del CuO, una mayor exposicion
superficial de Cu y la estabilizaciéon de Cu?*" mediante
interacciones sinérgicas, lo que confirma nanoparticulas
homogéneamente dispersas sin obstruir los canales
porosos, segun XPS y TEM . Estos avances optimizan el
sistema bimetalico para aplicaciones cataliticas como la
oxidacion de CO y la reduccion de NO por CO, gracias a
la mejorada reducibilidad del CuO, mayor dispersion de
nanoparticulas 'y preservacion de la estructura
mesoporosa de SBA-15, que incrementan la accesibilidad
de sitios activos y la movilidad de oxigeno superficial.
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