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摘　要　以十六烷基三甲基溴化铵 (CTAB ) 为表面活性剂, 正硅酸乙酯 (T EO S) 为硅源, 采用水热晶

化法, 合成了镧掺杂的M CM 241 介孔分子筛。通过X 射线衍射 (XRD )、傅里叶变换红外 (FT IR )光谱、透射

电镜 (T EM )、紫外2可见 (UV 2V is)光谱等测试手段对其孔结构和镧原子的存在状态进行了表征。XRD 和

T EM 结果表明, 合成样品具有典型的二维六方有序介孔结构, 样品的傅里叶变换红外光谱和紫外2可见光

谱表明镧被成功的引入到介孔骨架中。
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1　引言
自从1992 年M ob il 公司科学家成功合成介孔分子筛以来[1 ] , 各种各样的分子筛[2 ] , 包括化学表

面修饰[3 ] , 金属氧化物[4, 5 ] , 金属嵌入介孔分子筛骨架结构材料[6 ]等已陆续被报道。尤其是金属掺杂

到介孔分子筛, 由于其具有极大和潜在的工业催化和环境保护应用价值引起了科学家们的高度重

视。最初合成的纯硅M CM 241 分子筛离子交换能力小, 酸含量及酸强度低, 不具备催化氧化反应能

力, 必须对其进行改性。因此, 人们对其进行了大量的改性研究。人们常用浸渍、掺杂、离子交换等

方法制备含有金属的M CM 241 改性催化剂, 以使改性后的催化剂具有不同的活性, 能用于酸性、碱

性或氧化还原催化过程。

镧 (L a) 的应用非常广泛, 如应用于压电、电热、热电、磁阻材料、发光材料、贮氢材料、光学玻

璃、各种合金材料和催化剂等。因此若将镧掺杂到介孔分子筛中, 镧的性质和分子筛的性质相结合,

其应用前景将非常广阔。本文以十六烷基三甲基溴化铵 (CTAB )为模板剂, 正硅酸乙酯 (T EO S) 为

硅源, 由硝酸镧提供镧离子, 通过水热晶化方法合成出了L a 骨架掺杂的介孔分子筛材料, 并通过

XRD、FT IR , T EM ,UV 2V is 等测试手段对其孔结构和L a 的掺杂状态进行表征。

2　实验部分
2. 1　试剂和仪器

十六烷基三甲基溴化铵 (CTAB ,A R 级) ; 浓氨水 (25% , A R 级) ; 正硅酸乙酯 (T EO S, A R 级) ;

硝酸镧[L a (NO 3) 3·6H 2O ,A R 级 ]; 无水乙醇 (A R 级)。实验用水为蒸馏水。



© 1994-2010 China Academic Journal Electronic Publishing House. All rights reserved.    http://www.cnki.net

　　样品的XRD 粉末衍射数据采用D 5005 型X 射线衍射仪 (德国Siem en s 公司) , Cu K Α辐射 (Κ=
0. 1540598nm ) , 扫描速度小角1°öm in 上收集; 傅里叶变换红外 (FT IR )光谱分析采用 Impact 410 型
红外光谱仪 (日本N ico let 公司) , 样品的结构及骨架振动采用KB r 支撑片, 在400—4000cm - 1范围内
记录样品的红外吸收峰; 在H 28100 型透射电镜 (日本H itach i 公司)上观测样品的介孔结构, 操作电

图 1　不同SiöL a 摩尔比样品的
X 射线衍射图

a——L a2M CM 241 (64) ; b——L a2M CM 241 (32) ;

c——L a2M CM 241 (12)。

压为100kV ; 固体样品紫外2可见 (UV 2V is) 光谱在UV 23100
型紫外可见光谱仪 (日本 Sh im adzu 公司) 上测得, 以BaSO 4

为参比物。

2. 2　La-M CM -41 分子筛的制备

准确称取1. 1g 十六烷基三甲基溴化铵 (CTAB ) , 微热条
件下溶于25mL 蒸馏水中, 加入12mL 氨水 (25% ) , 继续搅拌
成为澄清溶液。另外, 分别称取质量为0. 15、0. 30g 和0. 75g
的硝酸镧加入到澄清溶液中, 硝酸镧溶解后, 再加入 5mL 正
硅酸乙酯 (T EO S) , 室温搅拌 1h, 装入带有聚四氟乙烯内衬
的不锈钢反应釜, 100℃晶化2d, 产物经过滤, 洗涤干燥, 固体
粉末在580℃马弗炉中焙烧5h, 即得不同SiöL a 摩尔比的L a2
M CM 241。 根 据 SiöL a 摩 尔 比 样 品 分 别 标 记 为
L a2M CM 241 (64) ,L a2M CM 241 (32) ,L a2M CM 241 (12)。

图 2　不同SiöL a 摩尔比的样品
焙烧前后的FT IR 谱图

a——焙烧前L a2M CM 241 (64) ;

b——焙烧前L a2M CM 241 (32) ;

c——焙烧后L a2M CM 241 (64) ;

d ——焙烧后L a2M CM 241 (32)。

3　结果与讨论
3. 1　La-M CM -41 的XRD 分析

图1 为不同SiöL a 摩尔比样品的X 射线衍射图。由图可
知, 样品L a2M CM 241 (64)在2Η= 2. 5、4. 1 和4. 8°出现较明显
的衍射峰, 分别归属于100、110 和200 晶面衍射, 表明样品具
有和六方P6mm 介孔分子筛M CM 241 相似的XRD 衍射图。
样品L a2M CM 241 (32) 在2Η= 4. 1 和4. 8°处的衍射峰强度降
低, 表明稀土原子取代硅原子在一定程度上影响了M CM 241
的长程有序结构, 但并未完全破坏其六方排列的介孔结构。
而样品L a2M CM 241 (12) 在小角范围内没有衍射峰出现, 说
明随着镧含量的增加, 样品的有序度明显下降, 导致介孔结
构消失。

3. 2　样品La-M CM -41 的FTIR 结果

图 2 中 a 和 b 分别为焙烧前L a2M CM 241 (64) 和
L a2M CM 241 (32)的FT IR 谱图; c 和d 分别为焙烧后L a2M CM 241 (64) 和L a2M CM 241 (32) 的FT IR
谱图。从图2 可见, 焙烧前的样品在2921、2851、1480cm - 1处归属于表面活性剂CTAB 的吸收峰经焙

图 3　代表性样品L a2M CM 241 (32)的T EM 图
A ——孔轴方向; B ——垂直孔轴方向。

烧后消失, 表明焙烧能完全脱除表面活性剂。焙烧后的样品在 1080cm - 1处出现的红外吸收峰归属
于分子筛骨架Si2O 2Si 反对称伸缩振动, 960cm - 1为Si2OH 弯曲振动, 而800、465cm - 1处的红外吸收
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峰分别归属于Si2O 2Si 对称伸缩振动和弯曲振动。

图 4　样品L a2M CM 241 (32)的紫外2可见光谱图

3. 3　样品La-M CM -41 的TEM 照片

图3 为代表性样品L a2M CM 241 (32)的透射电镜照
片。从图中可见, 样品具有典型的二维六方介孔结构,
与XRD 的分析结果一致。

3. 4　样品的UV-V is 光谱分析

采用UV 2V is 光谱对样品中L a 的配位状态进行了
表征。图4 表征结果可见, 样品在220nm 处出现一个紫
外吸收峰, 且吸收谱带较宽, 可归属为无定型材料中四
面体场中独立的四配位原子的配体2金属电荷转移跃
迁[7 ]。

4　结论
采用水热方法合成了L a2M CM 241 分子筛材料, 并

通过XRD、FT IR、T EM 和UV 2V is 等表征手段对材料进行表征。此外, 材料的光学性能方面的研究
正在进行中。
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Syn thes is and Character iza tion of M esoporousM olecular
Sieve La-M CM -41

XU L ing　ZHAN G L i　GUAN L i2Guo　M A Can2L iang　L IU Zong2R u i
(Colleg e of Chem istry and Chem ica l E ng ineering , Inner M ong olia U n iversity f or N a tiona lities,

T ong liao, Inner M ong olia 028000, P. R. Ch ina)

Abstract　M CM 241 m esopo rou s mo lecu lar sieve inco rpo ra ted by lan thanum (no ted as L a2
M CM 241) w as syn thesized under hydro therm al condit ion u sing T EO S as Si sou rces, lan thanum
n itra te as L a supp ly and cetylt rim ethyammon ium b rom ide (CTAB ) as m esopo rou s temp la te. T he
po re st ructu re and the ex istence of rare earth atom w ere characterized by XRD , FT IR , T EM and
UV 2V is. XRD resu lts show that the samp les w ith a typ ica l o rderly arrangem en t of P6 structu re.
L a can en ter the fram ew o rk of m esopo rou s m ateria l. FT IR and UV 2V is spectra show that L a has
been inco rpo ra ted in the m esopo rou s skeleton.

Key words　M CM 241 M esopo rou s M ateria l; Inco rpo ra t ion; R are Earth L a; T EM ; XRD; IR
Spectra
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