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介孔分子筛材料的合成和应用已经引起了国内外的普遍注意，其中一些已被用作催化

剂［#］及催化剂载体［!，*］,介孔分子筛由于具有宽大的孔道和大量的表面 (/0&，故与传统的微孔
分子筛相比，在通过表面功能化引入催化活性中心方面有着独特的优势 ,这已成为近几年来分
子筛领域的研究热点［1，-］,然而，功能化条件对样品性质的影响还未见详细报导 ,本文通过表
面硅烷化反应在介孔分子筛 &.(上共价锚接了碱性基团（氨基和乙二胺基），考察了功能化反
应条件以及孔道大小和不同功能分子对功能基团负载量的影响 ,
用十二胺（223）或十八胺（023）作模板合成的介孔分子筛 &.(，在焙烧脱模板剂后被用

作功能化反应的母体样品，记作 2234&.(或 0234&.(,这些样品与一定浓度的硅偶联剂（"5
氨丙基三乙氧基硅烷，记作 3.；"5乙二胺丙基三甲氧基硅烷，记作 62）的甲苯溶液混合成悬
浊液（固液比 7 #89-":;），搅拌下于一定温度反应 *<,反应结束后，将样品滤出，在索氏抽提器
中用二氯甲烷于回流温度下抽提，除去未反应的偶联剂（固液比 7 #8 9 %" :;），抽提 #" <后换等
量的二氯甲烷再抽提 #" <，直至抽提液中检测不出硅偶联剂（=>检测）,取出样品，#""?烘 *"
:/@，真空保存 ,功能化后的样品记作 3.4223（023）4&.(和 624223（023）4&.(,功能化样品
中有机物的含量由元素分析仪测定 ,
偶联剂"5氨丙基三乙氧基硅烷和"5乙二胺丙基三甲氧基硅烷与表面 (/0&反应后，共

价联接于表面 ,如下式所示：
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表 !示出了 "#用量对功能分子负载量的影响 $可见，随着功能化反应中偶联剂用量的增
加，样品上有机功能分子的负载量增加 $并且在相同的反应条件下，%&"’(#)上的负载量高于
&&"’(#)上的负载量 $这是因为 %&"’(#)的孔径比 &&"’(#)大，这样，进入 %&"’(#)孔道
的功能分子更多，因此负载量增加 $

表 ! "#用量对功能分子负载量的影响

样 品
"#用量 *
（++,- * .）

元素分析 *（++,- * .）
/ 0

/ * 0
有机物百分

含量 * 1
功能分子负载量 *
（++,- * .(#)）

"#’&&"’(#)’! ! 2 $34 3 $56 2 $78 7 $23 3 $79
"#’&&"’(#)’: 8 8 $88 ! $!3 8 $38 !4 $82 ! $:6
"#’&&"’(#)’2 !: 9 $47 ! $89 4 $!8 !5 $49 ! $76

"#’%&"’(#)’! ! 2 $56 ! $!3 2 $48 !3 $85 ! $:2
"#’%&"’(#)’: : 8 $33 ! $24 2 $52 !2 $5: ! $88
"#’%&"’(#)’2 8 9 $4! ! $7! 2 $84 !5 $55 : $:3
"#’%&"’(#)’4 !: 7 $!! : $42 2 $24 :: $55 2 $!4
"#’%&"’(#)’8 !8 6 $75 : $77 2 $42 :5 $89 2 $67

功能化反应条件：反应温度 !:3;，反应时间 2 <$

图 !示出了不同反应温度对功能分子负载量的影响 $由图可知，室温时功能基团的负载量
高于 !:3 ;时的负载量，尤其是在偶联剂用量较大时 $这可能是因为在反应介质中，高温下母
体样品的孔结构受到一定程度的破坏，表面积下降，从而导致表面负载量降低的缘故 $偶联剂
用量越大，这种破坏作用越显著 $关于这一问题的详细研究正在进行中 $

图 ! 不同反应温度对功能分子负载量的影响 图 $ 不同偶联剂对功能分子负载量的影响

图 :示出了不同偶联剂对功能分子负载量的影响 $对于 &&"’(#)母体来说，在相同的反
应条件下，=&的负载量要高于 "#的负载量 $这种影响来自于偶联剂上烷氧基的活泼性不同 $
=&的负载量之所以高，是因为其偶联剂上的烷氧基是活泼性较高的甲氧基，而 "#上的烷氧
基是活泼性较差的乙氧基 $而对于 %&"’(#)母体来说，在相同条件下，=&的负载量与 "#的
负载量相差不大，这与 &&"’(#)母体的情况有所不同 $这是因为尽管 "#的反应活泼性不够
高，但由于 %&"’(#)的孔道较大，进入孔道的 "#分子仍然较多，硅烷化反应完全 $这样 "#
的负载量并不低于 =&的负载量 $从图 :还可看出，不论是 "#还是 =&，在 %&"’(#)上的负载
量均高于 &&"’(#)母体 $再一次表明母体孔道大有利于功能分子的表面负载 $
总之，本文的结果表明，硅偶联剂用量、母体样品孔道的大小和功能化反应温度的改变都

会影响功能分子在介孔分子筛 (#)上的锚接 $偶联剂用量增加、母体孔道较大、反应温度降低都有
利于增加功能分子的负载量 $功能化条件相同时，=&的负载量大于 "#，或与之相近 $（下转 75页）
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