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Summary 

The mesoporous SBA-15 with lage pore sizes as a new type of material was for the first time 
synthesized by Stuky and Co-workers in 1998 [1]. These materials with ordered hexagonal meso 
structure, thick silica walls and high surface areas are obtained by using polyethylene oxide-
polypropylene oxide-polyethylene oxide called P123, as structure-directing agent in acid media. 
The subject of this article is to obtain SBA-15 and to use Cu/SBA-15 as catalyst in the oxidation of 
LPG. 

 
I - Më ®Çu 

VËt liÖu mao qu¶n trung h×nh SBA-15 cã 
kÝch th−íc mao qu¶n trung b×nh  lμ mét lo¹i vËt 
liÖu míi ®−îc Stuky vμ céng sù tæng hîp ®−îc 
®Çu tiªn n¨m 1998 [1]. VËt liÖu nμy cã cÊu tróc 
mao qu¶n lôc l¨ng trung b×nh, cã thμnh silic dμy 
vμ bÒ mÆt riªng cao ®· ®−îc tæng hîp khi dïng 
chÊt t¹o cÊu tróc lμ polyetylen oxit-polypropilen 
oxit–polyetylen oxit ®−îc gäi lμ P123 trong 
m«i tr−êng axit. Néi dung cña bμi b¸o nμy lμ 
tæng hîp SBA-15 vμ mang Cu lªn bÒ mÆt ®Ó lμm 
xóc t¸c cho ph¶n øng oxi ho¸ LPG. 

II - Thùc nghiÖm 

SBA-15 ®−îc tæng hîp b»ng c¸ch cho 3 g 
P123 vμo 27 ml H2O ®· thªm 7,8 ml HCl 37% 
trong mét b×nh b»ng polypropilen, gi÷ ë nhiÖt 
®é 35oC trong 3 giê. Thªm 6,9 ml TEOS 
(tetraetoxisilan) vμo vμ  khuÊy m¹nh, SiO2 mμu 
tr¾ng kÕt tña trong vßng 1 giê. TiÕp tôc khuÊy ë 
35oC trong 24 giê, ngõng khuÊy, ®−a vμo lß ë 
nhiÖt ®é 110oC trong 24 giê. Läc mÉu kh«ng 
röa, sau ®ã lμm kh« ë 100oC trong 12 giê. §Ó 
lo¹i P123 cßn d−, röa mÉu b»ng etanol + HCl 

37%, khuÊy, läc, cho etanol bay h¬i ë 100oC. 
S¶n phÈm nung ë nhiÖt ®é 550oC trong 4 giê. 

Cu/SBA-15 ®−îc chÕ t¹o b»ng c¸ch tÈm 
SBA-15 b»ng dung dÞch Cu(NO3)2 víi nång ®é 
vμ thêi gian kh¸c nhau ®Ó thu ®−îc xóc t¸c cã 
hμm l−îng Cu mong muèn. 

III - KÕt qu¶ vμ th¶o luËn 

1. C¸c ®Æc tr−ng cÊu tróc 

a) Phæ hång ngo¹i (IR) cña mÉu Cu/SBA-15 
(h×nh 1) xuÊt hiÖn c¸c pic ®Æc tr−ng cho cÊu tróc 
cña SBA-15. 

b) Gi¶n ®å nhiÔu x¹ tia X (XRD) cña mÉu 
SBA-15 (h×nh 2) cho thÊy sù  xuÊt hiÖn c¸c pic ë 
gãc quÐt hÑp, 2θ = 1-20  ®Æc tr−ng cho cÊu tróc 
mao qu¶n trung b×nh. Pic s¾c nhän chøng tá ®é 
kÕt tinh cao. 

c) HÊp phô vμ gi¶i hÊp phô N2. §−êng ®¼ng 
nhiÖt hÊp phô – gi¶i hÊp phô cña mÉu SBA-15 
(h×nh 3) cã vßng trÔ ë vïng ¸p suÊt P/P0 = 0,80 - 
0,95 ®Æc tr−ng cho kiÓu mao qu¶n h×nh trô hë 2 
®Çu. §−êng th¼ng BET (h×nh 4) cho phÐp x¸c 
®Þnh ®−îc diÖn tÝch bÒ mÆt riªng cña SBA-15 lμ 
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S = 430 m2/g. §−êng ph©n bè kÝch th−íc mao 
qu¶n (h×nh 5) cho phÐp x¸c ®Þnh ®−îc kÝch 

th−íc mao qu¶n trung b×nh cña SBA-15 lμ d = 
10 nm). 

 

 
H×nh 1: Phæ hång ngo¹i cña Cu/SBA-15 H×nh 2: Gi¶n ®å XRD cña mÉu SBA-15 
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H×nh 3: §−êng ®¼ng nhiÖt hÊp phô gi¶i hÊp nit¬ 
cña mÉu SBA-15 

H×nh 4: §−êng th¼ng BET cña mÉu SBA-15 

     

d) ¶nh hiÓn vi ®iÖn tö truyÒn qua ph©n gi¶i cao (HR-TEM) 

¶nh HR-TEM cña mÉu SBA-15 (h×nh 6) cho thÊy râ c¸c mao qu¶n lôc l¨ng ®Òu ®Æn trËt tù 
cao, cã thÓ −íc l−îng ®é dμy thμnh mao qu¶n cì 6,5 – 7 nm vμ ®−êng kÝnh mao qu¶n 10 nm, trïng 
khíp  víi kÕt qu¶ ®o ®¼ng nhiÖt hÊp phô vμ gi¶i hÊp N2 ë trªn. 

e) ¶nh hiÓn vi ®iÖn tö quÐt (SEM) 

¶nh SEM cña mÉu SBA-15 (h×nh 7) cho phÐp thÊy râ vËt liÖu SBA-15 ®−îc t¹o thμnh tõ c¸c 
bã sîi, ®−êng kÝnh bã kho¶ng 10 μm vμ dμi hμng tr¨m μm. 
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H×nh 5: §−êng ph©n bè kÝch th−íc lç cña SBA-15 
 

        

H×nh 6: ¶nh HR-TEM cña mÉu SBA-15 H×nh 7: ¶nh SEM cña mÉu SBA-15 
 
2. C¸c ®Æc tr−ng xóc t¸c 

§· chÕ t¹o 4 mÉu Cu/SBA-15 víi hμm l−îng 
1-8.10-4 mol Cu/g SBA-15 nh»m chøng minh 
quan hÖ gi÷a ®é ph©n t¸n vμ bËc ph¶n øng ®èi 
víi kim lo¹i trªn chÊt mang, trong mét ph¶n øng 
cô thÓ lμ oxi ho¸ hoμn toμn LPG. Ph¶n øng tiÕn 
hμnh theo ph−¬ng ph¸p dßng, dßng LPG = 4,5 
l.h-1, dßng kh«ng khÝ 20,5 l.h-1, thÓ tÝch xóc t¸c 
2cm3, tèc ®é thÓ tÝch 12500 h-1, nång ®é ®Çu 
LPG C0 = 5536 ppm. C¸ch tÝnh ®é chuyÓn ho¸ 

X, h»ng sè tèc ®é kv (s
-1), (s-1.g-1)  vμ kn (s

-1,mol 
Cu-1) theo tμi liÖu [2].  

a) ¶nh h−ëng cña nhiÖt ®é 

KÕt qu¶  thÝ nghiÖm ë 5 nhiÖt ®é trªn mét 
xóc t¸c Cu/ SBA-15 ®−îc tr×nh bμy trªn b¶ng 1. 

Dùng ®å thÞ lnkv, lnkv, phô thuéc 1/T. Tõ ®é 
dèc cña ®−êng th¼ng Arenius tÝnh ®−îc n¨ng 
l−îng ho¹t ho¸ E = 12,29 kcal/mol. 
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NhËn xÐt: SBA-15 lμ vËt liÖu l−ìng mao qu¶n, 
gåm c¸c mao qu¶n trung b×nh kÝch cì 10 nm vμ 
c¸c vi mao qu¶n xuyªn qua thμnh c¸c mao qu¶n 
trung b×nh [3, trang 34]. ViÖc thu ®−îc n¨ng 
l−îng ho¹t ho¸ t−¬ng ®èi lín (12, 29 kcal/mol) 
chøng tá ph¶n øng kh«ng bÞ c¶n trë bëi khuÕch 

t¸n, nghÜa lμ x¶y ra trong vïng ®éng häc trªn bÒ 
mÆt cña mao qu¶n trung b×nh. 
b) ¶nh h−ëng cña hμm l−îng kim lo¹i 

KÕt qu¶ thÝ nghiÖm víi 4 mÉu xóc t¸c cã 
hμm l−îng Cu kh¸c nhau ë nhiÖt ®é kh«ng ®æi 
(310oC) ®−îc tr×nh bμy ë b¶ng 2. 

B¶ng 1: ¶nh h−ëng cña nhiÖt ®é ®Õn tèc ®é ph¶n øng trªn xóc t¸c Cu/SBA-15 

Xóc t¸c T(K) 
1/T x 103 

(K-1) 
[LPG] 

(ppm) 
X kv(s

-1) Km(s-1, g-1) lnkv lnkm

543 1,840 5324 0,038 0,392 7,840 -0,936 2,509 

583 1,715 4530 0,182 2,016 40,320 0,701 3,697 

623 1,605 3607 0,348 4,119 82,385 1,417 4,411 

663 1,508 2965 0,464 5,845 116,90 1,765 4,761 

Cu/ 
SBA-15 

703 1,422 2052 0,629 8,401 168,031 2,128 5,124 

B¶ng 2: ¶nh h−ëng cña hμm l−îng kim lo¹i ®Õn tèc ®é ph¶n øng ë 310oC 

ChÊt 
xóc 
t¸c 

Sè mol 
Cu/1g 

SBA-15 
ln(Cu) 

[LPG] 
(ppm) x kv(s

-1) kn, s
-1.molCu-1 Lnkv lnkm

1.10-4 -9,21 4825 0,128 1,418 1,418.104 0,349 4,349 

2.10-4 -8,52 4480 0,190 2,105 1,015. 104 0,744 4,015 

5.10-4 -7,60 3552 0,358 3,966 0,793. 104 1,378 3,768 

Cu/ 
SBA-

15 
8.10-4 -7,13 2701 0,512 5,673 0,709. 104 1,736 3,656 

 
Dùng ®å thÞ lnkv, lnkm phô thuéc ln [Cu], tõ 

®é dèc cña c¸c ®−êng th¼ng tÝnh ®−îc bËc ph¶n 
øng n ®èi víi kim lo¹i Cu. Trªn ®å thÞ lnkv-
ln[Cu] tÝnh ®−îc n(Cu) = 0,79. Trªn ®« thÞ lnkn 
– ln(Cu) tÝnh ®−îc n(Cu) = -0,26. C¸c bËc ©m 
vμ d−¬ng nμy ®· ®−îc gi¶i thÝch trong c¸c c«ng 
tr×nh [2, 4]. Tõ bËc ph¶n øng ®èi víi kim lo¹i cã 
thÓ ®¸nh gi¸ ®é ph©n t¸n cña kim lo¹i trªn chÊt 
mang nh− ®· c«ng bè trong c«ng tr×nh [4,5]. 
Theo [4, 5] nÕu gi¶ thiÕt c¸c nguyªn tö Cu tËp 
hîp l¹i thμnh c¸c côm lín (cluster) h×nh cÇu th× 
n(Cu) = 0,66; Ng−îc l¹i, nÕu gi¶ thiÕt c¸c 
nguyªn tö Cu ë tr¹ng th¸i bÞ ph¬i ra hoμn toμn 
(sè nguyªn tö Cu trong 1 cluster < 27) th× n(Cu) 
= 1.  

Gäi: M lμ tæng hμm l−îng Cu trªn chÊt 
mang; 

M1 lμ hμm l−îng Cu bÞ ph¬i ra hoμn toμn 

(cluster cã sè nguyªn tö < 27); 

M2 lμ hμm l−îng Cu trong côm lín h¬n. 

V× bËc ph¶n øng ®èi víi Cu lμ n(Cu) = 0,79, 
nªn ta cã thÓ viÕt c¸c ph−¬ng tr×nh. 

M = M1 + M2   (1) 

Kv = kM0,79 = k(M1
1 + M2

0,66) (2) 

Tõ 2 ph−¬ng tr×nh (1) vμ (2), biÕt M, b»ng 
ph−¬ng ph¸p gÇn ®óng tÝnh ®−îc M1  vμ M2. KÕt 
qu¶ tÝnh to¸n ®−îc tr×nh bμy trªn b¶ng 3. 

NhËn xÐt: Trªn 4 mÉu xóc t¸c Cu/SBA-15 ®· 
nghiªn cøu, cã 80-85% hμm l−îng Cu ë tr¹ng 
th¸i ph©n t¸n nguyªn tö  vμ cluster bÐ (< 27 
nguyªn tö) vμ 15 - 20% cßn l¹i n»m trong 
cluster lín (> 27 nguyªn tö) khi mét sè nguyªn 
tö bÞ che khuÊt. Hμm l−îng Cu cμng cao th× tØ lÖ 
bÞ che khuÊt cμng cao.  
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B¶ng 3: Hμm l−îng Cu trong côm bÐ M1 vμ côm lín M2

MÉu xóc t¸c M (mol Cu) M1 (mol Cu) M2 (mol Cu) M1/M M2/M 

1 1.10-4 0,85.10-4 0,15.10-4 0,850 0,150 

2 2.10-4 1,67.10-4 0,33.10-4 0,835 0,165 

3 5.10-4 4,09.10-4 0,91.10-4 0,818 0,182 

4 8.10-4 6,43.10-4 1,57.10-4 0,803 0,197 
 

IV - KÕt luËn 

1. §· tæng hîp ®−îc vËt liÖu mao qu¶n trung 
b×nh SBA-15 dïng P123 lμm chÊt t¹o cÊu tróc 
trong m«i tr−êng axit. B»ng c¸c ph−¬ng ph¸p 
IR, XRD, BET, TEM, SEM ®· kiÓm tra cÊu tróc 
vμ x¸c ®Þnh ®−îc c¸c ®Æc tr−ng: SBA-15 gåm 
c¸c mao qu¶n lôc l¨ng ®ång nhÊt ®−êng kÝnh cì 
10nm xÕp song song thμnh bã sîi cã ®−êng kÝnh 
cì 10 μm, dμi hμng tr¨m μm, cã bÒ mÆt riªng cì 
430 m2/g. 

2. §· mang Cu lªn bÒ mÆt SBA-15 lμm xóc 
t¸c cho ph¶n øng oxi ho¸ LPG. §· x¸c ®Þnh 
®−îc n¨ng l−îng ho¹t ho¸ E cì 12 kcal/mol 
chøng tá ph¶n øng x¶y ra trong vïng ®éng häc 
trong mao qu¶n trung b×nh. 

3. §· x¸c ®Þnh bËc ph¶n øng ®èi víi Cu, tõ 
®ã tÝnh ®−îc cã kho¶ng 80 - 85% Cu ë tr¹ng th¸i 
ph©n t¸n nguyªn tö vμ cluster bÐ (< 27 nguyªn 
tö), 15 - 20% n»m trong c¸c cluster lín (> 27 
nguyªn tö) lμm cho mét phÇn Cu bÞ che khuÊt. 

C«ng tr×nh nμy ®−îc hoμn thμnh víi sù hç 
trî kinh phÝ cña ch−¬ng tr×nh nghiªn cøu c¬ b¶n 
trong lÜnh vùc khoa häc tù nhiªn. 
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