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焙烧温度对选择氧化制甲基丙烯酸
催化剂性能的影响
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摘要:采用共沉淀法制备了甲基丙烯醛(ＭｅｔｈａｃｒｏｌｅｉｎꎬＭＡＬ)选择氧化为甲基丙烯酸(Ｍｅｔｈａｃｒｙｌｉｃ ａｃｉｄꎬＭＡＡ)的杂多酸盐催
化剂ꎬ借助于 ＴＧ / ＤＳＣ、ＸＲＤ、ＦＴ－ＩＲ 等分析手段对不同焙烧温度下催化剂的物理化学性质进行了表征ꎬ结合固定床活性评价结
果ꎬ系统考察了焙烧温度对催化剂性能的影响ꎮ 结果表明ꎬ焙烧温度会影响催化剂的晶型结构、表面酸性和颗粒形貌等ꎬ进而影
响催化剂的催化性能ꎮ 评价结果显示ꎬ４５０℃焙烧制备的催化剂具有最好的催化活性ꎬ在反应温度为 ２９０℃、空速为 １ ０５０ ｈ－１的
条件下ꎬ其转化率和选择性分别可达 ８１􀆰 １５％、８０􀆰 ７６％ꎮ
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　 　 以 ＭＭＡ 为单体制造的有机玻璃(ＰＭＭＡ)具有

良好的透光性、耐热性和电学特性ꎬ因此在建筑材

料、汽车、航空、医学、光纤等领域有着广泛的应

用[１－２]ꎮ 目前ꎬＭＭＡ 的生产以传统的丙酮氰醇法

(ＡＣＨ 法)为主[３]ꎬ对环境污染严重且存在重大的安

全隐患ꎬ因而寻求 ＡＣＨ 法的可替代绿色生产技术是

今后 ＭＭＡ 生产的重要发展方向之一ꎮ 异丁烯氧化

法具有原料来源广、生产成本低、原子经济性高及环

境污染小等优点ꎬ已成为取代 ＡＣＨ 法极具竞争力的

一条生产路线ꎬ其工艺流程主要有两步法和三步

法[４－５]ꎬ如图 １ 所示ꎮ
两步法需使用制备成本较高的贵金属催化剂ꎬ

在搅拌反应器中进行气液固三相反应ꎬ反应规律复

杂、影响因素较多[５]ꎬ较难实现工业化ꎮ 三步法具

　 　 　 　 　 　 　

图 １　 异丁烯法生产 ＭＭＡ 工艺路线

有催化剂制备成本低、工艺流程容易控制等优点ꎬ已
于 ２０ 世纪 ８０ 年代在日本实现了工业化生产ꎮ 在该

工艺路线中ꎬ由于甲基丙烯醛(ＭＡＬ)分子支链中的

α－甲基容易断链降解为小分子的碳氧化物ꎬ且 ＭＡＬ
的氧化产物甲基丙烯酸(ＭＡＡ)也易于进一步被深

度氧化ꎬ因而该步反应是决定 ＭＭＡ 最终收率及纯
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度的关键所在ꎬ制备反应所需高活性稳定性磷钼杂

多酸催化剂成为整个工艺路线的核心[６－１３]ꎮ
催化剂的热稳定性是其能否用于工业化的决定

性因素ꎬ焙烧温度往往会影响催化剂晶型结构和组

成元素的价态[１４－１５]ꎬ进而影响到催化剂的热稳定性

和催化性能ꎮ Ｍｅｓｔｌ Ｇ 等[１６]研究了不同焙烧温度制

备的磷钼钒杂多酸催化剂对甲基丙烯醛选择氧化为

甲基丙烯酸反应的影响ꎬ结果表明ꎬ磷钼钒杂多酸催

化剂的热稳定性较差ꎬ４００℃焙烧条件下ꎬ磷钼钒杂

多酸催化剂就已完全分解ꎮ 添加抗衡离子能够提高

杂多酸催化剂的热稳定性[１７]ꎬ且抗衡离子越大ꎬ热
稳定性越好ꎬ然而目前鲜有焙烧温度对该类催化剂

结构和性能影响方面的系统研究ꎮ 因此ꎬ笔者采用

共沉淀法制备了磷钼杂多酸盐催化剂ꎬ并结合

ＸＲＤ、ＦＴ－ＩＲ、ＴＧ / ＤＳＣ、ＮＨ３ －ＴＰＤ、Ｈ２ －ＴＰＲ 等多种

表征手段探究了不同焙烧温度对催化剂物理化学性

质和催化活性的影响ꎬ以期获得高活性稳定性的杂

多酸盐催化剂ꎮ

１　 实验材料和方法

１􀆰 １　 实验药品

甲基 丙 烯 醛 [ ＣＨ２Ｃ ( ＣＨ３ ) ＣＨＯ ]、 钼 酸 铵

[( ＮＨ４ ) ２ＭＯＯ４ ]、 偏 钒 酸 钠 ( ＮａＶＯ３ )、 磷 酸

(Ｈ３ＰＯ４)、硝酸铯(ＣｓＮＯ３)ꎬ均为分析纯ꎬ国药集团

化学试剂有限公司生产ꎻ 硝酸铁 [ Ｆｅ ( ＮＯ３ ) ３􀅰
９Ｈ２Ｏ]ꎬ分析纯ꎬ天津市巴斯夫化工有限公司生产ꎻ
硝酸铜[Ｃｕ(ＮＯ３) ２􀅰３Ｈ２Ｏ]ꎬ分析纯ꎬ天津市致远化

学试剂有限公司生产ꎻ氨水(ＮＨ３􀅰Ｈ２Ｏ)ꎬ分析纯ꎬ天
津市北辰方正试剂厂生产ꎻ无水乙醇(ＣＨ３ＣＨ２ＯＨ)ꎬ
分析纯ꎬ烟台三和化学试剂有限公司生产ꎻ实验用水

均为去离子水ꎬ自制ꎮ
１􀆰 ２　 实验仪器及其条件

Ｘ 射线粉末衍射仪 ( ＸＲＤ)ꎬ ＳｍａｒｔＬａｂ ( ＸＲＤ
６０００)型ꎬ日本岛津公司生产ꎮ 检测条件:ＣｕＫα 辐

射ꎬ管电压为 ４５ ｋＶꎬ电流为 ２ ０００ ｍＡꎬ扫描角度为

５~８０°ꎬ扫描速度为 ２０° / ｍｉｎꎮ 傅里叶变换红外光谱

仪(ＦＴ－ＩＲ)ꎬＮｉｃｏｌｅｔ－３８０ 型ꎬ美国 Ｔｈｅｒｍｏ 公司生产ꎮ
检测条件:将催化剂与 ＫＢｒ 质量比 １ ∶２００ 混合压片

后进行扫描ꎬ扫描范围 １ ２００ ~ ４００ ｃｍ－１ꎮ 化学吸附

分析仪(ＮＨ３ －ＴＰＤ、Ｈ２ －ＴＰＲ)ꎬＰＣＡ－１２００ 型ꎬ彼奥

德电子技术有限公司生产ꎮ ＮＨ３－ＴＰＤ 检测条件:称
取 １５０ ｍｇ 催化剂于 １２０℃、ＮＨ３ 流量 ４０ ｍＬ / ｍｉｎ 的

环境中吸附处理 ３０ ｍｉｎꎬ然后进行物理脱附ꎬ脱附完

毕后ꎬ以 １０℃ / ｍｉｎ 的升温速率升温到 ６００℃ꎬ保持

２ ｍｉｎꎬ通氮气的情况下对已吸附的氨气进行化学脱

附ꎻＨ２－ＴＰＲ 检测条件:称取 ５０ ｍｇ 催化剂ꎬＨ２ / Ａｒ 的
流量为 ４０ ｍＬ / ｍｉｎꎬ以 １０℃ / ｍｉｎ 的升温速率升温到

８００℃ꎬ保持 ２ ｍｉｎꎬ通氮气的情况下进行检测ꎮ 热场

发射扫描电子显微镜(ＦＥ－ＳＥＭ)ꎬＪＳＭ－７９００Ｆ 型ꎬ日
本电子株式会社生产ꎮ 热分析仪(ＴＧ－ＤＳＣ)ꎬＳＴＡ－
４４９－ＦＳ 型ꎬ德国 ＮＥＴＺＳＣＨ 公司生产ꎮ ＴＧ－ＤＳＣ 检

测条件:催化剂前驱体在空气氛围中以 １０℃ / ｍｉｎ 的

升温速率程序升温至 ６００℃ꎬ记录催化剂的失重曲

线(ＴＧ)和示差扫描量热(ＤＳＣ)曲线ꎮ
１􀆰 ３　 催化剂制备

按 Ｐ １􀆰 １Ｍｏ１１Ｖ１Ｃｕ０􀆰 ５Ｃｓ１􀆰 ０ Ｆｅ０􀆰 ２ 的化学计量比ꎬ在
一定体积的去离子水中加入一定量的钼酸铵、偏钒

酸钠和磷酸ꎬ于 ９０ ~ １００℃回流加热该溶液 ５ ｈ 后ꎬ
冷却至室温得溶液 Ａꎮ 在 ５０℃下ꎬ将一定量的硝酸

铁、硝酸铜和硝酸铯溶于一定体积的去离子水中得

到溶液 Ｂꎮ 搅拌下ꎬ将溶液 Ｂ 滴加到溶液 Ａ 中ꎬ得
到浆状料ꎮ 氨水调节 ｐＨ 后ꎬ继续搅拌一定时间得

到最终料浆ꎬ过滤ꎬ然后将料浆于 １５０℃烘干ꎬ制备

催化剂前驱体ꎬ压片成型ꎬ然后在空气气氛中于不同

的温度下焙烧 ７ ｈ 得到所需催化剂ꎮ
１􀆰 ４　 催化剂活性评价

催化剂的评价反应在固定床反应装置中进行ꎬ
如图 ２ 所示ꎮ 反应管规格为 ϕ１０ ｍｍ×１ ０００ ｍｍꎮ
将焙烧后的催化剂粉碎至 １０ ~ ２０ 目ꎬ装填量为

２５ ｍＬꎮ 预热炉控温 ２５０℃ꎬ反应管控温 ２９０℃ꎬ空速

为 １ ０５０ ｈ－１ꎮ 待炉内温度稳定后通入体积分数 ５％
甲基丙烯醛、３０％水蒸气的混合气体ꎬ常压下催化反

应 ８ ｈꎬ实验运行 ４ ｈ 后即可进行尾气分析ꎬ待反应

结束后收集液相产物ꎮ

１—空气质量流量计ꎻ２—氮气质量流量计ꎻ３—ＭＡＬ 原料罐ꎻ
４—水原料罐ꎻ５—预热炉ꎻ６—反应器ꎻ７—气体减压阀ꎻ

８—冷凝罐ꎻ９—接料罐

图 ２　 固定床评价装置

液相产物用 ＧＣ９７９０Ⅱ气相色谱仪进行定量分

析ꎬ检测器为氢火焰检测器(ＦＩＤ)ꎬＰＥＧ－２０Ｍ 毛细
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管柱ꎮ 色谱条件:载气为氮气ꎬ色谱柱初温由 ５２℃
程序升温到 ２００℃ꎬ检测器温度为 ３００℃ꎬ汽化室温

度为 ２５０℃ꎮ 采用正丁醇作内标物ꎬ通过内标法进

行定量ꎮ
气相尾气用 ＧＣ ９００Ａ 气相色谱一进行分析ꎬ色

谱柱为 Ｐａｒａｐａｋ Ｑ 和 １３Ｘ 分子筛填充柱ꎬ检测器为

热导检测器(ＴＣＤ)ꎮ 色谱条件:载气为氢气ꎬ柱箱温

度为 ７５℃ꎬ 气 化 温 度 为 １５０℃ꎬ 热 导 池 温 度 为

１５０℃ꎬ桥流为 １２０℃ꎮ 进样条件:六通阀定量进样ꎮ

２　 实验结果与讨论

２􀆰 １　 催化剂热分析

催化剂前驱体的 ＴＧ－ＤＳＣ 曲线如图 ３ 所示ꎮ

１—ＴＧ 曲线ꎻ２—ＤＳＣ 曲线

图 ３　 Ｐ－Ｍｏ 杂多酸盐催化剂前驱体的

ＴＧ－ＤＳＣ 曲线

从图 ３ 中曲线 １ 可以看出ꎬ催化剂前驱体的失

重可分为 ３ 个阶段ꎬ分别对应结构水的脱除[１８－１９]、
ＮＨ＋

４ 和各种硝酸盐的分解以及二级结构的破坏分

解[１３]ꎮ 曲线 ２ 中有 １ 个吸热峰和 ２ 个放热峰ꎬ
２５６℃的吸热峰归属于样品中与金属离子配位的水

分子或通过氢键与质子相连的水分子(结构水)的

脱除ꎻ３０６℃的放热峰为杂多酸盐化合物形成时放出

的热量ꎻ５００℃的放热峰为催化剂分解所致ꎮ
２􀆰 ２　 焙烧温度对催化剂物相结构的影响

不同焙烧温度下催化剂的 ＸＲＤ 图谱如图 ４ 所示ꎮ

１—３００℃焙烧ꎻ２—３５０℃焙烧ꎻ３—４００℃焙烧ꎻ
４—４５０℃焙烧ꎻ５—５００℃焙烧ꎻ６—５５０℃焙烧

图 ４　 不同焙烧温度下催化剂 ＸＲＤ 谱图

由图 ４ 中可以看出ꎬ不同焙烧温度下催化剂在

２θ＝ １０􀆰 ８３、１８􀆰 ９６、２４􀆰 ４０、２６􀆰 ５９、３０􀆰 ８６°等处均有明

显的磷钼杂多酸盐的特征衍射峰[６－７]ꎬ这些衍射峰

均为典型的杂多酸立方晶型[６]ꎬ表明催化剂具有较

好的杂多酸化合物二级结构ꎮ 在焙烧温度为 ３００℃
时ꎬ磷钼杂多酸盐的衍射峰相对较弱ꎬ这是因为焙烧

温度较低ꎬ催化剂的结晶度较差ꎮ 随着焙烧温度的

提高ꎬ催化剂衍射峰的强度增强ꎬ催化剂结晶度随之

增加ꎬ且并未出现其他晶相的特征衍射峰ꎮ 焙烧温

度大于 ５００℃ 以后ꎬ在 ２θ ＝ １２􀆰 ８２、 ２３􀆰 ３４、 ２５􀆰 ６８、
２７􀆰 ３４°处出现了 ＭｏＯ３ 的特征衍射峰[１３]ꎬ说明催化

剂结构部分分解ꎬＭｏ 原子从催化剂的一级结构中迁

移出来ꎬ生成了 ＭｏＯ３ 晶相ꎮ
催化剂的 ＦＴ－ＩＲ 图谱如图 ５ 所示ꎮ

１—３００℃焙烧ꎻ２—３５０℃焙烧ꎻ３—４００℃焙烧ꎻ
４—４５０℃焙烧ꎻ５—５００℃焙烧ꎻ６—５５０℃焙烧

图 ５　 不同焙烧温度下催化剂的 ＦＴ－ＩＲ 谱图

由图 ５ 中可以看出ꎬ在 １ ０６５、９６４、８６８ ｃｍ－１和

７９２ ｃｍ－１处出现了磷钼杂多酸 Ｋｅｇｇｉｎ 型结构的 ４ 个

特征峰ꎬ分别对应 Ｐ—Ｏ、Ｍｏ􀪅􀪅Ｏ、Ｍｏ—Ｏｂ—Ｍｏ 和

Ｍｏ—Ｏｃ—Ｍｏ 振动吸收峰[２０]ꎮ 不同焙烧温度下催

化剂的红外光谱的出峰位置基本一致ꎬ表明在所考

察的温度范围内催化剂都具有 Ｋｅｇｇｉｎ 型杂多酸化

合物的一级结构ꎮ 当焙烧温度大于 ４５０℃ 时ꎬ红外

光谱中的 ５９５ ｃｍ－１和 ９９２ ｃｍ－１位置出现了 ＭｏＯ３ 的

吸收峰ꎬ且随着焙烧温度的升高ꎬＭｏＯ３ 的吸收峰逐

渐增大ꎬ这是由于催化剂的 Ｋｅｇｇｉｎ 型结构遭到破坏

发生部分分解ꎬ与 ＸＲＤ 分析结果一致ꎮ 结合 ＸＲＤ
和 ＴＧ－ＤＳＣ 分析可知ꎬ随着焙烧温度的升高ꎬ催化

剂结晶度增强ꎻ当焙烧温度升高到 ５００℃ 和 ５５０℃
时ꎬ催化剂的热稳定性下降ꎬＫｅｇｇｉｎ 型结构发生部分

分解ꎬ形成了 ＭｏＯ３ 物相ꎮ
２􀆰 ３　 焙烧温度对催化剂酸性的影响

表面酸性对 ＭＡＬ 选择氧化为 ＭＡＡ 反应的影响

至关重要ꎬ因此对不同温度焙烧的催化剂进行了

ＮＨ３－ＴＰＤ 表征分析ꎬ结果如图 ６ 所示ꎮ
由文献[２１]可知ꎬ２００℃以下的脱附峰对应弱
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１—３００℃焙烧ꎻ２—３５０℃焙烧ꎻ３—４００℃焙烧ꎻ
４—４５０℃焙烧ꎻ５—５００℃焙烧ꎻ６—５５０℃焙烧

图 ６　 不同焙烧温度下催化剂 ＮＨ３－ＴＰＤ 图谱

酸位ꎬ２００ ~ ３５０℃ 的脱附峰对应中强酸位ꎬ３５０ ~
５００℃的脱附峰对应强酸位ꎮ 杂多酸酸性的主要来

源是杂多阴离子部分水解产生的弱酸性质子和与金

属离子配位的水分子酸式解离产生的质子ꎮ 从图 ６
中可以看出ꎬ３００℃焙烧时ꎬ催化剂的中强酸峰的峰

面积明显大于其他焙烧条件下制备的催化剂的峰面

积ꎬ结合 ＴＧ－ＤＳＣ 分析可知ꎬ由于制备催化剂时加

入了氨水ꎬ在 ３００℃焙烧下仍有大量 ＮＨ＋
４ 没有完全

除去ꎬ导致催化剂内部结构中带有 ＮＨ＋
４ꎬ因此在

ＮＨ３－ＴＰＤ 分析时ꎬ剩余的 ＮＨ＋
４ 受热分解ꎬ造成相应

的中强酸峰的峰面积较大ꎮ 在 ３５０~４５０℃的焙烧条

件下ꎬ随着焙烧温度的升高ꎬ催化剂中强酸的酸量和

酸强度均增大ꎬ强酸酸量和酸强度均减小ꎮ 进一步

升高焙烧温度至 ５００℃和 ５５０℃时ꎬ高温焙烧条件导

致催化剂 Ｋｅｇｇｉｎ 型结构遭到破坏ꎬ催化剂二级结构

的变化影响了催化剂水分子的体相型吸附ꎬ造成催

化剂酸量减少ꎬ基本没有脱附峰出现ꎮ
２􀆰 ４　 焙烧温度对催化剂氧化还原性的影响

ＭＡＬ 选择氧化为 ＭＡＡ 是一个氧化还原反应ꎬ
为了解焙烧温度对催化剂氧化还原能力的影响ꎬ对
不同焙烧温度下制备的催化剂进行了 Ｈ２ －ＴＰＲ 表

征ꎬ结果如图 ７ 所示ꎮ

１—３００℃焙烧ꎻ２—３５０℃焙烧ꎻ３—４００℃焙烧ꎻ
４—４５０℃焙烧ꎻ５—５００℃焙烧ꎻ６—５５０℃焙烧

图 ７　 不同焙烧温度下催化剂 Ｈ２－ＴＰＲ 图谱

由图 ７ 可以看出ꎬ在不同焙烧条件下催化剂的

还原曲线都呈现出 １ 个主还原峰(还原温度为 ５００~
６００℃)ꎬ对应于 Ｍｏ６＋ 的还原ꎬ说明磷钼杂多酸盐催

化剂的完全分解温度为 ５００ ~ ６００℃左右ꎬ因此高于

６００℃时消耗的氢量应是催化剂结构破坏后形成的

氧化物所消耗的氢量[２２]ꎮ 在焙烧温度为 ３００ ~
４５０℃时ꎬ催化剂主还原峰基本保持不变ꎬ说明在此

温度区间焙烧温度对催化剂的氧化还原性影响较

小ꎮ 在焙烧温度为 ５００ ~ ５５０℃时ꎬ催化剂 Ｋｅｇｇｉｎ 型

结构遭到破坏ꎬ催化剂部分分解为 ＭｏＯ３ 等金属氧

化物ꎬ催化剂的耗氢量明显增加ꎬ且其主还原峰向高

温方向移动ꎬ说明其氧化性能降低ꎮ
２􀆰 ５　 焙烧温度对催化剂微观形貌的影响

为了考察焙烧温度对催化剂形貌的影响ꎬ对不

同焙烧温度下的催化剂进行了 ＳＥＭ 表征ꎬ结果如

图 ８ 所示ꎮ

(ａ)４００℃焙烧 (ｂ)４５０℃焙烧

(ｃ)５００℃焙烧 (ｄ)５５０℃焙烧

图 ８　 不同焙烧温度下催化剂 ＦＥ－ＳＥＭ 图

由图 ８ 可以看出ꎬ不同焙烧温度制备的磷钼杂

多酸盐催化剂主要由无规则形貌的纳米颗粒聚集而

成[１８]ꎮ ４００℃焙烧制备的催化剂颗粒粒径相对较

小ꎬ粒径分布相对较均匀ꎮ 随着焙烧温度的增加ꎬ催
化剂颗粒粒径逐渐变大ꎮ 继续提高焙烧温度至

５５０℃后ꎬ催化剂颗粒明显增大ꎬ且粒径分布不一ꎬ说
明局部催化剂颗粒已烧结ꎮ
２􀆰 ６　 催化剂活性评价

催化剂的评价反应在固定床反应装置中进行ꎬ
将所得液相产物与尾气进行分析计算ꎬ得到不同焙

烧条件下制备的催化剂的转化率和主产物 ＭＡＡ 的

选择性ꎬ结果如图 ９ 所示ꎮ
由图 ９ 可以看出ꎬ随着焙烧温度的增加ꎬＭＡＬ

转化率和 ＭＡＡ 选择性呈现出先升高后减小的趋

势ꎬ焙烧温度为 ４５０℃ 时ꎬ催化剂活性达到最高ꎬ
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１—ＭＡＬ 转化率ꎻ２—ＭＡＡ 选择性

图 ９　 不同焙烧温度下催化剂的 ＭＡＬ 转化率和

ＭＡＡ 选择性

ＭＡＬ 转化率和 ＭＡＡ 选择性分别为 ８１􀆰 １５％ 和

８０􀆰 ７６％ꎮ 结合上述各种表征分析结果可知ꎬ随着焙

烧温度的提高ꎬ催化剂的结晶度逐渐增加ꎬ特别是催

化剂的中强酸酸量逐渐增大ꎮ 由于 ＭＡＬ 在杂多酸

催化剂上氧化为 ＭＡＡ 属于表面催化反应ꎬ反应物

在催化剂表面发生吸附－反应－脱附过程ꎬ催化剂的

表面酸性增加有利于催化反应的进行ꎮ ４５０℃焙烧

的催化剂保持了较好的杂多酸结构ꎬ且具有最好的

结晶度和较大的表面酸量ꎬ因而具有较高的催化性

能ꎮ 当焙烧温度进一步提高ꎬ杂多酸盐催化剂结构

发生部分分解ꎬ大量 Ｍｏ 原子从 Ｋｅｇｇｉｎ 结构中迁出

并最终分解为无活性的 ＭｏＯ３ꎬ显著地破坏了杂多酸

盐结构的对称性ꎬ而 ＭｏＯ３ 会影响催化剂在反应过

程对于氧化程度的控制ꎬ导致少量 ＭＡＡ 被深度氧

化为 ＣＯ２ꎻ此外ꎬ焙烧温度提高至 ５００℃ 后ꎬ催化剂

的表面酸性显著下降ꎬ氧化还原性降低ꎬ催化剂颗粒

发生烧结ꎬ粒径变大ꎬ活性位点数量减少ꎬ最终导致

了催化剂的活性明显下降ꎮ

３　 结论

(１)焙烧温度对催化剂的物相结构和表面酸性

有显著影响ꎮ 随着焙烧温度的提高ꎬ催化剂的结晶

度和表面酸性增加ꎻ当焙烧温度达到 ５００℃时ꎬ催化

剂结构发生分解ꎬ出现 ＭｏＯ３ 物相ꎬ氧化还原性降

低ꎬ催化剂颗粒发生烧结ꎬ表面酸性基本消失ꎮ
(２)保持完整的杂多酸盐 Ｋｅｇｇｉｎ 结构和较大的

表面酸量有利于催化反应的进行ꎮ
(３)４５０℃焙烧条件下制备的催化剂具有最高

的催化活性ꎬ ＭＡＬ 转化率为 ８１􀆰 １５％ 时ꎬ主产物

ＭＡＡ 的选择性达到 ８０􀆰 ７６％ꎮ
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