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摘要:利用高压釜式反应器探究尿素与甲醇合成碳酸二甲酯ꎬ并提出制备 Ｚｎ－Ｃｅ 复合氧化物为该反应的催化剂ꎮ 并探究

一步反应和分步反应对尿素醇解法合成碳酸二甲酯的影响ꎻ对一步反应的反应条件进行了优化ꎬ得到最佳工艺条件为:反应温

度为 １７０℃、反应时间为 ３００ ｍｉｎ、尿素与甲醇摩尔比为 １ ∶２５、催化剂质量为 １􀆰 ５ ｇ、ＣＯ２ 充压为 １ ＭＰａꎮ ＸＲＤ 分析结果表明ꎬ该
Ｚｎ－Ｃｅ 复合氧化物具有较高结晶度ꎻＢＥＴ 数据分析显示ꎬ该 Ｚｎ－Ｃｅ 复合氧化物为尿素与甲醇分子提供良好的反应场所ꎮ
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　 　 碳酸二甲酯(Ｄｉｍｅｔｈｙｌ ｃａｒｂｏｎａｔｅꎬＤＭＣ)作为一

种环境友好型的化工产品ꎬ被誉为 ２１ 世纪有机合成

的“新基块” [１]ꎮ 因其具有 ＣＨ３—、ＣＨ３Ｏ—、—ＣＯ—
等官能团ꎬ可替代含有剧毒的光气、硫酸二甲酯等作

甲基化、羰基化试剂ꎮ 同时也是一种良好的锂离子

电池的电解液成分[２－４]ꎮ 另外ꎬＤＭＣ 具有较高的含

氧量和辛烷值ꎬ可作为理想的汽油添加剂[５－６]ꎮ
传统合成 ＤＭＣ 的工艺路线有光气法、甲醇氧化

羰基化法、酯交换法和二氧化碳直接合成法等ꎬ在工

业发展中具有不同的特点[７－１０]ꎮ 尿素醇解法合成

ＤＭＣ 是 ２０ 世纪 ９０ 年代后期开发的工艺路线ꎬ因
其原料廉价易得、生产成本低、无三废产生ꎬ是符

合可持续发展要求的绿色环保、经济低碳的合成

路线[１１] ꎮ
目前ꎬ高活性催化剂的开发仍然是尿素醇解反

应的研究重点ꎮ 笔者以(ＮＨ４) ２ＣＯ３ 为沉淀剂制备

的 Ｚｎ－Ｃｅ 复合氧化物为催化剂ꎬ探究了一步法与分

步法对尿素醇解法合成 ＤＭＣ 的影响ꎮ

１　 实验部分

１􀆰 １　 实验装置

利用北京世纪森朗仪器有限公司生产的 ＳＬＭ－
２５０ 微型反应釜进行催化剂评价实验ꎬ如图 １ 所示ꎮ

微型反应釜的设计参数为:体积为 ２５０ ｍＬꎬ设
计压力为 １０ ＭＰａꎬ设计温度为 ３００℃ꎬ搅拌速度为

０~１ ０００ ｒ / ｍｉｎꎮ

􀅰５８１􀅰
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１—压力表ꎻ２—爆破阀ꎻ３—泄压阀ꎻ４—进气阀ꎻ５—温度传感器ꎻ
６—反应釜体ꎻ７—加热套ꎻ８—磁力搅拌ꎻ９—控制面板ꎻ１０—气瓶

图 １　 尿素醇解法合成 ＤＭＣ 装置

１􀆰 ２　 实验步骤

称取 ８􀆰 ００ ｇ 尿素并溶于 ６４􀆰 ０８ ｇ 无水甲醇中ꎬ
转移至高压反应釜ꎬ加入适量催化剂ꎬ密封釜体ꎮ 用

高纯 ＣＯ２ 气体置换釜内空气ꎬ随后充压至既定压

力ꎬ打开控制面板ꎬ设定反应温度、反应时间及转速ꎮ
反应结束后冷却至室温ꎬ卸压后取上层清液ꎬ用气相

色谱分析其含量ꎮ
１􀆰 ３　 Ｚｎ－Ｃｅ 复合氧化物的制备

称取 １３􀆰 ６３ ｇ ＺｎＣｌ２ 和 ４３􀆰 ４１ ｇ Ｃｅ(ＮＯ３) ３􀅰６Ｈ２Ｏ
并加适量蒸馏水溶于烧杯中ꎬ配置 １ ｍｏｌ / Ｌ 的

(ＮＨ４) ２ＣＯ３ 溶液 ５００ ｍＬꎬ滴定盐溶液至 ｐＨ 约为 ８ꎬ
将得到的悬浊液在室温下继续搅拌 １ ｈꎬ静置陈化

２４ ｈꎮ 抽滤洗涤至 ｐＨ 约为 ７ꎬ所得固体置于 １００℃
干燥箱烘干ꎬ在 ６００℃下焙烧 ３ ｈꎬ冷却后装袋备用ꎮ

２　 实验结果与讨论

２􀆰 １　 单一金属氧化物 ＺｎＯ、ＣｅＯ２ 的催化活性

在反应温度为 １８０℃、反应时间为 ３００ ｍｉｎꎬ
ｎ(甲醇) ∶ ｎ(尿素) ＝ １５ ∶ １(原料为氨基甲酸甲酯

(ＭＣ)时ꎬｎ(甲醇) ∶ｎ(ＭＣ)＝ １５ ∶１)、催化剂质量均

为 １􀆰 ５ ｇ、ＣＯ２ 釜内充压 １ ＭＰａ 的条件下ꎬ分别以

ＺｎＯ、ＣｅＯ２ 为催化剂进行反应ꎬ其反应结果如表 １
所示ꎮ

表 １　 单一金属氧化物催化剂的催化效果

催化剂
反应

原料

ＭＣ 收率 /
％

ＭＣ 转化率 /
％

ＤＭＣ 收率 /
％

ＺｎＯ 尿素 ４８􀆰 ３２ — ３􀆰 ４８
　 ＭＣ — ０ ０

ＣｅＯ２ 尿素 ５０􀆰 ３３ — ０􀆰 ９３
　 ＭＣ — ３９􀆰 ２５ ３２􀆰 ７１

尿素与甲醇合成碳酸二甲酯的反应式为[１２]:
ＮＨ２ＣＯＮＨ２ ＋ ＣＨ３ＯＨ 􀜩􀜨􀜑
ＮＨ２ＣＯＯＣＨ３(ＭＣ) ＋ ＮＨ３ (１)

ＮＨ２ＣＯＯＣＨ３(ＭＣ) ＋ ＣＨ３ＯＨ 􀜩􀜨􀜑
(ＣＨ３Ｏ) ２ＣＯ ＋ ＮＨ３ (２)

　 　 根据其反应特点ꎬ将其分为两步单独反应进行

探究ꎮ 由表 １ 可知ꎬ以尿素和甲醇为原料时ꎬＺｎＯ 的

催化效果比 ＣｅＯ２ 优异ꎻ而以 ＭＣ 与甲醇为原料时ꎬ
ＺｎＯ 无法催化 ＭＣ 与甲醇合成 ＤＭＣꎮ 为了提高锌

基固体催化剂结构的稳定性ꎬ且 ＣｅＯ２ 具备可以活

化 ＭＣ 的特点ꎬ制备了 Ｚｎ－Ｃｅ 复合氧化物作为该反

应的催化剂ꎮ
２􀆰 ２　 Ｚｎ－Ｃｅ 复合氧化物催化尿素与甲醇合成 ＤＭＣ
２􀆰 ２􀆰 １　 Ｚｎ－Ｃｅ 复合氧化物的催化活性

以 Ｚｎ－Ｃｅ 复合氧化物为催化剂ꎬ尿素和甲醇为

原料时ꎬＭＣ 收率为 ５３􀆰 ８４％ꎬＤＭＣ 收率为 ２􀆰 １６％ꎻ
ＭＣ 和甲醇为原料时ꎬＤＭＣ 收率为 ２１􀆰 ３９％ꎬ在一定

程度上弥补了 ＺｎＯ 不能活化 ＭＣ 的缺点ꎮ
由于 ＣｅＯ２ 能吸附吡咯和 ＣＯ２ 等酸性分子ꎬ说

明表面存在 Ｌｅｗｉｓ 碱性位点[１３]ꎻＣｅＯ２ 表面氧空位的

产生造成配位不饱和 Ｃｅ 的形成ꎬ而这种配位不饱

和 Ｃｅ 能吸附吡啶等碱性分子ꎬ说明其同时具有

Ｌｅｗｉｓ 酸性中心[１４]ꎬ故 ＣｅＯ２ 和 ＺｎＯ 一样ꎬ皆同时具

备酸碱两性中心ꎮ 从机理上看ꎬ由于氨基呈碱性ꎬ所
以酸性位的存在可以进一步活化尿素ꎻ而碱性位的

存在可以吸引 Ｈ＋ꎬ进而活化甲醇ꎬ使其形成 ＣＨ３Ｏ
－ꎬ

从而促进 ＭＣ 生成ꎬ进而生成 ＤＭＣꎮ
２􀆰 ２􀆰 ２　 Ｚｎ－Ｃｅ 复合氧化物催化剂的 ＸＲＤ 分析

利用 Ｘ－射线衍射仪测定纯 ＺｎＯ、纯 ＣｅＯ２ 和

Ｚｎ－Ｃｅ 复合氧化物催化剂的组成和晶型结构ꎬ其
ＸＲＤ 谱图如图 ２ 所示ꎮ

１—ＺｎＯꎻ２—ＣｅＯ２ꎻ３—ＺｎＯ－ＣｅＯ２

图 ２　 Ｚｎ－Ｃｅ 复合氧化物催化剂的 ＸＲＤ

由图 ２ 中可知ꎬＺｎ－Ｃｅ 复合氧化物的谱图中ꎬ２θ
为 ３１􀆰 ７７、３４􀆰 ４２、３６􀆰 ２５、５６􀆰 ６０、６２􀆰 ８６°和 ６７􀆰 ９６°处的

特征衍射峰归属于 ＺｎＯ ( ＪＣＰＤＳ ＰＤＦ 卡片: ３６ －
１４５１)的 ( １００)、 ( ００２)、 ( １０１)、 ( １１０)、 ( １０３) 和

(１１２) 晶面ꎻ ２θ 为 ２８􀆰 ５５、 ３３􀆰 ０８、 ４７􀆰 ４８、 ５６􀆰 ３４° 和
７６􀆰 ７０°处的特征衍射峰归属于 ＣｅＯ２(ＪＣＰＤＳ ＰＤＦ 卡

片:４３ － １００２) 的 ( １１１)、 ( ２００)、 ( ２２０)、 ( ３１１) 和

􀅰６８１􀅰
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(３３１)晶面ꎮ ＰＤＦ 卡片显示ꎬ该复合金属氧化物由

六方晶系氧化锌和立方体系氧化铈构成ꎮ 通过对比

发现ꎬＺｎ－Ｃｅ 复合氧化物中 ＣｅＯ２ 的特征衍射峰强度

明显高于纯 ＣｅＯ２ 样品的衍射峰强度ꎬ说明合成 Ｚｎ－
Ｃｅ 复合金属氧化物的过程增强了 Ｃｅ 物种的结晶

度ꎮ Ｚｎ－Ｃｅ 复合氧化物的衍射峰中未发现由其他杂

质引起的特征峰ꎬ说明该样品具有较高的纯度且为

ＺｎＯ 与 ＣｅＯ２ 的复合氧化物ꎮ 衍射峰的强度与微晶

尺寸有关ꎬ通过 Ｓｃｈｅｒｒｅｒ 公式可以计算出晶面的平

均粒径:
Ｄ ＝ ０􀆰 ８９λ / βｃｏｓ θ (３)

其中:Ｄ 为微晶尺寸ꎻλ 为 Ｘ 射线波长ꎻβ 为衍射峰

的半峰宽ꎻθ 为布拉格衍射角ꎮ 根据 Ｓｃｈｅｒｒｅｒ 方程ꎬ
Ｚｎ－Ｃｅ 复合氧化物的 Ｄ(１１１)(在 ２８􀆰 ５５°处的衍射峰)
晶粒尺寸约为 １２ ｎｍꎮ
２􀆰 ２􀆰 ３　 Ｚｎ－Ｃｅ 复合氧化物催化剂比表面积测定结

果分析

Ｚｎ－Ｃｅ 复合氧化物催化剂的孔结构参数如表 ２
所示ꎬＺｎ－Ｃｅ 复合氧化物催化剂的 Ｎ２ 吸附－脱附等

温线和孔径分布图如图 ３ 所示ꎮ
表 ２　 Ｚｎ－Ｃｅ 复合氧化物催化剂的孔结构参数

样品 比表面积 / (ｍ２􀅰ｇ－１) 孔容 / (ｃｍ３􀅰ｇ－１) 平均孔径 / ｎｍ

ＺｎＯ－ＣｅＯ２ ３１􀆰 ４５９６ ０􀆰 １３６９ １７􀆰 ４０７０

图 ３　 Ｚｎ－Ｃｅ 复合氧化物催化剂 Ｎ２ 吸附－脱附

等温线和孔径分布图

由图 ３ 中可以看出ꎬ按照 ＩＵＰＡＣ 的分类标准ꎬ
该样品的等温线形状归属于Ⅲ型等温线ꎬ且具有 Ｈ３
型滞回环ꎮ 说明该催化剂样品一般具有片状颗粒松

散堆积形成楔形孔ꎮ 由孔径分布图可知ꎬ平均孔径

为 １７􀆰 ４０７ ０ ｎｍꎬ为介孔材料ꎮ 而介孔结构适宜甲醇

和尿素分子以及生成物 ＭＣ 和 ＤＭＣ 在催化剂孔道

的出入ꎮ 由表 ２ 可知ꎬ该复合材料的比表面积为

３１􀆰 ４５９ ６ ｍ２ / ｇꎬ孔容为 ０􀆰 １３６ ９ ｃｍ３ / ｇꎬ这可为反应

物提供良好的反应场所ꎮ

２􀆰 ３　 尿素醇解法一步反应工艺条件优化

２􀆰 ３􀆰 １　 反应温度对 ＤＭＣ 收率的影响

在反应时间为 ３００ ｍｉｎ、 ＣＯ２ 充压为 １ ＭＰａ、
ｎ(尿素) ∶ｎ(甲醇)＝ １ ∶１５、催化剂质量为 １􀆰 ５ ｇ 条件

下ꎬ反应温度对 ＤＭＣ 收率的影响如图 ４ 所示ꎮ

１—ＭＣ 收率ꎻ２—ＭＣ 转化率ꎻ３—ＤＭＣ 收率

图 ４　 反应温度对 ＤＭＣ 收率的影响

由图 ４ 中可知ꎬ反应温度为 １７０℃时ꎬＤＭＣ 收率

最高为 ２􀆰 ７５％ꎮ 随着反应温度的升高ꎬＤＭＣ 收率呈

先上升后下降的变化规律ꎬ这与反应体系的热力学

性质有关ꎮ 该合成反应的标准焓为 ΔＨθ ＝ ４７􀆰 １１
ｋＪ / ｍｏｌ[１５]ꎬ说明该反应为吸热反应ꎮ 从热力学角度

来说ꎬ升高温度有利于促进 ＤＭＣ 的生成ꎮ 但尿素在

超过 １３５℃时ꎬ会受热分解生成 ＨＮＣＯ 和 ＮＨ３ꎮ 大

量 ＮＨ３ 促使反应逆向进行ꎬ造成 ＤＭＣ 收率下降ꎮ
同时ꎬＤＭＣ 作为甲基化试剂与 ＭＣ 进一步反应ꎬ生
成副产物 ＮＭＭＣ[１６]ꎬ如公式(４)所示ꎬ消耗 ＤＭＣꎮ
故 １７０℃为最佳反应温度ꎮ

ＮＨ２ＣＯＯＣＨ３ ＋ ＣＨ３ＯＣＯＯＣＨ３ →
ＣＨ３ＮＨＣＯＯＣＨ３ ＋ ＣＨ３ＯＨ ＋ ＣＯ２ (４)

２􀆰 ３􀆰 ２　 反应时间对 ＤＭＣ 收率的影响

在上述条件不变的情况下ꎬ考察反应时间对

ＤＭＣ 收率的影响ꎬ结果如图 ５ 所示ꎮ

１—ＭＣ 收率ꎻ２—ＭＣ 转化率ꎻ３—ＤＭＣ 收率

图 ５　 反应时间对 ＤＭＣ 收率的影响

由图 ５ 中可知ꎬ反应时间为 ３００ ｍｉｎ 时ꎬＤＭＣ 收

率最高为 ２􀆰 １６％ꎮ 反应时间较短ꎬ反应进行程度较

低ꎬＤＭＣ 收率较低ꎻ反应时间过长ꎬ不仅造成 ＤＭＣ
与 ＭＣ 进一步反应ꎬ同时也导致 ＤＭＣ 在高温下分解

为二甲醚和 ＣＯ２
[１７]ꎬ如式(５)所示ꎬ造成收率下降ꎮ
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故最佳反应时间为 ３００ ｍｉｎꎮ
ＣＨ３ＯＣＯＯＣＨ３ → ＣＨ３ＯＣＨ３ ＋ ＣＯ２ (５)

２􀆰 ３􀆰 ３　 原料摩尔比对 ＤＭＣ 收率的影响

在上述条件不变的情况下ꎬ考察尿素与甲醇摩

尔比对 ＤＭＣ 收率的影响ꎬ结果如图 ６ 所示ꎮ 反应机

理如图 ７ 所示ꎮ

１—ＭＣ 收率ꎻ２—ＭＣ 转化率ꎻ３—ＤＭＣ 收率

图 ６　 原料摩尔比对 ＤＭＣ 收率的影响

由图 ６ 可知ꎬＤＭＣ 收率呈现上升趋势ꎬ当物料

摩尔比为 １ ∶２５ 时ꎬＤＭＣ 收率最高为 ２􀆰 ６７％ꎮ 在高

温下ꎬ尿素易分解生成 ＨＮＣＯ 和 ＮＨ３ꎮ 当溶液中尿

素相对含量较大时ꎬ尿素易缩合生成缩二脲等副产

物[１８]ꎬ如图 ７ 中步骤①所示ꎻ而当甲醇相对含量较

高时ꎬＨＮＣＯ 在甲醇充足的环境下ꎬ易与甲醇反应生

成 ＭＣꎬ进而生成 ＤＭＣꎬ如图 ７ 中步骤②所示ꎮ 受反

应釜条件限制ꎬ最佳原料摩尔比为 １ ∶２５ꎮ

图 ７　 反应机理

２􀆰 ３􀆰 ４　 催化剂质量对 ＤＭＣ 收率的影响

在上述条件不变的情况下ꎬ考察催化剂质量对

ＤＭＣ 收率的影响ꎬ结果如图 ８ 所示ꎮ

１—ＭＣ 收率ꎻ２—ＭＣ 转化率ꎻ３—ＤＭＣ 收率

图 ８　 催化剂质量对 ＤＭＣ 收率的影响

由图 ８ 中可知ꎬ当催化剂质量为 １􀆰 ５ ｇ 时ꎬＤＭＣ
收率最高ꎬ为 ２􀆰 １６％ꎮ 催化剂质量较少时ꎬ活性位

点较少ꎬ收率不高ꎻ催化剂质量增加ꎬ活性位点增多ꎬ
但也加速了各种副反应的发生ꎬ导致收率下降ꎮ 故

最佳催化剂质量为 １􀆰 ５ ｇꎮ
２􀆰 ４　 尿素与甲醇合成 ＤＭＣ 分步反应的探究

根据 Ｚｎ－Ｃｅ 复合氧化物能活化 ＭＣ 的特点ꎬ设
计了分步反应实验ꎬ即第 １ 步先在不加催化剂的条

件下ꎬ以尿素和甲醇为原料ꎬ优先生成 ＭＣꎻ第 ２ 步

等反应釜冷却后ꎬ加入催化剂继续反应ꎮ
不加催化剂条件下反应温度对 ＭＣ 收率的影响

如图 ９ 所示ꎮ

图 ９　 无催化剂时反应温度对 ＭＣ 收率的影响

由图 ９ 可知ꎬ反应温度为 １６０℃时ꎬＭＣ 收率最

高ꎬ为 ６８􀆰 ８７％ꎮ 因该反应为吸热反应ꎬ从热力学角

度来说ꎬ温度升高有利于反应的进行ꎮ 但是在较高

温度下尿素和 ＭＣ 易受热分解ꎬ导致 ＭＣ 收率降低ꎬ
故 １６０℃为合成 ＭＣ 的最佳温度ꎮ

不加催化剂条件下反应时间和 ＣＯ２ 充压对 ＭＣ
收率的影响如表 ３ 所示ꎮ

表 ３　 无催化剂时反应时间和压力对 ＭＣ 收率的影响

反应压力 １８０ ｍｉｎ ３００ ｍｉｎ ４８０ ｍｉｎ

常压 ６８􀆰 ８７ ７０􀆰 １６ ７０􀆰 ０７

１ ＭＰａ ６９􀆰 ５８ ７３􀆰 １６ ７１􀆰 ７３

２ ＭＰａ ７１􀆰 ８６ ８０􀆰 ９９ ６８􀆰 ８０

由表 ３ 可知ꎬ随着反应时间和反应压力的改变ꎬ
ＭＣ 收率在 ７０％左右浮动ꎬ表明反应时间和反应压

力对 ＭＣ 的生成影响不大ꎮ 在反应时间为 ３００ ｍｉｎ、
ＣＯ２ 充压为 ２ ＭＰａ 的条件下ꎬ ＭＣ 收率最高ꎬ达

８０􀆰 ９９％ꎮ 但是反应釜的爆破阀因压力过高发生爆

破ꎬ从安全角度考虑ꎬ选用 １ ＭＰａ 作为既定压力ꎮ
故设定第 １ 步反应条件为:反应温度为 １６０℃、反应

时间为 ３００ ｍｉｎ、ＣＯ２ 充压为 １ ＭＰａꎮ 待反应釜冷却

后ꎬ第 ２ 步设定反应温度分别为 １６０、 １７０℃ 和

１８０℃ꎬ保持其他条件不变ꎬ进行 ３ 组实验ꎬ结果如

􀅰８８１􀅰
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表 ４ 所示ꎮ
表 ４　 不同温度对分步实验的影响

催化剂

名称
反应条件

尿素

转化率 / ％
ＭＣ

收率 / ％
ＤＭＣ

收率 / ％

ＺｎＯ－ＣｅＯ２ 　 先 １６０℃ ３００ ｍｉｎꎬ
后 １６０℃ ３００ ｍｉｎ

９５􀆰 ９６ ７５􀆰 ４２ １􀆰 １３

ＺｎＯ－ＣｅＯ２ 　 先 １６０℃ ３００ ｍｉｎꎬ
后 １７０℃ ３００ ｍｉｎ

８５􀆰 ８１ ６７􀆰 ２３ １􀆰 １１

ＺｎＯ－ＣｅＯ２ 　 先 １６０℃ ３００ ｍｉｎꎬ
后 １８０℃ ３００ ｍｉｎ

７６􀆰 ００ ５９􀆰 ５２ １􀆰 ０７

由表 ４ 可知ꎬ随着温度的升高ꎬＭＣ 和 ＤＭＣ 收

率均呈下降趋势ꎬ其 ＤＭＣ 收率最高为 １􀆰 １３％ꎬ与预

期结果相差甚远ꎮ 若能及时移除第 １ 步反应生成的

ＭＣ 和 ＮＨ３ꎬ不仅可以促进反应向右进行ꎬ同时也可

以避免因温度变化或催化剂选择性较低导致副反应

产生的严重结果ꎮ 而移出的较为纯净的 ＭＣ 可继续

进入下一个装有催化剂的反应装置中继续反应ꎬ得
到较高的 ＤＭＣ 收率ꎮ 尽管分步反应的实验结果不

理想ꎬ但也为后续探究提供了一条新思路ꎮ

３　 结论

(１)通过对单一金属氧化物 ＺｎＯ 和 ＣｅＯ２ 催化

合成 ＤＭＣ 的反应结果分析可知ꎬＺｎＯ 对尿素与甲醇

为原料合成 ＤＭＣ 具有较好的活性ꎬＣｅＯ２ 对 ＭＣ 和

甲醇反应合成 ＤＭＣ 具有较好的活性ꎮ
(２)通过对 Ｚｎ－Ｃｅ 复合氧化物催化合成 ＤＭＣ

的反应结果分析可知ꎬＺｎ－Ｃｅ 复合氧化物对尿素醇

解法合成 ＤＭＣ 具有促进效果ꎻＸＲＤ 分析表明ꎬ该样

品具有较高的纯度ꎬ晶粒尺寸约为 １２ ｎｍꎻＢＥＴ 分析

表明ꎬ该样品具备有利于反应物和反应产物进入或

释放的孔结构ꎬ提供了良好的反应环境ꎮ
(３)通过对一步实验反应条件的优化ꎬ得到最

佳工艺条件为:反应温度为 １７０℃、反应时间为 ３００
ｍｉｎ、ｎ (尿素) ∶ ｎ (甲醇) ＝ １ ∶ ２５、催化剂质量为

１􀆰 ５ ｇ、ＣＯ２ 充压为 １ ＭＰａꎮ
(４)通过对分步实验的探究ꎬ确定合成中间产

物 ＭＣ 的最佳工艺条件为:反应温度为 １６０℃、反应

时间为 ３００ ｍｉｎ、ＣＯ２ 充压为 １ ＭＰａꎮ 第 ２ 步反应中

ＤＭＣ 收率仅为 １􀆰 １３％ꎬ反应结果不理想ꎮ
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