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摘　 要：研究了 ＺＳＭ －５ 分子筛上甲醇和丁烯耦合转化反应，发现不同温度下耦合反应呈现出不同

的耦合特征，大于 ３５０ ℃的高温有利于生成乙烯、丙烯等低碳烯烃，而较低的温度下更有利于生成

大量长链烃类。 在 ２５０ ℃及更低的温度下，单独甲醇进料几乎没有烃类产物生成，表现出显著的反

应诱导期特征；加入不同浓度丁烯均能大幅提高甲醇转化率，缩短反应诱导期；但随着丁烯加入量

的增加，甲醇转化率随反应时间呈现先上升后下降的趋势，丁烯浓度越高，变化速率越快；反应后催

化剂上存留的有机物种主要是多甲基苯，催化剂积碳量的变化规律与丁烯的加入量密切相关，表明

积碳物种的生成主要与烯烃 ／ 甲醇耦合产物的进一步转化相关，这些积碳物种的生成极大地影响了

耦合反应的产物分布，反映了甲醇转化反应机理的复杂性，并为进一步调控烯烃产物分布提供了可

能的途径。
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　 　 甲醇制烯烃（ＤＭＴＯ）技术引领了煤制烯烃新兴

产业的发展，已成为我国重要的低碳烯烃生产途径

之一，八元环小孔分子筛 ＳＡＰＯ － ３４ 由于优异的乙

烯、丙烯选择性成为工业催化剂的活性组分［１］。 具

有十元环孔道的 ＺＳＭ － ５ 分子筛在催化甲醇转化反

应时，乙烯、丙烯的选择性明显低于 ＳＡＰＯ － ３４，而
丁烯及长链烃类的选择性较高，由于其孔口相对较

大，亦可生成芳烃等尺寸较大的产物。 另外，丁烯作

为一种石油化工的副产品之一，也是重要的有机化

工原料，可用于生产乙烯、丙烯等低碳烯烃。 甲醇制

烯烃过程是放热反应，丁烯裂解过程是吸热反应，将
甲醇制烯烃和丁烯裂解两个过程结合起来，实现反

应热原位利用，可达到节能降耗的目的。
本文详细研究了 ＺＳＭ －５ 分子筛上甲醇与丁烯

的耦合转化反应，总结耦合体系的反应规律，为调控

乙烯、丙烯等低碳烯烃的产物分布提供基础；进一步

研究了甲醇转化诱导期内，丁烯与甲醇的作用机制

和耦合反应途径，探讨了从诱导期到高效转化期的

过渡阶段，双循环机理［１ － ４］ 和烃池机理［５ － ７］ 及不同

反应途径之间的转换和过渡，以及诱导期内芳烃物

种的产生所涉及的烯烃聚合、异构、氢转移、裂解、环
化、芳构化等反应［８ － １０］，为进一步认识甲醇转化反

应机理提供了新的视角。

１　 实验部分

１. １　 原料及试剂

实验中使用的 ＺＳＭ －５ 分子筛购自南开大学催

化剂厂，进行了 Ｘ 射线粉末衍射（ＸＲＤ）、Ｘ 射线荧

光分析（ＸＲＦ）、扫描电子显微镜形貌分析（ＳＥＭ）、
比表面积和孔分布的测定（ＢＥＴ）、氨吸附 － 程序升

温脱附（ＮＨ３ ⁃ＴＰＤ）等表征。 所使用的试剂包括甲

醇、正丁烯、５％ 正丁烯 ＋ ０. ５％ 甲烷 ＋ 氮气、二氯甲

烷、六氯乙烷、氢氟酸等。
１. ２　 甲醇和丁烯耦合转化

甲醇与丁烯转化反应在固定床反应器中进行，

采用内径为 ６ ｍｍ 的石英管微反应器。 ２０ ～ ４０ 目的

ＺＳＭ －５ 催化剂装填量为 ２００ ｍｇ，在（１６０ ～ ６５０） ℃
范围内进行反应。 采用 Ｎ２携带甲醇饱和蒸汽进料，
该气流与直接由气瓶获得的丁烯充分混合后进入反

应器进行反应。 使用气相色谱（Ａｇｉｌｅｎｔ ＧＣ ８８９０Ａ）
阀取样在线分析反应产物组成。 分析条件：氢火焰

离子化检测器（ ＦＩＤ），Ｌｏｗｏｘ 和 Ａｌ２ Ｏ３ 毛细管色谱

柱，柱箱温度由 ８０ ℃程序升温至 ２２０ ℃，甲醇、丁烯

转化率和产物选择性的计算以 ＣＨ２为基准，计算时

将二甲醚作为反应物。

２　 结果与讨论

２. １　 催化剂理化性质

本实验采用的 ＺＳＭ －５ 分子筛为典型的六边形

晶体，长度约 ２ μｍ。 ＸＲＤ 结果表明，ＺＳＭ － ５ 样品

为典型的 ＭＦＩ 型拓扑结构。 ＸＲＦ 结果表明，催化剂

的 Ｓｉ ／ Ａｌ 比为 ５０。 ＮＨ３ ⁃ＴＰＤ 结果表明，ＺＳＭ －５ 样品

上有两种强度的酸性位，分别为位于（１５０ ～ ３００） ℃
的弱酸位和位于（３００ ～ ５００） ℃的强酸位。 ＺＳＭ － ５
分子筛的 Ｎ２物理吸附结果表明，ＺＳＭ － ５ 为典型的

微孔结构，样品的总比表面积为 ３２７. ５ ｍ２·ｇ －１，通
过 ｔ⁃ｐｌｏｔ 方法计算得到外比表面积为 １２９. ３ ｍ２·ｇ －１，
样品的孔体积为 ０. １８ ｃｍ３·ｇ － １。
２. ２　 甲醇和丁烯耦合转化活性

在较宽的温度范围内（１６０ ℃ ～ ６５０ ℃），考察

ＺＳＭ －５ 分子筛上甲醇与丁烯的耦合反应，并将相

关结果分为高温段和低温段分别进行讨论。 首先对

比了不同温度下甲醇和丁烯在新鲜催化剂上耦合反

应（ＴＯＳ ＝ ２. ５ ｍｉｎ）结果，了解耦合反应的本质特

征；在此基础上，考察同一温度下不同反应时间的耦

合特征，以便于全面了解催化剂由于积碳导致活性

发生变化时对耦合反应的影响。
在甲醇空速 ０. ８ ｈ － １，丁烯与甲醇质量比 ０. ５，

耦合反应 ２. ５ ｍｉｎ 时，不同反应温度下甲醇和丁烯

转化率变化曲线如图 １ 所示。
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图 １　 不同反应温度下甲醇和丁烯转化率变化曲线
Ｆｉｇｕｒｅ １　 Ｃｏｎｖｅｒｓｉｏｎ ｏｆ ｍｅｔｈａｎｏｌ ａｎｄ ｂｕｔｅｎｅ ａｔ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ

ｒｅａｃｔｉｏｎ ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｓ

高温段（３００ ℃ ～６５０ ℃）下甲醇与丁烯转化率

以及产物收率的变化规律如图 ２ 所示。 ３００ ℃时，
甲醇转化率约 ９８％ ，升高温度后，甲醇转化率均为

１００％ ；反应温度在（３００ ～ ４００） ℃时，丁烯转化率逐

渐降低，并在 ４００ ℃时转化率达到最低；之后随着温

度的升高丁烯转化率逐渐增加。 出现此现象的原因

是，耦合体系中同时存在丁烯自身的转化和甲醇转

化为丁烯的反应，当温度在（３００ ～ ４００） ℃时，甲醇

生成丁烯的速率大于丁烯自身转化的速率，故丁烯

转化率下降，并在 ４００ ℃时达到平衡，即生成丁烯的

速度与丁烯转化的速度接近；当温度大于 ４００ ℃时，
更有利于丁烯的转化反应，此时体系中主要以丁烯

的转化为主，故丁烯转化率上升。
从图 ２ 还可以看出，随着温度的升高， Ｃ６ ＋ 、

Ｃ５Ｈ１０、Ｃ１ ～ Ｃ５烷烃收率逐渐减小；ＢＴＸ 收率逐渐增

加，Ｃ２Ｈ４和 Ｃ３Ｈ６的收率先上升后下降，其中 Ｃ３Ｈ６

在 ５５０ ℃时取得最大值，Ｃ２Ｈ４在 ６００ ℃时取得最大

值。 ３００ ℃时，耦合反应主要发生丁烯的甲基化反

应生成高碳数的烯烃，另外高碳数烯烃裂解生成低

碳烯烃；高碳烯烃可能发生芳构化反应生成芳烃，同
时发生氢转移反应；在 ５５０ ℃ ～ ６５０ ℃之间芳构化

和氢转移反应加剧，芳烃和烷烃收率上升，低碳烯烃

收率下降。

图 ２　 高温段（３００ ℃ ～ ６５０ ℃）不同温度下甲醇和丁烯转化率及产物收率的变化曲线
Ｆｉｇｕｒｅ ２　 Ｃｏｎｖｅｒｓｉｏｎ ｏｆ ｍｅｔｈａｎｏｌ ａｎｄ ｂｕｔｅｎｅ ａｎｄ ｐｒｏｄｕｃｔ ｙｉｅｌｄｓ ａｔ ｈｉｇｈｅｒ ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｓ （３００ ℃ ～ ６５０ ℃）

　 　 如图 １ 所示，在低温段（１６０ ℃ ～ ２５０ ℃），采用

与高温反应同样的分析方法进行计算，发现较低温

度下甲醇转化率出现了负值。 由于 ＺＳＭ － ５ 分子筛

的大比表面积和吸附能力，甲醇和丁烯在进入分子

筛时吸附在分子筛上，低温下不易解吸，导致部分吸

附的原料未被色谱检测到，同时丁烯在分子筛内部

发生反应生成更长碳链的产物，在分子筛孔道内停

留，这就导致在色谱检测到的甲醇与丁烯比出现了

高于反应前比例的现象，导致甲醇转化率出现负值。
为避免上述转化率计算问题，利用在低温下反应几

乎不产生甲烷的特点，通过引入甲烷作为内标，利用

丁烯 ／甲烷、甲醇 ／甲烷的比例变化来计算甲醇和丁

烯的转化率，研究了 １６０ ℃ ～ ２５０ ℃低温段甲醇与

丁烯的耦合反应，结果如图 ３ 所示。

图 ３　 引入甲烷作为内标后低温段甲醇和丁烯转化率及产物收率的变化曲线
Ｆｉｇｕｒｅ ３　 Ｃｏｎｖｅｒｓｉｏｎ ｏｆ ｍｅｔｈａｎｏｌ ａｎｄ ｂｕｔｅｎｅ ａｎｄ ｐｒｏｄｕｃｔ ｙｉｅｌｄ ａｔ ｌｏｗｅｒ ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ ｗｉｔｈ ｍｅｔｈａｎｅ ａｓ ｉｎｔｅｒｎａｌ ｓｔａｎｄａｒｄ
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　 　 从图 ３ 可以看出，甲醇与丁烯耦合反应时，两种

反应物转化率均随反应温度增加逐渐增加，丁烯转

化率高于甲醇转化率，而且甲醇转化率在 ２２０ ℃到

２５０ ℃快速增加，表明温度对两种反应物的转化有

不同的影响，这可能与低温下甲醇转化的诱导期有

关。 随着温度的增加，各种产物收率均增加，而且

Ｃ６ ＋ 的收率始终最高。 １６０ ℃到 １８０ ℃时，烷烃、烯
烃的收率近乎相同，从 １９０ ℃开始，烷烃收率就开始

高于烯烃（不包含丁烯）的收率，且温度越高越明

显。 戊烯的收率一直处于较低水平。
从耦合体系甲醇转化率随温度的变化（图 １ 和图

３）中可以发现 ２５０ ℃是一个特殊的点。 在 ２５０ ℃附

近，甲醇转化率随温度升高快速增加。 实验考察了

相同温度下单独甲醇的转化，发现不添加丁烯时甲

醇几乎不转化，而当反应温度高于 ２５０ ℃时，甲醇迅

速度过诱导期，且有较高的转化率，因此进一步研究

了 ２５０ ℃时，丁烯加入量对耦合体系的影响。 在甲

醇空速 ０. ８ ｈ － １和反应温度 ２５０ ℃的条件下，图 ４ 给

出了丁烯加入量（从 １％到 ３３％ ）不同时，耦合体系

中甲醇和丁烯转化率随反应时间的变化规律。 从图

４ 可以看出，纯甲醇进料时，在 ３００ ｍｉｎ 内，甲醇转化

率均为 ０。 加入 １％丁烯后，甲醇转化率开始逐渐增

加，并且随反应时间延长呈线性上升。 继续提高丁

烯加入量，甲醇转化率随反应时间呈现先增后降趋

势，而且变化趋势越来越快，当加入 ３３％丁烯时，随
反应时间延长，甲醇转化率迅速增加到 ４８％ ，之后

快速下降。 这表明引入丁烯产生了烃池物种，缩短

了甲醇转化的诱导期；丁烯加入量越多，烃池物种积

累越快，转化率升高，但随着反应时间增加，分子筛

内部酸位点和空间被占据，转化率降低且催化剂逐

渐失活。 从丁烯转化率随反应时间的变化中可以看

出，纯丁烯进料时，在反应 ６０ ｍｉｎ 后丁烯转化率维

持在 ７０％左右。 当甲醇丁烯共进料，丁烯加入量为

１％时，在 ６０ ｍｉｎ 内，丁烯转化率维持在 １００％高转化

率，之后开始降低，随着丁烯加入量的增加，丁烯转化

率下降速度加快。 在反应初期，丁烯转化率均较高。

图 ４　 不同丁烯含量下甲醇和丁烯的转化率随反应时间的变化曲线
Ｆｉｇｕｒｅ ４　 Ｃｏｎｖｅｒｓｉｏｎ ｏｆ ｍｅｔｈａｎｏｌ ａｎｄ ｂｕｔｅｎｅ ｗｉｔｈ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｃｏｎｔｅｎｔｓ ｏｆ ｂｕｔｅｎｅ

　 　 乙烯、丙烯收率随反应时间变化曲线如图 ５ 所

示。 戊烯、Ｃ６ ＋ 收率随反应时间变化曲线如图 ６ 所

示。 从图 ５ 可以看出，加入 １％ 的丁烯，乙烯、丙烯

的收率随反应时间延长呈线性增加，继续提高丁烯

加入量，乙烯、丙烯收率也提高。 纯丁烯进料时乙烯

的收率很低，而丙烯的收率最高。

图 ５　 乙烯和丙烯收率随反应时间变化曲线
Ｆｉｇｕｒｅ ５　 Ｅｔｈｙｌｅｎｅ ａｎｄ ｐｒｏｐｅｎｅ ｙｉｅｌｄ ｗｉｔｈ ｔｉｍｅ ｏｎ ｓｔｒｅａｍ
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图 ６　 戊烯和 Ｃ６ ＋ 收率随反应时间变化关系
Ｆｉｇｕｒｅ ６　 Ｐｅｎｔｅｎｅ ａｎｄ Ｃ６ ＋ ｙｉｅｌｄ ｗｉｔｈ ｔｉｍｅ ｏｎ ｓｔｒｅａｍ

　 　 从图 ６ 可以看出，随着丁烯含量的增加，戊烯的

收率有所增加；纯丁烯进料时，戊烯收率最高。 当丁

烯加入量增加时，反应初期 Ｃ６ ＋ 的收率显著提高，但
随反应时间延长，快速降低。 纯丁烯进料时，也有较

高的 Ｃ６ ＋ 收率。 这说明在纯丁烯反应时，丁烯发生

聚合生成 Ｃ８二聚体，二聚体裂解主要产生戊烯和丙

烯。 但在甲醇和丁烯共进料反应时，甲醇与丁烯反

应产生戊烯和 Ｃ６ ＋ ，并进一步作为烃池物种促进甲

醇转化。
在 ２５０ ℃时，各种产物均有较高收率，这是因为

在该温度下，既有甲醇自身反应，也有丁烯引入带来

烃池物种促进甲醇反应，同时还有丁烯发生二聚反

应，氢转移反应，使得各种产物收率较高。 在 ２５０ ℃
反应时，ＺＳＭ － ５ 分子筛上丁烯发生甲基化裂解反

应容易生成丙烯，不易生成乙烯。
２. ３　 甲醇和丁烯耦合转化过程探讨及积碳物种演变

在反应温度 ２５０ ℃，甲醇空速 ０. ８ ｈ － １，丁烯 ／
（甲醇 ＋ 丁烯） ＝ １％ ～ ３３％的条件下，丙烯 ／乙烯比

例随反应时间的变化如图 ７ 所示。

图 ７　 丙烯 ／乙烯比例随反应时间的变化曲线：左图为纯丁烯进料，右图为丁烯 ／甲醇耦合反应
Ｆｉｇｕｒｅ ７　 Ｔｈｅ ｅｖｏｌｕｔｉｏｎ ｏｆ ｐｒｏｐｙｌｅｎｅ ／ ｅｔｈｙｌｅｎｅ ｒａｔｉｏ ｗｉｔｈ ｔｉｍｅ ｏｎ ｓｔｒｅａｍ ｐｕｒｅ ｂｕｔｅｎｅ ｆｅｅｄｉｎｇ

（ ｌｅｆｔ） ａｎｄ ｂｕｔｅｎｅ ／ ｍｅｔｈａｎｏｌ ｃｏ⁃ｒｅａｃｔｉｏｎ （ｒｉｇｈｔ）

　 　 从图 ７ 可以看出，纯丁烯进料时，丙烯 ／乙烯比

从 ８ 增加到 ３３ 以上。 不同含量丁烯与甲醇共进料

时，丙烯 ／乙烯比均小于 ７，且随反应时间延长，呈现

下降趋势。 丁烯含量越低，反应初期，丙烯 ／乙烯比例

越高，且均在 ６０ ｍｉｎ 降到最低后略有回升。 表明反

应初期，随着丁烯的引入，促进甲醇转化产生丙烯，
丁烯自身也发生二聚和裂解产生丙烯，导致丙烯 ／乙
烯比例很高。 随着反应的发生，乙烯通过双循环中

芳烃途径逐渐生成，这减小了丙烯 ／乙烯的比例，随
着分子筛内部被逐渐堵塞，甲醇和丁烯进入量减少，
新的原料参与反应变慢，而分子筛内部 Ｃ８中间体还

在裂解，产生丙烯，又使得丙烯 ／乙烯比例略有上升。

为了验证上述推测，分析了催化剂上的积碳物

种，样品取自 ２５０ ℃反应 ２４３ ｍｉｎ 后的催化剂，纯甲

醇、１％丁烯、５％ 丁烯、１５％ 丁烯、２０％ 丁烯、２５％ 丁

烯等反应后的催化剂样品均进行了分析，通过氢氟

酸溶解 －二氯甲烷萃取的方法获得可溶性积碳的溶

液，在 ＧＣ⁃ＭＳ 上进行分析，结果如图 ８ 所示。 分析

图 ８ 发现，纯甲醇反应后催化剂上的停留物种只有

二甲醚（二氯甲烷为溶剂）。 从 １％ 丁烯开始，检测

到的物质主要为四甲基苯、五甲基苯和六甲基苯，在
１％ 丁烯时，五甲基苯和六甲基苯的浓度较高。 从

５％丁烯时可以看到，四甲基苯浓度迅速上升，上升

趋势高于五甲基苯和六甲基苯，另外有少量的三甲
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基苯被检测到。 在 １５％丁烯时，四甲基苯浓度继续

升高，三甲基苯、五甲基苯和六甲基苯浓度变化较

小，另外检测到少量的二甲基苯和其他种类芳烃。
在 ２０％丁烯和 ２５％丁烯时检测到的物质与 １５％ 丁

烯时一样，仅浓度略有变化。 在 １５％ 时五甲基苯的

浓度高于 ２０％ 和 ２５％ 时浓度。 六甲基苯在 ５％ 时

浓度高于其他样品。 总的来说，四甲基苯是主要停

留物种，浓度较高，五甲基苯和六甲基苯次之。 较为

特殊的是在停留物种中发现了少量金刚烷的存在，
且随着丁烯引入量的增加，金刚烷的种类和浓度逐

渐增大。

根据前人研究［１１］ 得知少量大分子积碳物种主

要附着在分子筛外表面或孔道交叉处，对分子筛孔

道内部扩散空间影响较小。 在 １％ 丁烯加入时，由
于丁烯浓度较低，催化剂内部由烯烃反应形成的芳

烃产物也较少，空间较为充足，这也证明了在 １％丁

烯加入量时，丙烯 ／乙烯比例高。 随着丁烯引入量的

增加，在分子筛内部产生的四甲基苯逐渐增多，又因

为芳烃在分子筛内部扩散性差，因而导致分子筛内

部空间位阻。 且根据 ＧＣ⁃ＭＳ 检测，浓度越大，四甲

基苯含量越高。 这也可以说明，丁烯的引入主要产

生了四甲基苯。

图 ８　 甲醇、１％丁烯、５％丁烯、１５％丁烯、２０％丁烯、２５％丁烯反应后催化剂停留物种的 ＧＣ⁃ＭＳ
Ｆｉｇｕｒｅ ８　 ＧＣ⁃ＭＳ ｄｉａｇｒａｍ ｏｆ ｒｅｔａｉｎｅｄ ｓｐｅｃｉｅｓ ａｆｔｅｒ ｍｅｔｈａｎｏｌ，１％ ｂｕｔｅｎｅ，５％ ｂｕｔｅｎｅ，１５％ ｂｕｔｅｎｅ，

２０％ ｂｕｔｅｎｅ，２５％ ｂｕｔｅｎｅ ｃｏｎｖｅｒｓｉｏｎ

　 　 进一步，将上述催化剂样品进行热重分析，结果

如图 ９ 所示。 从热重数据可以看出，失重是因为催

化剂内甲基苯发生燃烧或转化，同时也可以看出，
１％到 ２５％丁烯时，失重率随着丁烯引入量的增加

而明显增大，总积碳量也呈现上升趋势。 这与 ＧＣ⁃

ＭＳ 检测到的停留物种浓度变化规律一致，表明催

化剂上生成了大量烃类物种，对甲醇转化反应和耦

合产物分布产生了显著影响。 基于上述结果，推测

了甲醇和丁烯在 ２５０ ℃反应时催化剂上烃类物种的

演变过程，结果如图 １０ 所示。

图 ９　 ２５０ ℃反应后催化剂样品热重分析
Ｆｉｇｕｒｅ ９　 Ｔｈｅｒｍｏｇｒａｖｉｇｒａｍ ｏｆ ｃａｔａｌｙｓｔ ｓａｍｐｌｅｓ ａｆｔｅｒ ｒｅａｃｔｉｏｎ ａｔ ２５０ ℃
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图 １０　 甲醇与丁烯 ２５０ ℃耦合反应时的积碳物种种类及演变路径
Ｆｉｇｕｒｅ １０　 Ｅｖｏｌｕｔｉｏｎ ｏｆ ｃｏｋｅ ｓｐｅｃｉｅｓ ｄｕｒｉｎｇ ｍｅｔｈａｎｏｌ ａｎｄ ｂｕｔｅｎｅ ｃｏｎｖｅｒｓｉｏｎ ａｔ ２５０ ℃

　 　 在耦合体系中，丁烯与甲醇耦合反应生成长链

烃类，长链烃类亦可裂解为低碳烯烃，此时主要进行

的反应途径为烯烃循环；随着长链烃类的进一步反

应，生成了环烷烃，进而通过氢转移反应生成芳烃物

种，同时气相产物中生成较多烷烃；随着芳烃的生

成，反应途径发生了从烯烃循环到芳烃循环的转变，
此时产物中丙烯 ／乙烯比值明显降低，但总的烯烃产

率增高；积碳物种进一步演化，生成了甲基萘和金刚

烷等物种，导致催化剂孔道阻塞，使催化剂失活。

３　 结　 论

甲醇与丁烯在 ＺＳＭ －５ 催化剂上耦合反应包含

了多个反应途径，反应温度对各途径的影响不同，因
此表现出复杂的转化率和选择性的变化规律。 在特

殊温度点（２５０ ℃）时，单独甲醇几乎不转化，加入

１％的丁烯，显示出明显的促进甲醇转化的作用；随
着丁烯加入量的增加，烷烃和 Ｃ６

＋ 的收率增加明显，
反应初期丙烯 ／乙烯的比例较高，随着反应时间延长

丙烯 ／乙烯的比例迅速减小，这与耦合体系中不同反

应机理之间的竞争密切相关。 在催化剂上停留物种

中发现了除多甲基苯之外的物种，如环烷烃、环烯

烃、金刚烷和甲基萘等物质，这些物种的生成与各反

应途径密切相关，从而影响耦合体系最终的产物

分布。
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