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阿司
匹林（乙
酰水杨酸）是一种
有百年历史的解热、镇痛抗炎药。目
前，阿司匹林主要通过O-
乙酰化反
应制备。常用催化
剂包括浓硫酸等酸性化合物和吡啶等
碱性化合物，它们催化O-
乙酰化反应所需的反应温度较高，难以完全转化并易造成环境污染。生物酶催化剂得益于酶分子
通道的限域作用，使其可以实现低能耗、高转化率、高选择性、快速反应的化学合成。通过学习
酶分子通道的结构，研究人员发展出一系列纳米多孔材料作为纳米限域催化剂，可以降低反应温
度并提高反应效率。但是目前仍然难以实现接近酶催化剂的反应性能。这是由于反应物分子是通
过自由扩散进入纳米通道中进行反应的，缺乏足够的在限域通道中反应的时间。因此，目前该领
域存在的关键科学问题是：如何调控限域通道与反应物分子尺寸相当，同时提高反应物分子在限
域通
道中的停
留时间？通过解决
这两个科学问题，就有希望实现接近
酶催化剂的反应性能。2018
年，中国科学院院士江雷提出了“量子限域超流”的概念，并指出将把“量子限域超流”概念引
入化学领域，将引发出精准高效的化学合成，即“量子限域超流化学反应”。把这个概念结合到
仿生限域膜催化流动化学合成中，将为在温和条件下实现快速高效的阿司匹林合成提供新的机遇
。�

为此，中国科学
院理化技术研究所副研究员张锡
奇团队等通过堆叠氧化石墨烯（GO
）纳米片，在亚纳米尺度上构建了具有连续限域层间通道的仿生限域膜催化反应器。通过调控二
维限域通道的层间距与反应物分子尺寸相当，同时提高反应物分子在限域通道中的停留时间，实
现了在室温下快速高效的流动化学合成阿司
匹林（图1A）。GO纳米片具有羧基（-COOH
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）可作为乙
酰化反应的酸性催化活
性位点。研究进一步采用温和热处理的方式来
调控GO膜纳米反应器的层间距和表面电子结构（图1B，C
）。所制备的温和热处理GO（TGO
）膜具有更小尺寸的限域通道和大量小面积的sp2

石墨域表面结构，能够提升
反应物分子前线轨道对称性匹配程度（图1D），从而比未处理的GO

膜表现出更好的催化性能。当层间距降至8.94 时（图2A），在23
°C的反应温度下，阿司匹林的转化率达到接近100%（图2B），化学反应时间小于6.36
s
。为探究限域流动高效合成阿司匹林
的机理，研究人员通过DFT计算表明，TGO
中的层间亚纳米限域和独特的表面电子结构产生协同效应，大幅降低化学反应活化能，从而提高
了膜反应器的催化活性（图2C）。这项工作为
在室温下快速高效合成阿司匹林提供了一条新途径。

相关研究成果发表在《先进材料》（Advanced
Materials）上。这项工作得到国家重点研发计划、国家自然科学基金
和中国科学院青年创新促进会等项目的支持。
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图1�仿生限域膜催化高效流动合成阿司匹林。A.阿司匹林的合成反应；B.
TGO膜限域反应器的制备；C.温和热处理调控GO表面电子性质；D.
反应物分子前线轨道对称性匹配程度随TGO膜层间距下降而提升。�

                                                   3 / 4



 

图2
TGO
系列仿生限域膜反应器催化阿司匹林
合成性能及反应机理。A.膜限域反应器层间距调控；B.
阿司匹林转化率随膜层间距的下降而提升；C.理论计算模拟限域反应路径。�

 

 

研究团队单位：理化技术研究所 

更多 科学进展 请访问 https://www.iikx.com/news/progress/
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