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华东理工曲大辉Angew：超分子组装体结构演化与手性光学性能的可编程调控。论文信息

研究背景

生命体系中的蛋白质折叠与聚集通常受到动力学和热力学的共同调控。分子在组装过程中可能因
能垒阻隔而暂时停留于动力学亚稳态，并在跨越相应能垒后进一步转化为热力学更稳定的有序结
构。此类具有路径依赖和时间演化特征的过程，为理解动态组装体的形成及构筑动态功能材料提
供了重要启示。然而，亚稳态的形成与动态演化对分子结构、组装路径和外部环境较为敏感，且
纳米尺度的结构变化难以监测。如何调控体系跨越能垒的过程，并将组装结构的动态演化转化为
可读取的信号，仍然面临重要挑战。

研究成果与创新

华东理工大学曲大辉教授课题组设计了含芘和手性氨基酸单元的两亲分子，通过动力学俘获和成
核—延伸机制，构建了可由亚稳态纳米球向热力学稳定纳米纤维演化的仿生非平衡超分子组装体
系。该结构演化过程可通过荧光颜色和圆偏振发光的变化进行动态监测。研究团队还系统考察了
分子结构与外部条件对组装动力学的影响。相关成果发表于Angewandte Chemie International
Edition。

                                                   1 / 4



 

图1 非平衡超分子组装示意图。路径a表示化合物Py-Ala组装形成球形纳米组装体，随后经路径b
转化为热力学稳定的纤维状组装体。引入晶种可触发路径c，使亚稳态组装体通过跨越较低的能
垒转化为热力学稳定态。路径a′、b′和c′表示化合物Py-Phe的相应组装过程。与Py-Ala相比，
Py-Phe形成的动力学俘获态能量更高、稳定性更低，因而更容易向热力学稳定态转化。

该工作进一步围绕亚稳态如何跨越能垒并向热力学稳定态演化开展了系统研究。升温、搅拌以及
加入手性匹配的纤维组装体均可促进或触发成核—延伸过程，加快纳米球向纳米纤维的转化；具
有相反手性构型的分子则会抑制这一过程，体现出手性匹配对组装路径的选择作用。此外，改变
氨基酸单元或引入模拟细胞拥挤环境的水凝胶网络，也可调节动力学俘获态的稳定性及其转化速
率。上述结果表明，亚稳态的寿命及其演化路径可以通过分子结构、手性匹配和外部环境进行调
控。

在结构演化过程中，分子排列逐渐趋于有序，手性由分子层次向超分子结构及激发态传递，并伴
随荧光颜色和圆偏振发光的动态变化。因此，圆偏振发光不仅能够反映最终的组装结构，还可作
为监测非平衡组装体演化过程的光学信号。基于荧光、手性与时间三个维度，研究团队进一步构
建了动态信息加密材料。该工作为研究动力学亚稳态的形成、能垒跨越及其向热力学稳定态的转
化提供了实验模型，也为构筑具有可调演化路径和动态手性光学功能的超分子材料提供了新思路
。

期刊介绍
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Angewandte Chemie是全球化学领域最具影响力的顶级期刊之一，由德国化学会（German
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Chemical Society, GDCh）出版，创刊于1887年，最新影响因子为16.9。

来源：Angewandte Chemie

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

本文版权归原作者所有，请勿用于商业用途，爱科学iikx.com转发

Powered by TCPDF (www.tcpdf.org)

                                                   4 / 4

https://www.iikx.com
http://www.tcpdf.org

