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杨震、陈家华课题组完成复杂天然产物(+)-Propindilactone G的不对称全合成工作

日期： 2015-09-15  信息来源： 化学与分子工程学院

近日，北大化学与分子工程学院杨震教授和陈家华教授课题组完成了对复杂天然产物(+)-Propindilactone G分

子的不对称全合成工作，并据此将其结构进行了修正。该工作以Asymmetric Total Synthesis of Propindilactone

G 为题发表在著名学术期刊美国化学会志（J. Am. Chem. Soc. 2015, 137, 10120.）上。

在我国民间，五味子科植物是重要的药用资源植物。其果实具有安神、滋补、止咳之功效，而其茎藤则具有祛

风除湿、清热解毒、活血化瘀等药用价值。孙汉董院士等人致力于有药用价值的五味子科植物的天然产物分离、鉴

定工作，至2014年已从中分离得到201种降三萜类化合物。这一系列天然产物结构新颖而复杂多样，吸引了全球超过

十个科研团队对这一家族天然产物进行合成研究。
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杨震教授、陈家华教授课题组早在2005年即开始了对五味子家族降三萜类天然产物的全合成研究。经过多年艰

苦的研究，于2011年完成了天然产物Schindilactone A的全合成工作，这是世界上首次报道该家族天然产物的全合

成。这一成果以封面文章的形式发表于著名期刊《德国应用化学》上（Angew. Chem. Int. Ed. 2011, 50,

7373.），并由北京大学新闻网报道。

在此基础上，课题组期望能利用对其结构的深刻理解，开发出一条对五味子家族天然产物普适的多样性导向全

合成方法。(+)-Propindilactone G是由孙汉董院士于2008年从五味子科植物合蕊五味子（Schisandra propinqua

var. propinqua）的茎藤（又称血藤）中分离得到的降三萜天然产物。(+)-Propindilactone G具有独特的

5/5/7/6/5环系骨架，分子中拥挤的排布有10个手性中心，其中包括3个四级碳手性中心。初步的生物活性研究表

明，该家族天然产物具有显著的抗HIV活性。经过曲折的探索，该研究团队历时两年，最近以精炼的20步合成路线完

成了(+)-Propindilactone G分子的不对称全合成工作。

这一合成以有机小分子催化的不对称Diels-Alder反应为起始步骤，以98%的ee值不对称地构建出最初的两个手

性中心；通过环丙烷化-扩环反应构建出分子中的B，C 环系；经过针对底物、催化剂及助催化剂的大量筛选，通过

大位阻的Pauson-Khand反应高效地构建出天然产物中的D，E环系及关键的全碳手性中心；经过系统的研究，天然产

物中的侧链部分使用异组分烯醇硅醚间的氧化偶联反应予以顺利构建，最终以20步简洁地完成了Propindilactone G

的不对称全合成工作，其表征结果与分离得到的天然产物一致，并据此修正其结构。

 

(+)-Propindilactone G分子的合成路线

这一高效的合成路线展示了课题组一直关注的Pauson-Khand反应在骨架构建与全碳手性中心构建中的独特优

势；体现了异组分间氧化偶联反应(oxidative heterocoupling)在侧链构建中的高效性。这一路线的开发为该家族

其它天然产物的合成具有指导性意义，为该类降三萜天然产物的生物活性研究奠定了基础。相关更为深入的合成研

究与化学生物学研究仍在进行之中。

论文的第一作者为北京大学化学学院研究生游麟，通讯作者为化学学院教授、北大-清华生命科学联合中心研究

员杨震和化学学院教授陈家华。这一工作得到了国家高技术研究发展计划（“863”计划），国家自然科学基金，北

大-清华生命科学联合中心等资助。
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