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Des machines moléculaires dans tous leurs états aux molécules
entrelacées improbables

Le prix Nobel de chimie attribué en 2016 a J.-P. Sauvage, F. Stoddart et B. Feringa a mis en lumiéere le
domaine des machines moléculaires. Parmi ces molécules séduisantes, les composés entrelacés occupent
une place singuliere due a leur architecture moléculaire qui leur confere des propriétés physiques et
chimiques tres distinctes de leurs analogues non entrelacés. La possibilité de déplacer avec contréle un
élément entrelacé par rapport a un autre est un autre atout de ces molécules puisqu’elles peuvent adopter
différentes co-conformations de propriétés également distinctes et échangeables. Pour ces raisons, ces
composés peuvent étre vus comme des cibles trés intéressantes a étudier, voire trés prometteuses tant a
I'interface avec la biologie que dans le domaine des matériaux.

Différentes stratégies d’accés a ces molécules ont été rapportées a ce jour. La stratégie d’utilisation
de liaisons covalentes pour diriger I'entrelacement d’'une espéce moléculaire consiste en général en des
synthéses multi-étapes fastidieuses et avec des rendements faibles, tandis que les syntheses basées sur un
effet statistique de reconnaissance menent a des proportions minimes de composés entrelacés a cause de
I'improbabilité pour les précurseurs supramoléculaires de se rencontrer. Ceci explique pourquoi I'approche
par « effet template » au travers d’interactions faibles entre les éléments a entrelacer est désormais la
méthode la plus utilisée. Pourtant, méme si cette stratégie est plus efficace en terme de facilité de mise en
oeuvre et de rendement, elle ne peut étre généralisable a toutes les molécules puisque celles-ci doivent
nécessairement contenir les motifs de reconnaissance entre les éléments a assembler.

Apres avoir expliqué l'actionnement et la synthése par effet template de quelgues machines
moléculaires entrelacées sophistiquées[1] contenant des motifs glucidiques[2] ou peptidiques[3] de
conformations induites controlables, nous présenterons une voie d’acces alternative efficace a tous types
de molécules entrelacées, y compris celles qui sont dénuées de motif de reconnaissance, si le facteur
stérique le permet évidemment (Fig. 1).[4-7] Cette nouvelle stratégie est basée sur l'utilisation d’un
auxiliaire moléculaire nommé translocateur[6] de macrocycle, puisqu’il permet de capter un macrocycle
avant de le céder a un autre axe moléculaire, pour lequel il a peu voire pas d’affinité, via machinerie
moléculaire. translocatorl.Slippage2.Extension of the axle3. Concealingof the template4. Contraction of the
rotaxane axleand recyclingof the translocator«improbable» rotaxane
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Fig. 1 Stratégie détournée pour obtenir tous types de rotaxanes
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