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ＤＮＡ 吸附膜热膨胀系数对环境条件的依赖性
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摘要：目的　 研究基底上 ＤＮＡ 吸附膜热膨胀系数对环境条件的依赖性。 方法　 将 ＤＮＡ 吸附分子视为有预应变的

宏观连续介质薄膜，建立了 ＤＮＡ 膜⁃基底等效层合梁模型，预测温度载荷作用下 ＤＮＡ⁃微悬臂梁挠度；采用 Ｐａｒｓｅｇｉａｎ
经验势描述 ＤＮＡ 吸附膜的介观自由能，利用 ＤＮＡ 液晶⁃基底多尺度挠度模型、思想实验法和等效变形法，建立 ＤＮＡ
吸附膜微观结构与其宏观力学性能的跨尺度关系，预测基底上 ＤＮＡ 吸附膜的热膨胀系数。 结果　 在给定离子强

度条件下，双链 ＤＮＡ 吸附膜的热膨胀系数为（０ ３ ～ ８ ０５） × １０－４ ／ Ｋ，单链 ＤＮＡ 吸附膜的热膨胀系数为（１ ２８ ～
９ ３３）×１０－４ ／ Ｋ。 结论　 在微观作用竞争中起主导作用的构型熵变化决定了 ＤＮＡ 吸附膜热膨胀系数对环境条件的

依赖性；随着温度或离子浓度或 ＤＮＡ 种植密度的增加，ＤＮＡ 膜热膨胀系数减小。 研究结果对于基因检测及其调控

具有指导意义，并为组织工程中组织器官的性能评估提供参考。
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　 　 大多数生命体系物质（如 ＤＮＡ、蛋白质、大肠杆

菌和病毒等）为软物质，其力学性能与生理活动密

切相关，而其微观结构和力学性能与环境溶液条件

密切相关［１］。 Ｙａｎ 等［２］ 通过研究孵育温度对 ＤＮＡ
甲基转移酶 ［ＤＮＡ （ ｃｙｔｏｓｉｎｅ⁃５）⁃ｍｅｔｈｙｌｔｒａｎｓｆｅｒａｓｅｓ，
ＤＮＭＴＳ］ 和 甲 基⁃ＣＰＧ 结 合 域 蛋 白 （ Ｍｅｔｈｙｌ⁃ＣｐＧ
ｂｉｎｄｉｎｇ ｄｏｍａｉｎ ｐｒｏｔｅｉｎｓ，ＭＢＰＳ）基因表达水平和酶

活性的影响发现，温度变化会导致特定表型的改

变。 Ｓａｅ⁃Ｕｅｎｇ 等［３］利用原子力显微镜（ ａｔｏｍｉｃ ｆｏｒｃｅ
ｍｉｃｒｏｓｃｏｐｅ， ＡＦＭ）纳米压痕实验，研究 ＨＳＶ⁃１ 病毒

ＤＮＡ 刚度的温度依赖性，发现当升高温度至 ３７ ℃
时，ＤＮＡ 流动性陡然增加，有利于感染。 因此，有必

要研究相关生物材料的热弹性性能。
如何表征软物质薄膜力学性能对环境溶液条

件的依赖性还面临着巨大困难，原因在于利用经典

宏观连续介质力学方法较难表征出软物质微观结

构的条件敏感性与其性能多样性之间的复杂关

系［４⁃５］。 目前，大多数学者采用实验方法研究 ＤＮＡ
吸附膜热弹性性能。 Ｄｒａｇａｎ 等［６］ 采用压力扰动差

示扫描量热法， 研究双链 ＤＮＡ （ ｄｏｕｂｌｅ⁃ｓｔｒａｎｄｅｄ
ＤＮＡ，ｄｓＤＮＡ）溶液的热膨胀系数以及温度变化对

ｄｓＤＮＡ 溶液体积变化的影响；Ｊｉａｎｇ 等［７］利用悬臂梁

传感技术，确定了 ＤＮＡ 熔化和预熔化的发生，并且

捕获了 ＤＮＡ 熔化和预熔化状态的性质；Ｍｒｅｖｌｉｓｈｖｉｌｉ
等［８］用差示绝热扫描微热量计（ｄｉｆｆｅｒｅｎｔｉａｌ ａｄｉａｂａｔｉｃ
ｓｃａｎｎｉｎｇ ｍｉｃｒｏｃａｌｏｒｉｍｅｔｅｒ，ＤＡＳＭ）和差示扫描量热法

（ｄｉｆｆｅｒｅｎｔｉａｌ ｓｃａｎｎｉｎｇ ｃａｌｏｒｉｍｅｔｒｙ，ＤＳＣ）研究 ＤＮＡ 温

度特性。 以上实验结果具有一定的分散性，并且很

难获得一致性可重复结果。 而也有研究利用分子

动力学方法计算吸附膜的热膨胀系数，但是其计算

过程复杂，且时间成本较大［９⁃１０］。 由此可见，目前相

关微梁上 ＤＮＡ 吸附膜的热弹性性能的理论研究

甚少。

本文重点研究基底上 ＤＮＡ 吸附膜热膨胀系数

的跨尺度表征及其对溶液条件的依赖性。 首先，在
宏观力学介质力学框架下，将 ＤＮＡ 吸附膜视为宏观

连续介质杆模型，建立 ＤＮＡ 膜⁃基底等效层合梁模

型，以计算在预应变和温度载荷共同作用下 ＤＮＡ⁃
微悬臂梁的挠度；同时，将 ＤＮＡ 溶液粗粒化为带负

电圆柱簇形成的介观液晶，采用 Ｐａｒｓｅｇｉａｎ 经验势

描述 ＤＮＡ 吸附膜的自由能［１１⁃１２］ ，利用 ＤＮＡ 液晶⁃
基底多尺度预测挠度模型［１３］ 、思想实验法和变形

等效法，建立 ＤＮＡ 吸附膜微观结构与其宏观力学

性能的跨尺度关系，预测微梁上 ＤＮＡ 吸附膜的热

膨胀系数。 相比于分子动力学模拟方法，本文跨

尺度解析方法大大节约了计算成本。 其次，利用

上述跨尺度关系，研究温度、离子浓度和种植密度

等环境条件变化对基底上 ＤＮＡ 吸附膜热膨胀系

数的影响。

１　 材料与方法

１ １　 ＤＮＡ 吸附膜及其微梁基底

微悬臂梁技术在医学检测领域有着很广泛的

应用［１４⁃１５］。 Ｆｒｉｚｔ 等［１６］利用表面功能化微悬臂梁技

术和杂交实验识别了单个基因的错配；Ｈｕｂｅｒ 等［１７］

利用悬臂梁阵列检测了黑色素瘤细胞 ＲＮＡ 中 ｖ⁃ｒａｆ
鼠科肉 瘤 病 毒 癌 基 因 同 源 物 Ｂ１ （ ｖ⁃ｒａｆ ｍｕｒｉｎｅ
ｓａｒｃｏｍａ ｖｉｒａｌ ｏｎｃｏｇｅｎｅ ｈｏｍｏｌｏｇ Ｂ１，ＢＲＡＦ）基因的突

变；Ｍａｘｉｍｉｌｉｅｎ 等［１８］利用微悬臂梁对纳米膜孔蛋白

Ｏｍｐ２ａ 的热机械响应进行表征，研究孔蛋白在受热

变形前的复杂行为。 本文重点探论微悬臂梁检测

技术中功能化表面层 ＤＮＡ 吸附膜的热膨胀系数。
图 １ 所示为 ＤＮＡ⁃微悬臂梁的结构，以微梁的形心

轴作为 ｘ 轴，在固定端以沿 ＤＮＡ 膜厚度向上方向为

ｙ 轴正方向建立坐标系。 从宏观角度看，可将固定

于微梁基底上的 ＤＮＡ 吸附膜视为连续介质薄膜，其
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弹性模量为 ＥＤＮＡ，热膨胀系数为 ａＤＮＡ；从微观角度

看，吸附膜组成成分主要是 ＤＮＡ 分子、溶液盐离子

和水分子，且设 ＤＮＡ 分子初始链间距为 ｄ０。 Ｓｔｒｅｙ
等［１１⁃１２］ 将溶液中分子之间的复杂作用粗粒化为等

效带负电荷 ＤＮＡ 圆柱之间的相互作用，可将其高度

近似取为 ＤＮＡ 膜的厚度 ｈＤＮＡ。 关于 ＤＮＡ 吸附膜厚

度的预测，可采用有关微观模拟、介观预测和实验

方法已验证的聚合物毛刷结构理论［１９］。 考虑到微

梁表面功能化层 ＤＮＡ 链的实际封装条件［１４⁃１７］，本
文采用较高密度封装条件下 ＤＮＡ 毛刷高度的尺度

律［２０］：
ｈＤＮＡ ＝ ＱａＮημＩ －ξ

其中：Ｑ 为通过中子单射实验数据求得的实验参数，
Ｑ＝ ０ ０００ ８９； ａ 为 ＤＮＡ 链中单个链的长度；Ｎ 为碱

基对数；η 为 ＤＮＡ 链的种植密度； Ｉ 为溶液离子强

度；μ 和 ξ 为待拟合参数。 其余层代表微梁基底，基
底是一个层合结构，其长宽高分别为 ｌ、ｂ、ｈ，包含金

层（Ａｕ）、钛层（Ｔｉ）、硅层（Ｓｉ），各层厚度分别为 ｈＡｕ、
ｈＴｉ、ｈＳｉ；各层弹性模量为 ＥＡｕ、ＥＴｉ、ＥＳｉ；各层热膨胀系

数为 ａＡｕ、ａＴｉ、ａＳｉ。

图 １　 ＤＮＡ⁃微悬臂梁结构示意图

Ｆｉｇ．１　 Ｓｃｈｅｍａｔｉｃ ｏｆ ＤＮＡ⁃ｍｉｃｒｏｃａｎｔｉｌｅｖｅｒ ｓｔｒｕｃｔｕｒｅ

由描述层合梁应变场的两变量方法［２１］可知，任
意距离 ｘ 轴为 ｙ 处的轴向应变为：

ε ＝ ε０ ＋ κｙ （１）
式中：ｋ 为中性轴处的曲率； ε０ 为坐标轴处的预

应变。
１ ２　 ＤＮＡ⁃微梁变形的两个模型

首先，从宏观角连续介质力学观点出发，将

ＤＮＡ 吸附膜视为含预应变的弹性薄层，如图 １ 所示

将 ＤＮＡ⁃微悬臂梁等效为 ４ 层层合梁模型（ＤＮＡ 膜⁃
Ａｕ⁃Ｔｉ⁃Ｓｉ）。 对于等效的连续介质层合梁模型，利用

式（１），其变形能为：

Ｕ∗
ｂｅｎｄ ＝ ∫ｌ

０
∫ｂ

０
[ ∫－ｈ ／ ２＋ｈＳｉ

－ｈ ／ ２
φＳｉｄｙ ＋ ∫－ｈ ／ ２＋ｈＳｉ＋ｈＴｉ

－ｈ ／ ２＋ｈＳｉ
φＴｉｄｙ ＋

∫ｈ ／ ２
ｈ ／ ２－ｈＡｕ

φＡｕｄｙ ＋ ∫ｈ ／ ２＋ｈＤＮＡ

ｈ ／ ２
（φＤＮＡ － ＥＤＮＡε０ε）ｄｙ ]ｄｘｄｚ ＝

∫ｌ
０
（ｎ∗

１ κ２ ＋ ｎ∗
２ ε０κ ＋ ｎ∗

３ ε２
０ ＋ ｎ∗

４ κ ＋ ｎ∗
５ ε０）ｂｄｘ （２）

式中，

ｎ∗
１ ＝ ｎ１ ＋ １

６
ＥＤＮＡ

ｈ
２

＋ ｈＤＮＡ
æ

è
ç

ö

ø
÷

３

－ ｈ
２

æ

è
ç

ö

ø
÷

３
é

ë
êê

ù

û
úú

ｎ∗
２ ＝ ｎ２ ＋ ＥＤＮＡｈＤＮＡ（ｈ ＋ ｈＤＮＡ） ２

ｎ∗
３ ＝ ｎ３ ＋ ＥＤＮＡｈＤＮＡ ２

ｎ∗
４ ＝ ｎ４ΔＴ － １

２
（ＥＤＮＡαＤＮＡΔＴ ＋ σｂ）ｈＤＮＡ（ｈ ＋ ｈＤＮＡ）

ｎ∗
５ ＝ ｎ５ΔＴ － （ＥＤＮＡαＤＮＡΔＴ ＋ σｂ）ｈＤＮＡ

　 　 在微悬臂梁静态检测技术中，利用微梁挠度信

号的变化可辨别基因错配和序列突变等［１４⁃１７］。 关

于微梁变形与变形能之间的关系，可由最小能量

原理：
∂Ｕ∗

ｂｅｎｄ ∂κ ＝ ０
∂Ｕ∗

ｂｅｎｄ ∂ε０ ＝ ０
得到 ＤＮＡ⁃微梁的曲率为：

κ ＝
２ｎ∗

３ ｎ∗
４ － ｎ∗

２ ｎ∗
５

（ｎ∗
２ ） ２ － ４ｎ∗

１ ｎ∗
３

（３）

　 　 其次，将给出预测 ＤＮＡ 微梁变形的 ＤＮＡ 液晶⁃
基底的多尺度模型。 从介观角度出发，可将 ＤＮＡ 溶

液视为带负电圆柱簇形成液晶薄膜（见图 １）。 采用

Ｓｔｒｅｙ 等［１１⁃１２］提出的粗粒化 ＤＮＡ 圆柱之间主要存在

静电力、水合力和构型熵 ３ 种基本微观作用，利用

溶致液晶理论构建了 ＤＮＡ 溶液的介观自由能。 单

位长度 ＤＮＡ 圆柱的自由能为：
Ｕ１ ＝ Ｕｅ ＋ Ｕｈ ＋ Ｕｃ

式中： Ｕｅ 为单位长度的静电能； Ｕｈ 为单位长度的水

合能； Ｕｃ 为单位长度的构型熵。 依据文献［１１⁃１３］，
ＤＮＡ⁃微梁的总能量为：
　 Π ＝ ＵＤΝΑ（κ，ε０，Ｔ） ＋ Ｕｂｅｎｄ（κ，ε０，ΔＴ） ＝

∫ｌ
０

[ｎ１κ２ ＋ ｎ２κε０ ＋ ｎ３ε２
０ ＋ （ｂ２ ＋ ｎ４ΔＴ）κ ＋

（ｂ３ ＋ ｎ５ΔＴ）ε０ ＋ ｂ∗
１ ] ｂｄｘ （４）

式中：Ｔ 为初始温度；ΔＴ 为温度的改变量；ｈ 为封装

密度；ＵＤＮＡ为在正方形封装模式下 ＤＮＡ 吸附膜膜内
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总能量。 各变量和参数的定义分别为：

ＵＤＮＡ ｋ，ε０，Ｔ( ) ＝ ∫ｌ
０
∫ｈＤＮＡ

０
（Ｕｅ ＋ Ｕｈ ＋ Ｕｃ）ｄｓ[ ] ηｂｄｘ

　 ｎ１ ＝ １
２４

［ＥＡｕｈＡｕ（３ｈ２ － ６ｈｈＡｕ ＋ ４ｈ２
Ａｕ） ＋

ＥＳｉｈＳｉ（３ｈ２ － ６ｈｈＳｉ ＋ ４ｈ２
Ｓｉ）］

　 ｎ２ ＝ １
２
［ＥＡｕｈＡｕ（ｈ － ｈＡｕ） ＋ ＥＳｉｈＳｉ（ｈＳｉ － ｈ） ＋

ＥＴｉｈＴｉ（ｈＳｉ － ｈＡｕ）］

　 ｎ３ ＝ １
２
（ＥＡｕｈＡｕ ＋ ＥＴｉｈＴｉ ＋ ＥＳｉｈＳｉ）

　 ｎ４ ＝ － １
２
［ＥＡｕｈＡｕαＡｕ（ｈ － ｈＡｕ） ＋

ＥＴｉｈＴｉαＴｉ（ｈＳｉ － ｈＡｕ） ＋ ＥＳｉｈＳｉαＳｉ（ｈＳｉ － ｈ）］
　 ｎ５ ＝ － ＥＡｕｈＡｕαＡｕ － ＥＴｉｈＴｉαＴｉ － ＥＳｉｈＳｉαＳｉ

　 ｂ∗
１ ＝ ｂ１ － ｂ１ Ｔ ＝ Ｔ０，　 ｂ１ ＝ ηｂｈＤＮＡＵ１（ｄ０）

　 ｂ２ ＝ １
２
ηｂｈＤＮＡｄ０（ｈ ＋ ｈＤＮＡ）Ｕ１，ｄ（ｄ０）

　 ｂ３ ＝ ηｂｈＤＮＡｄ０Ｕ１，ｄ（ｄ０）
　 　 利用最小能量原理：

∂Π ／ ∂κ ＝ ０
∂Π ／ ∂ε０ ＝ ０

得到 ＤＮＡ⁃微梁的曲率为：

κ－ ＝
２ｎ３（ｂ２ ＋ ｎ４ΔＴ） － ｎ２（ｂ３ ＋ ｎ５ΔＴ）

ｎ２
２ － ４ｎ１ｎ３

（５）

　 　 在小变形情况下，悬臂梁自由端的挠度为：
ｗ ＝ ｌ２κ ／ ２

　 　 于是，建立了预测 ＤＮＡ⁃微悬臂梁变形的宏观

介质模型式（３）和多尺度模型式（５）。
１ ３　 ＤＮＡ 吸附膜热膨胀系数的跨尺度预测

在 １ ２ 节已给出预测 ＤＮＡ⁃微悬臂梁变形的

两个解析模型，现根据变形等效法可知，无论采用

宏观介质力学观点，还是采用溶致液晶理论描述

ＤＮＡ 吸附膜，在温度变化前后微梁的挠度差应相

等，即
ｗ（ΔＴ） － ｗ（ΔＴ） ΔＴ ＝ ０ ＝ ｗ（Ｔ，ΔＴ） － ｗ（Ｔ０，ΔＴ） ΔＴ ＝ ０

（６）
　 　 利用式（３）、（５）和（６），可进一步求得 ＤＮＡ 吸

附膜的热膨胀系数为：
αＤＮＡ ＝ ［（２ｎ３ｎ４ － ｎ２ｎ５）ΔＴ ＋ ２ｎ３（ｂ２（Ｔ） － ｂ２（Ｔ０）） －

ｎ２（ｂ３（Ｔ） － ｂ３（Ｔ０）） －

２ｎ∗
３ ｎ４ － ｎ∗

２ ｎ５

（ｎ∗
２ ） ２ － ４ｎ∗

１ ｎ∗
３

（ｎ２
２ － ４ｎ１ｎ３）ΔＴ］ ／

ＥＤＮＡｈＤＮＡΔＴ［ｎ∗
２ － ｎ∗

３ （ｈ － ｈＤＮＡ）］ （７）
对于式（７）中 ＤＮＡ 吸附膜的弹性性质，利用思

想实验法和 Ｐａｒｓｅｇｉａｎ 介观自由能可获得跨尺度表

征［４⁃５］，即
ＥＤＮＡ ＝ （η∂２Ｕ１ ∂２ε） ε ＝ ０

σ０ ＝ （η∂Ｕ１ ∂ε） ε ＝ ０

２　 结果与讨论

根据式（７），计算在 ＮａＨＰＯ４·２Ｈ２Ｏ⁃ＮａＨ２ＰＯ４·
１２Ｈ２Ｏ 缓冲液中 ＤＮＡ 微悬臂梁在不同温度、离子

浓度以及种植密度下 ＤＮＡ 吸附膜的热膨胀系数。
参照文献［１３］中的实验，计算中微梁的几何参数

为：长 ｌ ＝ ７５０ μｍ，宽 ｂ ＝ １００ μｍ；各层相应的厚度

为：ｈＳｉ ＝ １ μｍ，ｈＴｉ ＝ ３ ｎｍ，ｈＡｕ ＝ ２０ ｎｍ；各层相应的弹

性模量 为： ＥＳｉ ＝ １６９ ＧＰａ， ＥＴｉ ＝ １１６ ＧＰａ， ＥＡｕ ＝
７８ ＧＰａ［２２］；各层相应的热膨胀系数为：ａＳｉ ＝ ２×１０－６ ／
Ｋ，ａＴｉ ＝ ８ ６×１０－６ ／ Ｋ，ａＡｕ ＝ １４ ２×１０－６ ／ Ｋ［２３］；波尔曼

兹常数 ｋＢ ＝ １ ３８×１０－２３ Ｊ ／ Ｋ；ｄｓＤＮＡ 膜和单链 ＤＮＡ
（ｓｓＤＮＡ）膜自由能的相关经验参数参照文献［１３］。

图 ２　 在中低种植密度下双链 ＤＮＡ 吸附膜热膨胀系数与

温度的关系

Ｆｉｇ．２　 Ｒｅｌａｔｉｏｎｓｈｉｐ ｂｅｔｗｅｅｎ ｔｈｅｒｍａｌ ｅｘｐａｎｓｉｏｎ ｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔ
ｏｆ ｄｓＤＮＡ ａｄｓｏｒｐｔｉｏｎ ｆｉｌｍ ａｎｄ ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ ａｔ ｌｏｗ
ａｎｄ ｍｅｄｉｕｍ ｐａｃｋｉｎｇ ｄｅｎｓｉｔｙ

图 ２ 所示为不同种植密度下 ｄｓＤＮＡ 吸附膜热

膨胀系数与温度的依赖关系，考虑到实验中所用

ＤＮＡ 碱基对数一般为 １０ ～ ５０ ｎｔ［１３⁃１７］，计算中取

ＤＮＡ 碱基对数为 ３０ ｎｔ，离子强度为 ０ １ ｍｏｌ ／ Ｌ。
ＤＮＡ 解旋温度为 ７０～８０ ℃，本文主要是在未解旋的
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温度范围内研究 ＤＮＡ 膜的相关特性。 由图 ２ 可见，
ｄｓＤＮＡ 吸附膜热膨胀系数的量级为（４ ６ ～ ８ ９） ×
１０－４ ／ Ｋ，这与 Ｄｒａｇａｎ 等［６］ 在体相溶液中实测的

ｄｓＤＮＡ热膨胀系数量级范围（４ ９ ～ １０ ５） × １０－４ ／ Ｋ
大体一致。 此外，当种植密度较小时，本文的预测

值越接近于 Ｄｒａｇａｎ 等［６］ 实验值，说明体相溶液中

ＤＮＡ 浓度要远低于近表面系统中 ＤＮＡ 浓度；不过

理论预测在随温度的定量变化上与 Ｄｒａｇａｎ 等［６］ 实

验结果仍然存在着些许差异，这是因为基底上 ＤＮＡ
吸附膜热膨胀系数与温度弱相关，而体相 ＤＮＡ 溶液

的热膨胀系数对温度变化较为敏感，推测原因是受

限空间 ＤＮＡ 链的构型对温度变化不敏感，而体相溶

液 ＤＮＡ 链的构型对温度变化较为敏感。
图 ３ 比较了在中低种植密度下随温度变化 ３ 种

微观作用对 ｄｓＤＮＡ 热膨胀系数的影响，计算中溶液

离子强度为 ０ １ ｍｏｌ ／ Ｌ，ＤＮＡ 碱基对数为 ３０ ｎｔ，初始

温度 Ｔ０ ＝ ２９８ Ｋ，种植密度为 ０ ０４ ｃｈａｉｎ ／ ｎｍ２。 由

图 ３可见，随着温度的升高，ｄｓＤＮＡ 的热膨胀系数呈

缓慢下降趋势。 此外，静电能和水合能对 ＤＮＡ 热膨

胀系数的贡献极小，构型熵对基底上 ＤＮＡ 吸附膜的

热膨胀系数的贡献占主导作用，这与汤恒松等［５］ 基

于 ＭＣ 模拟获得 ＤＮＡ 吸附膜热膨胀系数与链间分

布混乱度正相关的结论相契合。 随着温度的升高，
构型熵对 ＤＮＡ 吸附膜热膨胀系数的贡献减弱，这也

很好地解释了实验以及本文理论预测中随温度升

高热膨胀系数减小的趋势。

图 ３　 随温度变化 ３ 种微观作用对双链 ＤＮＡ 吸附膜热膨胀

系数的影响

Ｆｉｇ．３ 　 Ｅｆｆｅｃｔｓ ｏｆ ｔｈｒｅｅ ｍｉｃｒｏ⁃ｉｎｔｅｒａｃｔｉｏｎｓ ｏｎ ｔｈｅ ｔｈｅｒｍａｌ
ｅｘｐａｎｓｉｏｎ ｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔ ｏｆ ｄｓＤＮＡ ａｄｓｏｒｐｔｉｏｎ ｆｉｌｍ ｗｉｔｈ
ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ

图 ４ 比较了在中低种植密度下 ｄｓＤＮＡ 吸附膜热

膨胀系数与溶液离子强度的关系，计算中 ＤＮＡ 碱基

对数为 ３０ ｎｔ，初始温度 Ｔ０ ＝ ２９８ Ｋ。 在不同种植密度

下 ＤＮＡ 吸附膜随离子强度强化显现出截然相反的变

化趋势。 当种植密度在 ０ ０１ ～ ０ ０３ ｃｈａｉｎ ／ ｎｍ２（低种

植密度区）变化时，随着溶液离子强度的增加，ＤＮＡ 吸

附膜热膨胀系数先减小，然后趋于稳定；而当种植密度

大于 ０ ０４ ｃｈａｉｎ ／ ｎｍ２（中种植密度区）后，随着溶液离子

强度的增加，ＤＮＡ 吸附膜热膨胀系数先增大，然后趋于

平稳［见图 ４（ａ）］。 事实上，聚电解质溶液中 ＤＮＡ 构

型的稳定性与离子强度密切相关。 在低种植密度条件

下，由于 ＤＮＡ 链间距较大，微梁上吸附的 ＤＮＡ 分子与

体相溶液中 ＤＮＡ 的构型和性质类似，抵抗热波动能力

较弱，此时热膨胀系数大；而当溶液离子强度增大时，
逐渐提高的碱基堆积力使 ＤＮＡ 分子构型更稳

定［２４］，故 ＤＮＡ 吸附膜热膨胀系数逐渐减小。 当溶

液离子强度增加到一定程度时（ ～ ０ ３ ｍｏｌ ／ Ｌ），热膨

胀系数趋于不变；而在中等种植密度条件下，ＤＮＡ
链间距减小，拥挤效应（即微梁基底的限制效应）促
进 ＤＮＡ 分子形成稳定结构［２５］，此时 ＤＮＡ 吸附膜热

膨胀系数较小。 而当溶液离子强度增加时，阳离子

逐渐中和 ＤＮＡ 磷酸基团的负电荷，减弱了 ＤＮＡ 圆

柱之间静电斥力，使得 ＤＮＡ 吸附膜热稳性减弱，故
ＤＮＡ 吸附膜热膨胀系数逐渐增加；当溶液离子强度

增加到一定程度时（ ～０ ３ ｍｏｌ ／ Ｌ），由于阳离子中和

作用饱和，此时热膨胀系数趋于不变。 下面将利用本

文跨尺模型定量比较 ３ 种微观作用随离子强度变化

对热膨胀系数的贡献，在 η＝０ ０３ ｃｈａｉｎ ／ ｎｍ２ 时，主导

作用的构型熵贡献先减小然后趋于平稳，而在

η＝ ０ ０４ ｃｈａｉｎ ／ ｎｍ２时，构型熵反而先增大后趋于稳

定，这验证了上述猜想［见图 ４（ｂ）］。
图 ５ 比较了 ｄｓＤＮＡ 和 ｓｓＤＮＡ 吸附膜热膨胀系

数与种植密度的关系，计算中溶液离子强度为

０ １ ｍｏｌ ／ Ｌ，碱 基 对 数 为 ３０ ｎｔ， 初 始 温 度 Ｔ０ ＝
２９８ Ｋ。 此外，Ｋｏｓａｋａ 等［２６］ 基于 ＡＦＭ 对 Ａｕ 基底

上 ｓｓＤＮＡ 吸附膜的实验观察表明，在中高种植密

度时， ｓｓＤＮＡ 链 会 直 立 于 基 底 上。 本 文 预 测

ｓｓＤＮＡ 吸附膜高度时采用了与 ｄｓＤＮＡ 吸附膜形式

类似的尺度律，但针对 ｄｓＤＮＡ 和 ｓｓＤＮＡ 吸附选择

不同的物理化学参数［１３］ 。 随着种植密度的增加，
ｄｓＤＮＡ 吸附膜的热膨胀系数单调减小，而 ｓｓＤＮＡ
吸附膜的热膨胀系数先略微增加后减小，并且
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图 ４　 溶液离子强度对 ＤＮＡ 吸附膜热膨胀系数的影响

Ｆｉｇ．４　 Ｅｆｆｅｃｔ ｏｆ ｉｏｎｉｃ ｓｔｒｅｎｇｔｈ ｏｆ ｓｏｌｕｔｉｏｎ ｏｎ ｔｈｅｒｍａｌ ｅｘｐａｎｓｉｏｎ ｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔ ｏｆ ＤＮＡ ａｄｓｏｒｐｔｉｏｎ ｆｉｌｍ 　 （ ａ） Ｒｅｌａｔｉｏｎｓｈｉｐ
ｂｅｔｗｅｅｎ ｔｈｅｒｍａｌ ｅｘｐａｎｓｉｏｎ ｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔ ｏｆ ｄｓＤＮＡ ａｄｓｏｒｐｔｉｏｎ ｆｉｌｍ ａｎｄ ｉｏｎｉｃ ｓｔｒｅｎｇｔｈ ｏｆ ｓｏｌｕｔｉｏｎ ａｔ ｌｏｗ ａｎｄ ｍｅｄｉｕｍ ｐａｃｋｉｎｇ
ｄｅｎｓｉｔｙ，　 （ｂ）Ｔｈｅ ｃｏｎｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ｏｆ ｔｈｒｅｅ ｍｉｃｒｏｓｃｏｐｉｃ ｅｆｆｅｃｔｓ

ｓｓＤＮＡ 吸附膜的热膨胀系数始终大于 ｄｓＤＮＡ 吸附

膜的热膨胀系数。 在低种植密度条件下，ｄｓＤＮＡ
和 ｓｓＤＮＡ 吸附膜与体相溶液中 ＤＮＡ 类似；但在高

种植密度条件下，拥挤效应促进了 ＤＮＡ 分子的热

稳定［２５］ ，ＤＮＡ 分子抵抗热波动的能力增强，使得

ＤＮＡ 膜的热膨胀系数逐渐减小［见图 ５（ ａ）］。 同

　 　

样，利用本文跨尺度模型，可以比较 ３ 种微观作用

对于热膨胀系数贡献随种植密度的变化。 随着种

植密度的增加，ｄｓＤＮＡ 吸附膜中构型熵贡献先增

加后减小，而 ｓｓＤＮＡ 吸附膜中构型熵贡献先略微

增加后趋于减小，并且 ｄｓＤＮＡ 构型熵始终小于

ｓｓＤＮＡ 构型熵［见图 ５（ｂ）］。

图 ５　 种植密度对 ＤＮＡ 吸附膜热膨胀系数的影响

Ｆｉｇ．５　 Ｅｆｆｅｃｔｓ ｏｆ ｐａｃｋｉｎｇ ｄｅｎｓｉｔｙ ｏｎ ｔｈｅｒｍａｌ ｅｘｐａｎｓｉｏｎ ｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔ ｏｆ ＤＮＡ ａｄｓｏｒｐｔｉｏｎ ｆｉｌｍ　 （ａ）Ｒｅｌａｔｉｏｎｓｈｉｐ ｂｅｔｗｅｅｎ
ｔｈｅｒｍａｌ ｅｘｐａｎｓｉｏｎ ｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔ ｏｆ ｄｓＤＮＡ ｏｒ ｓｓＤＮＡ ａｄｓｏｒｐｔｉｏｎ ｆｉｌｍ ａｎｄ ｐａｃｋｉｎｇ ｄｅｎｓｉｔｙ， （ｂ） Ｔｈｅ ｃｏｎｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ｏｆ ｔｈｒｅｅ
ｍｉｃｒｏｓｃｏｐｉｃ ｅｆｆｅｃｔｓ

３　 结论

本文建立了预测 ＤＮＡ⁃微梁挠度的等效合梁模

型和多尺度模型，跨尺度表征了静电力、水合力和

构型熵 ３ 种微观作用与 ＤＮＡ 吸附膜热膨胀系数之

间的关系，研究基底上 ＤＮＡ 吸附膜热膨胀系数对溶

液环境的依赖性。 结果表明：
（１） 双链 ＤＮＡ 吸附膜的热膨胀系数为（０ ３ ～

８ ０５）×１０－４ ／ Ｋ，这与 Ｄｒａｇａｎ 等［６］实验检测的量级范

围一致；单链 ＤＮＡ 吸附膜的热膨胀系数为（１ ２８ ～
９ ３３）×１０－４ ／ Ｋ，一般要大于在相同条件下双链 ＤＮＡ
吸附膜的热膨胀系数。

（２） 单调或非单调变化的构型熵决定了基底

上 ＤＮＡ 吸附膜热膨胀系数的变化，这与汤恒松

等［５］基于 ＭＣ 的研究结果一致；随着温度、离子浓度

或 ＤＮＡ 种植密度的增加，基底上 ＤＮＡ 吸附膜热膨

１４１

吴春霞，等． 吸附膜热膨胀系数对环境条件的依赖性
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胀系数减小。
（３） 不同于体相溶液中 ＤＮＡ 分子，基底上

ＤＮＡ 吸附膜的热膨胀系数与温度变化弱相关，而与

离子浓度和种植密度变化强相关，其中对种植密度

变化最为敏感。
本文研究结果不仅对于基因检测及其调控和

组织工程中组织器官的性能评估等具有指导意义，
也有助于理解生命体系材料力学性能多样性与复

杂生理活动之间的重要关系。 但是在低种植密度

情况下 ｓｓＤＮＡ 采用直链假设略理想化，且由于仅考

虑了 ＤＮＡ 的未变性阶段，本文理论模型还不足以描

述 ＤＮＡ 的熔解以及熔解后的热弹性性能，这些方面

都需要进一步完善。
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·致读者·

关于论著文稿中中、英文摘要的书写要求

文摘是以提供文献内容梗概为目的，不加评价和解释，简明确切地记述文献重要内容的短文。 摘要应具

有自明性和独立性，并拥有与一次文献同等量的主要信息。 即不阅读全文就能获得必要的信息。 它的详简

程度取决于文献的内容，通常中文文摘以不超过 ４００ 字为宜。 应以第 ３ 人称的语气书写。 不要使用“本
人”、“作者”、“我们”等作为陈述的主语。

摘要的内容应包括 ４ 个要素，即目的、方法、结果、结论。 （１）目的：指研究的前提和缘起，即为什么要作

此项研究，可以有简单的背景材料。 （２）方法：指研究所用的原理、对象、观察和实验的具体方法等。 （３）结
果：指研究的结果、效果、数据等，着重反映创新性的、切实可行的成果，包括本组研究中的重要数据。 （４）结
论：指对结果进行综合分析，逻辑推理得出的判断。 有的可指出实用价值和推广价值；如有特殊例外的发现

或难以解决的问题，可以提出留待今后深入探讨。 英文摘要的内容与中文摘要的内容要求大体一致。
英文摘要要求做到语法正确，用词准确，与中文摘要对应，方法、结果可略详于中文摘要。
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