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§１．研究成果の概要 

 

本年度は昨年度までに見出した人工金属酵素の補因子となりうる可視光照射下においてのみ

触媒活性を示す有機金属錯体の詳細な機能解析を実施した。リン酸緩衝液(pH7.0)中、青色

LED照射下において含窒素環状化合物の脱水素化反応を検討したところ、この金属錯体は 150

を超える触媒回転数を示した。また、反応溶液を詳細に解析したところ、副生成物として過酸化水

素が生じることがわかった。これは酸素が末端酸化剤として消費されている可能性を示唆してい

る。嫌気条件下でも反応を検討したところ、反応中間体と考えられる金属錯体の UV-vis スペクト

ルが得られた。この反応中間体の NMRによる分析から、この金属錯体による含窒素環状化合物

の脱水素化反応は金属錯体の配位子上で進行していることが示唆された。これらの結果は、本研

究で見出した金属錯体の反応機構が従来の金属錯体による水素を副生成物とする脱水素化反応

よりもモノアミンオキシダーゼに近い反応機構であることを示唆している。 

上述の金属錯体の機能解析と並行して、人工金属酵素のホストタンパク質の発現および精製系

を確立した。現在はこのホストタンパク質と人工補因子の複合化手法を検討している。加えて、人

工金属酵素(あるいは目的タンパク質)の細胞内送達法についても研究を進めている。しかし、ベン

チマークとして利用予定であった蛍光タンパク質の水溶性が低いという問題に直面した。そこで、

各種大腸菌のスクリーニングおよび蛍光タンパク質のアミノ酸配列の最適化を行っている。 
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