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【研究の背景・目的】 

 生命活動は自然の巧みな仕組みによって維持さ
れている。その駆動力の一つが金属酵素／金属タ
ンパク質であり、活性中心に存在する微量の金属
元素が優れた酵素機能の中核的役割を担う。とり
わけ、空気中の窒素分子を温和な条件下でアンモ
ニアに変換するニトロゲナーゼ、光合成で水分子
を酸素に変換する光化学系 II、補酵素 Aをアセチ
ル化して炭素固定反応を担うアセチル CoA シンタ
ーゼ、水素を可逆的にプロトンと電子に変換する
ヒドロゲナーゼなど、複雑でユニークな金属クラ
スター活性中心が基質活性化機能を担う酵素群の
生化学研究が最近漸く進展し、活性中心の構造-
機能相関に関する化学研究の必要性が強く認識さ
れるようになった。 
 本研究では、これら特異な金属クラスターを活
性中心に有する酸化還元金属酵素に注目し、我々
が独自に開拓した非極性溶媒中での多核カルコゲ
ニド錯体合成法などを駆使しつつ、これまで困難
と考えられていた金属酵素クラスター活性部位の
化学合成に挑戦し、酵素機能の発現機構の解明を
めざす新たな生物無機化学を展開することを目的
とする。 

 
【研究の方法】 
 本課題では、クラスター活性中心をもつ金属酵
素の化学研究を新たに展開する。まず、非極性溶
媒中での不安定金属クラスター合成法を発展させ、
複雑な金属酵素クラスター活性中心の人工構築を
めざし、化学合成の力量を示したい。さらに、活
性中心モデルの生物無機化学と生化学分野との共
同研究によって、活性中心の生合成過程および酵

素機能の発現機構の解明をめざす。また、自然に
巧みな仕組みに習う環境調和型高機能触媒の開発
に資する基礎研究を展開する。挑戦的課題の具体
例を以下に示す。 
１）光化学系 II 酸素発生中心の[3Mn-Ca-4O-Mn]
クラスター骨格の化学合成と、水分子の活性化反
応機構の解明。 
２）ニトロゲナーゼ活性中心である P-クラスター
および FeMo-co の[7Fe-Mo-9S-X]骨格の人工構築
と、基質還元反応活性の検討。 
３）多様な状態にある[NiFe]ヒドロゲナーゼ活性
中心のモデル錯体の系統的合成と、水素分子活性
化およびプロトン還元反応の検討。 
 

【期待される成果と意義】 
 クラスター活性中心をもつ金属酵素は、水分子、
窒素分子、一酸化炭素、水素分子などのユビキタ
ス分子を温和な条件で活性化する。これら金属酵
素群の化学研究を新たに展開し、巧みな酵素機能
の解明を通して化学-生物学の境界領域研究を推
進することは、広範な学術分野の発展に貢献する
だけでなく、窒素肥料の効率的合成法と石油資源
に代わる水素製造方法や水の新規分解法の開拓な
ど、環境エネルギー問題を解決する科学技術の発
展に必要な学術基盤を与えることが期待される。 
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【研究期間と研究経費】 
 平成２３年度－２７年度 
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【ホームページ等】 

http://inorg.chem.nagoya-u.ac.jp/top.html 
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【特別推進研究】 
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