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研究成果の概要（和文）：自然原子炉間欠泉環境を模したガンマ線照射実験を実施し、ヌクレオチド前駆体のア
ンヒドロシチジンなどの化学進化時の基本構成分子の合成に成功した。また、2-アミノオキサゾールやイミダゾ
ール等の合成も確認した。含鉄鉱物上のアミノ酸分子の吸着相互作用計測等から鉄硫黄化合物が形成される可能
性を分光学的に確認し、クラスター形成能が高いと期待されるリガンドとの反応物から鉄硫黄クラスター構造が
同定された。また、遺伝情報翻訳の要となるtRNAと、それにアミノ酸を付加する酵素であるアミノアシルtRNA合
成酵素の分子進化を議論した。さらに、脂質から構成される人工膜小胞内部で脂肪酸を合成し、原始細胞モデル
を構築した。

研究成果の概要（英文）：Gamma-ray irradiation experiment modeled on the natural nuclear reactor 
geyser environment was carried out and possibilities of the synthesis of fundamental nucleotide 
precursors e.g. anhydrocytidine at the time of a chemical evolution were confirmed. 2-Aminooxazole 
and imidazole were also synthesized in the same reaction system.
Possibilities for the formation of iron-sulfur clusters were confirmed through the interaction 
measurement of amino acid molecules on the iron-containing minerals. Furthermore molecular evolution
 of the aminoacyl-tRNA synthetase which promotes addition reactions of amino acid residues to tRNA 
was discussed. Fatty acid molecules were also synthesized inside the artificial lipid membrane 
vesicles, and a primitive protocell model was constructed.

研究分野：生命の起源と化学進化
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
原始地球における生命誕生場の環境として「自然原子炉間欠泉モデル」が提唱され、その実証実験から、多くの
前生物的化学反応を再現することができた。如何にして単純な分子が複雑な高次構造体に進化したかをボトムア
ップ的に再現し理解するための前生物的化学進化実験系を確立し、アミノ酸等の生体分子と鉱物表面との相互作
用の単一分子に至る定量・定性分析を通じて、化学進化反応における鉱物表面の触媒作用を解明、さらに鉄硫黄
化合物の重要性を実験的に実証した。また、遺伝暗号の起源を探る核酸-タンパク質複合体探索や脂肪酸ベシク
ル内での脂肪酸合成なども行い、従来の生命の起源の研究に新たなブレイクスルーをもたらした。



様	 式	 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通）	
１．研究開始当初の背景 
	 地球誕生から約６億年間(46〜40 億年前)の「冥王代」に、原始的な生命が誕生したと考え
られているが、原始地球における化学進化と、その後の生物進化の間には現在のところ深い断
絶があり、生命の起源の理解を困難にするミッシングリンクとなっている。近年、生命の起源
の環境として中央海嶺の「深海熱水系」が注目されるに至り、そこでは、原始的なゲノム配列
をもつ超好熱細菌の生息が確認された。このことから、深海熱水系が原始的生命の誕生場であ
るという説が提唱された。 また、それを模した条件下で、複数のアミノ酸やヌクレオチドが重
合した高分子を合成する実験が盛んに行われた。さらに、出発物質としてアミノ酸やヌクレオ
チドが利用できる試験管内の理想的環境を前提とした化学進化実験が盛んになった。しかし、
当時の原始海洋は、猛毒の強酸と重金属を含んでいた。また、中央海嶺熱水系では、生命に不
可欠なリンやカリウムなどの栄養塩の調達が困難であった。よって、深海熱水系は生命誕生場
としては過酷であると考えられる。事実、深海熱水系実験では、 アミノ酸やヌクレオチドの重
合以上の高次構造体の合成が困難となっている。これを克服するため、冥王代化学進化班では、
原始大陸内部に生じた湖や、海と陸地が接触する海岸部において、多様な化学反応を促進する
太陽光、触媒鉱物、栄養塩の利用が可能となる、湿潤と乾燥を繰り返す環境等に着目した。 
 
２．研究の目的 
	 本研究「冥王代生命学の創成」は、生命がいつ、どこで、どのように誕生したかを明らかに
することを目的とした。また、冥王代化学進化班では、冥王代の生命誕生場で起きた前生物的
化学反応のプロセスを具体的に解明することを目的とした。 
	 過去の研究において実証されてきた有機物の合成実験は、生命誕生を語るうえでは極めて断
片的な有機物合成反応でしかなく、単純な低分子から高分子、さらには分子集合体へ至る一連
の連続した化学反応が、地球のどのような場で、どう進行したかを解明するには至っていない。
そこで本研究では、冥王代地球において如何にして単純な分子が複雑な高次構造体に進化し、
全生物共通祖先群の誕生に至ったかをボトムアップ的に再現し理解するための前生物的化学進
化実験を行うことを目的とした。また、生体分子(アミノ酸等)と鉱物表面との相互作用をナノ
スケールで定量・定性分析し、化学進化反応における鉱物表面の触媒作用を解明、さらに化学
進化における鉄硫黄化合物の重要性を実験的に実証することとした。さらに、脂肪酸ベシクル
内での脂肪酸合成や遺伝暗号の起源に関する研究プロトコルの開発を目標とした。 
	 本研究では、当初の目的であった Habitable Trinity モデルが示唆する複数の異なる立地の
淡水湖において、種々の鉱物の供給により実現される多様で動的な環境を想定した実験系から、
前生物的化学進化を駆動するエネルギー源を有する生命誕生場として、より合理的な「自然原
子炉間欠泉モデル」へと発展させ、その検証実験系の確立と、その生命誕生場環境で合成され
た有機物系の解明を最終目的の一つとした。 
	  
３．研究の方法 
3-1) 放射線エネルギーおよび間欠泉リアクターによる化学進化実験：東京工業大学が所有する
コバルト 60 の放射線照射施設を利用し、冥王代における生命誕生場を模した環境において、
多くの前生物的化学反応の再現を試みた。 
3-2) 鉱物表面とアミノ酸及びペプチド分子の相互作用実験：原子間力顕微鏡やラマン分光法等
を用いて、含鉄鉱物上の欠陥部分の可視化に基づくアミノ酸分子の吸着相互作用計測や重合過
程等を議論した。 
3-3) 遺伝暗号の起源を探る核酸-タンパク質複合体探索:遺伝情報翻訳の要となる転移 RNA 
(tRNA)と、それにアミノ酸を付加する酵素であるアミノアシル tRNA合成酵素の分子進化に関
する研究を実施した。 
3-4) 脂肪酸ベシクル内での脂肪酸合成プロトコル開発：脂質から構成される人工膜小胞内部で
脂肪酸を合成し、原始細胞モデルを構築した。 
3-5) 原始的炭酸固定代謝に関する電気化学実験:様々な硫化鉱物を触媒とした、CO2 の電気的
還元実験を行った。 
 
４．研究成果 
4-1) 放射線エネルギーおよび間欠泉リアクターによる化学進化実験：自然原子炉間欠泉環境を
模したガンマ線照射実験を実施し、ヌクレオチド(シチジン三リン酸; CTP)前駆体のアンヒドロ
シチジンなどの化学進化時の基本構成分子の合成に成功した。また、2-アミノオキサゾールや
数種のイミダゾールの合成を確認した。 
4-2) 鉱物表面とアミノ酸及びペプチド分子の相互作用実験：鉱物表面上で、特定の分子が選択
され、それらの分子の吸着と脱離のプロセスから選択的重合反応が進む様子を確認した。また、
鉄硫黄クラスターの形成能が高いと期待されるリガンドとしてチオール系生体分子に着目し、
pH を調整した溶液に硫化鉄鉱粉末およびその他の鉄含有物質を浸漬し、その反応物から各種
鉄硫黄クラスター構造が同定された。 
4-3) 遺伝暗号の起源を探る核酸-タンパク質複合体探索: tRNA 全種で保存されている領域や、
特定のアミノ酸に対応する tRNAで保存されている領域を明らかにした。 
 



4-4) 脂肪酸ベシクル内での脂肪酸合成プロトコル開発：脂肪酸合成に関わる 10 種の酵素を精
製し、試験管内で脂肪酸合成反応を行った。その結果、 鎖長の脂肪酸の合成が確認され、脂肪
酸合成酵素自体を試験管内で合成する可能性を見出した。 
4-5) 原始的炭酸固定代謝に関する電気化学実験:CO2の CO への還元に対して有用な触媒能を
持つ鉱物が確認された。 
 
	 以上より、特に自然原子炉間欠泉環境を模したガンマ線照射実験からは、ヌクレオチド(シチ
ジン三リン酸; CTP)前駆体のアンヒドロシチジンなどの化学進化時の基本構成分子の合成に成
功した。ガンマ線照射は、水分子から水和電子と水酸基ラジカルを発生させ、シアン化水素な
どの基本分子の還元と酸化の両化学反応を促進する。その反応過程から、グリコルアルデヒド
とグリセルアルデヒドの形成が確認された。また、2-アミノオキサゾールや数種のイミダゾー
ルの合成を確認した。2-アミノオキサゾールはアンヒドロシチジンの合成に関与し、イミダゾ
ールはヌクレオチドの活性化を通してそれらの重合に寄与する。これらの結果は、生命誕生場
として自然原子炉間欠泉環境が有力であることを示唆する重要な証拠となった。 

 
	 また、鉄硫黄クラスターの形成においては、黄鉄鉱をターゲットに Nd:YAGレーザーを利用
した液中レーザーアブレーション並びにパルス電子線照射なども行い、その反応生成物を調べ
た。その結果、エタノールやアセトンといった反応溶媒に応じ、アブレーション生成物を確認
した。特に配位能を有するアセトンが反応溶媒との際に鉄硫黄クラスターとみられる生成物が
確認できたことから、鉄硫黄クラスターの形成能が高いと期待されるリガンドとして、グルタ
ミン酸、システインおよびグリシンから構成されるトリペプチドのグルタチオンなどの配位性
化合物の存在下、種々の pH 条件でのアブレーションを行い、図中の錯体を含む種々の鉄硫黄
含有錯体の発生を確認した。 
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