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研究成果の概要（和文）：生体内で起こっている化学変換（ポリエン環化反応）を模倣して、顕著な生物活性を
示す天然物を合成する方法を検討した。触媒的不斉還元を利用することにより、基質となるエポキシアリルシラ
ンを従来より短工程で合成できることが分かった。様々な基質を調製してポリエン環化反応を行い、橋頭位近傍
にある置換基の影響を明らかにした。生成物である架橋三環性化合物に対して閉環メタセシスなどの化学変換を
行い、全合成まであと数工程となる化合物を得ることに成功した。

研究成果の概要（英文）：We have investigated a method for the synthesis of bioactive natural 
products, in which a biomimetic transformation (polyene cyclization reaction) is used as a key step.
 It was found that the use of catalytic asymmetric reduction could shorten the synthetic route to 
the epoxyallylsilane, the substrate for the polyene cyclization reaction. We also clarified the 
effects of substituents near the bridgehead position on the polyene cyclization reaction. The 
bridged tricyclic compound obtained was successfully converted to the compound, which needs a few 
more steps for the total synthesis, by chemical transformations involving ring-closing metathesis.

研究分野： 有機合成化学

キーワード： メロテルペノイド　架橋多環式骨格　ポリエン環化反応　エポキシアリルシラン　触媒的不斉還元

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
ポリエン環化反応は従来、ステロイドなどに見られる多環式縮合環の構築で威力を発揮してきた。一方、私たち
は同反応で架橋構造をもつ多環式骨格を構築できることを明らかにしていたが、本研究によりその骨格構築法の
実用性を示すことができた。本研究で合成法を確立した化合物群と同一の骨格をもつ化合物は抗腫瘍活性をはじ
めとする顕著な生物活性をもつが、天然からの供給量がわずかなため、活性の全貌が明らかにされているとは言
い難い。本研究は同化合物群の創薬への展開を後押しするものである。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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