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研究成果の概要（和文）：優れた実験手法を用いたとしてもその反応機構を実験的手法のみで完全に解明することは困
難であり、理論化学、特に量子化学計算のサポートが必要とされている。本研究では、酵素触媒反応の原動力となる金
属活性種の電子構造およびその反応性について探索するため、量子化学計算による理論研究を展開した。遷移金属錯体
に触媒される化学反応の解析を行い、その反応機構を明らかにした。特に理論計算により酸素活性化の機構を中心に研
究した。実験研究者とも活発に共同研究を行い、その成果を論文、学会にて発表した。

研究成果の概要（英文）：In general physical insight based on the best experimental method is not enough. 
Thus, we performed theoretical calculations to help better understanding of catalytic systems. In our 
research we discuss the catalytic mechanism for enzymatic reactions from a theoretical viewpoint. Our 
computational study suggests the metallic active sight of enzymatic reactions has a interesting 
electronic structure to activate inert substrates. We determine possible reaction pathway that involves 
transition states and intermediate.

研究分野： 量子化学

キーワード： 触媒　量子化学計算
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１．研究開始当初の背景 
遷移金属元素は、触媒では活性点として、生
体内では酵素の活性中心として、高い選択性
や温和な条件で反応をコントロールし、極め
て高効率で物質の変換を行っている。このよ
うに遷移金属元素は微量ながら、触媒や酵素
の活性点できわめて重要な役割を果たして
いる。それらの反応は一見すると単純な反応
であっても複雑な素反応の組み合わせで進
行していると考えられている。そのため、反
応機構を明らかにするためには、素反応レベ
ルでの理解を欠かすことができない。しかし,
優れた実験手法を用いたとしてもその反応
機構を実験的手法のみで完全に解明するこ
とは困難であり、理論化学、特に量子化学計
算のサポートが必要とされている。 
 
２．研究の目的 
(1)銅金属酵素に関する理論的研究：チロシナ
ーゼ、pMMO の銅活性点と周辺タンパクの
役割解明 
(2)外部刺激応答性錯体に関する理論的研
究：スピンクロスオーバー錯体の現象理解 
(3) 鉄金属酵素に関する理論的研究：
sMMO(可溶型メタン酸化酵素)の金属活性点
の解明 
(4)ゼオライト触媒に関する理論的研究：酸化
触媒能、金属吸着能の理論的解明 
(5)タンパク質中の電子移動解析：複数の金属
活性点を結ぶタンパク質の電荷移動を考察 
 
３．研究の方法 
金属活性点とその周辺構造を調べるために、
研究方法にはリアルな系での計算が実行可
能な理論的手法を用いた。 
 
４．研究成果 
研究成果は国内外の学会での発表や専門誌
での掲載などにより公開済みである。ホーム
ページ上での成果の公表や、総説執筆などの
機会を通して積極的に成果を発表した。また、
申請者は理論計算に興味のある実験グルー
プの研究者や、新規に計算グループを立ち上
げる企業の技術者に、計算の指導をすること
で研究成果の社会還元を行なった。さらに、
九州大学では一般市民向けの公開講座や研
究室見学がしばしば開かれており、これらの
機会を使って研究成果を社会に広く発信し
た。 
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