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論  文  内  容  の  要  旨  

近年の地球環境の悪化により，化石資源に代わり再生産可能な資源の重要性がますます増大している。再生産可能資源の  

うち，最多蓄積量を有するものは木質であり，そのほとんどが二次木部である。そこで，二次木部形成と関連した成分の生  

成機構の解明が今後ますます重要になってくると考えられる。二次木部成分の生成は，細胞壁形成と心材形成に関与するも  

のであり，両代謝過程においては，いずれもフユニルプロパノイド生合成が重要な位置を占めている。すなわち，細胞壁形  

成ではリグニン，心材形成ではリグナンやノルリグナンなどの生合成があげられる。また，フユニルプロパノイドの生合成  

については，近年研究が飛躍的に進展しているが，なお，未解明な点が多々残されている。例えば，フユニルプロパノイド  

代謝は，いわゆる格子状生合成経路に含まれる可能性があり，ケイヒ酸／モノリグノール経路とリグナン経路において，生  

理的に主要な代謝経路を特定することは難しい問題であった。   

そこで本論文では ，この研究課題に適したモデル植物としてシヤク（A乃gゐrf∫C∽汐J∽けわ）とペニバナ（G‡rfんα机∽  

～≠乃Cわr∠∽）を用いて安定同位体標識前駆体の投与実験と代謝物の網羅的解析とを組み合わせた実験をケイヒ酸／モノリグ  

ノール経路とリグナン経路の解析に適用し，これらの経路に存在する格子状の様々な経路の中から生理的に妥当な代謝経路  

を特定することを試みたものである。   

本論文の研究内容は以下のようにまとめられる。   

1．シヤクにおけるヤティンの生合成機構：   

心材は，草本植物には存在しないが，木本植物（樹木）に見られる特有の形質である。しかし，樹木の心材形成機構を直  

接的に解明することは現段階ではきわめて難しい問題であり，心材成分の生成機構もほとんど明らかにされていない。心材  

に特異的に蓄積する二次代謝産物（心材物質）の生合成調節機構を解明すれば，心材形成の分子機構に関する多くの知見が  

得られるものと期待される。一方，代表的な心材リグナンとしてヤティンがあげられるが，ヤティンはまた抗腫瘍リグナン  

であるポドフィロトキシンの生合成前駆体としても重要である。そこで先ず，モデル植物としてシヤクに含まれるヤティン  

に注目し，そのリグナン生合成機構の解明を目的として実験を行った。   

本研究を開始した当時，高等植物におけるマタイレジノールからヤティンに至る代謝経路には様々な格子状の経路の可能  

性があり，どの代謝経路が生理的に安当な経路であるか全く未解明であった。そこで，マタイレジノールからヤティンに至  

る全ての可能な前駆体及びそれらの中間代謝物の網羅的解析を行った結果，以下のような新知見を得ることができた。  

1）重水素標識リグナン及び13c一フユニルアラニンを投与した後，これらの安定同位体の取り込み状況について網羅的  

に解析することにより，マタイレジノールからヤティン及びブルセヘルニンに至る二つの経路が存在することを明らか  

にした。   

2）複数の標識化合物の競合投与実験によりマタイレジノールからブルセヘルニンに至る分岐経路がヤティンには至らな  

いことを証明し，ヤティン生合成経路を確立した。  
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従来，格子状の多数の生合成ルートが考えられる中で，生理的ルートを特定することはきわめて困難であった。しかし，  

本研究では考えられる全ての各種中間代謝物に対応する安定同位体標識化合物の投与実験とそれに続く代謝物の網羅的解析  

を行うことにより，生理的ルートを特定することができた。さらに，本項で確立された手法はペニバナにおけるケイヒ酸／  

モノリグノール経路の代謝解析研究に適用された。   

2．ペニバナにおけるケイヒ酸／モノリグノール経路の代謝解析：   

過去10年余りの間に，ケイヒ酸／モノリグノール経路の分子生物学に関する研究は，リグニン生合成との関連で格段に進  

展してきた。一方，リグナンの前駆物質でもあるコニフェリルアルコールの生合成ルートについては全く未解明であった。   

そこで，前項で確立した代謝解析系をこの経路に適用し，リグナン生合成に含まれる生理的ルートの特定を試み以下のよ  

うな結果を得ることができた。  

1）ケイヒ酸／モノリグノール経路上のほとんど（15種）の中間代謝物につき，GCTMSを用いた安定同位体希釈法に  

基づく代謝解析系を確立した。   

2）この系を，既に当研究窒でリグナンとリグニンをともに産生することが見出されていたペニバナの登熱中種子に適用  

し，代謝中間体の代謝解析を行うことができた。かつ，標識様式の異なる複数の前駆体を同時に投与する，競合投与実   

験を行うことにより，リグニン生合成とリグナン生合成に関与するフユニルプロパノイド代謝経路が部分的に異なるこ  

とを初めて見出した。  

論 文 審 査 の 結 果 の 要 旨   

樹木生理学，木質利用学及び天然物化学などの観点から興味が持たれているリグニン及びリグナンの生合成に含まれるフ  

ユニルプロパノイド代謝経路については，近年研究が進展しているが，未解明な点が多々残されていた。特にケイヒ酸／モ  

ノリグノール経路及びマタイレジノールからヤティンに至るリグナン経路は，いわゆる格子状経路の中に組み込まれている  

と想定されており，生理的に正しいと思われる代謝ルートを決定することはきわめて難しい問題であった。本論文は，安定  

同位体標識前駆体の投与実験と各種代謝物の網羅的代謝解析とを組み合わせた実験をケイヒ酸／モノリグノール経路とリグ  

ナン経路の解析に適用し，関係する格子状経路の中から主要な生理的ルートを特定しようと試みたものであり，評価すべき  

点は以下の通りである。  

1）リグナン経路上の中間代謝物である，マタイレジノールからヤティンに至る全ての可能な前駆体（8種）につき，非  

標識体と3個以上の重水素で標識した標品をそれぞれ合成し，さらにケイヒ醸／モノリグノール経路上のほとんどの中  

間代謝物（15種）についても，非標識体及び重水素標識体を合成した。従来，ケイヒ酸／モノリグノール経路上の非標   

識化合物の合成については，個別に報告されているが，標識体を含め系統的に合成した例はなく，今後，各種植物体に  

おけるフユニルプロパノイド代謝解析研究に応用可能であると考えられる。   

2）マタイレジノールからヤティンに至る全ての可能な中間代謝物（8種）につき，GC－MSを用いた安定同位体希釈  

法に基づく代謝解析系を確立した。さらに，それを安定同位体標識体の投与実験と組み合わせることによって，シヤク   

（A乃fんrよ∫C〟∫卿gγ郎打ゐ）のリグナン生合成におけるヤティン生成経路を確定した。   

3）同様に，ケイヒ酸／モノリグノール経路上のほとんどの可能な中間代謝物（15種）についても，安定同位体希釈法に  

基づく代謝解析系を確立した。この系を安定同位体標識体の投与実験と組み合わせることによって，ペニバナ   

（Cムrfゐα椚び方言乃Cねr才∽）の登熟中種子におけるリグニン合成とリグナン合成とでは，ケイヒ酸／モノリグノール経路  

における生理的ルートが異なることが明らかとなった。   

以上，本論文は高等植物におけるリグニンとリグナンの生合成研究において，生理的に妥当なケイヒ酸／モノリグノール  

経路とリグナン経路を特定するための代謝解析実験法を確立したものであり，樹木代謝化学，植物生理学，及び木質天然物  

化学への発展に寄与するところが大きい。   

よって本論文は博士（農学）の学位論文として価値あるものと認める。   

なお，平成17年2月17日，論文並びにそれに関連した分野にわたり試問した結果，博士（農学）の学位を授与される学力  

が十分あるものと認めた。  
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