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論　　文一　の　　要　　旨

　イソプレノイド炭化水素のような側鎖を有する分岐状炭化水素は，〃一a1kaΩeのような直鎖の炭化

水素に比べて，微生物によって資化。利用されにくく，その微生物資化性やそれらからの有用物質

生産に関する研究例はあまりない。しかし，これらイソプレノイド炭化水素類はsha1e　oi1申に比較

的多く含まれているなど自然界にはかなり広く分布しておりラまた，イソプレン，1，3一ブタジエン，

プロピレン等を基本骨格とする交互重合オリゴマーの合成により，天然イソプレノイド炭化水素と

構造の類似した種々の化合物も得られるようになってきているなど資源的にもその重要性は高まっ

てきている。

　本研究は，イソプレノイド炭化水素類の微生物変換に関して，それらの構造と微生物資化性の関

係を調べるとともに，微生物変換による有用物質の生産についても検討したものである。

　まず，土壌から分離した多数の菌株のなかからイソプレノイド炭化水素priStaneに生育し培養液

中に酸化生産物を蓄積する3菌株を新しく発見し，そのうちの代表的一菌株BPMユ613の菌学的性質

を検討して朋odooo06伽　sp．に属することを明らかにした。

　次に，本菌株の培養液中から酸化生産物を単離し，主酸化生産物はpristaneの片末端が酸化をう

けて生成したpris腕a1およびpristanic　acidであることを，微量酸化生産物は，同様に片末端が酸

化をうけて生成したpristy1prist狐ateおよびpristy1a1dehydeであることを確かめた。また本菌株

によるpristane代謝経路上の分解産物として2，6－di㎜ethylΩon鋤edioic　acidなど3種の代謝産物を

新たに単離・同定し，本菌株によるpristaneの代謝は，末端酸化物のアルコール，アルデヒドを経

由してpristan1c　acidに酸化された後，さらに，pristanic　acidがβ一酸化をうける系とω一酸化をう
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けた後β一酸化をうける系の2つによって行われていることを明らかにした。

　さらに，ビタミンEおよびKユの合成原料として利用できる有用物質であるpristana1およびpris－

tanic　acidの本菌による培養生産条件を検討し，pdstaneを基質として約37％という高い変換収率で

それらを生産する条件を確立した。

　次に，pr1sta鵬以外のsha1eoi1系イソプレノイド炭化水素成分であるphyt狐e，1－pristene，

norprist独eおよびfamesaneの微生物酸化について検討し，それら4つの炭化水素がいずれも本菌

株により資化され，培養液申に酸化生産物が蓄積されることを見出した。それらの酸化生産物はい

ずれも，isop岬y1末端が酸化をうけて生成したアルコールおよびモノカルボン酸であり，4種のア

ルコール類はいずれも新規化合物であった。

　一方，類似の炭素数を有し，末端構造の異なるphyt独e，pristane，1－pζisteneおよびnorpris－

taneの4種の化合物を用いて構造と資化性の関係，酸化生産物の蓄積量などを比較検討し，末端が

それぞれethy1，isopropy1および1soprope町1基からなるphytane，pristaneおよび1－pristeneより

も，末端により長い鎖長のpe耐y1基を有するnorpris腕eの方がよく資化されることを認め，末端

にisoprope町1基とethy1基をそれぞれ有するphy腕eは，両末端にisopropy1基のみ有するpris－

taneより資化されにくいことも明らかにした。また，これらのイソプレノイド炭化水素からの片末

端酸化物であるアルコールは資化性の最も良好であったnorpristaneからほとんど生成されず，モノ

カルボン酸は，pristaneから生成されることを見出した。

　さらに，これまで微生物による末端酸化物の生成蓄積の報告が全くないSq亡a1eneの微生物酸化を

試み，墓質の両末端の肋伽の位置が特異的に酸化をうけて生成した新規化合物肋〃ザ

squalenedioic　acidの生成を確認し，その生産条件を検討して，消費基質に対して収率45％（w／w）

の蓄積に成功した。

　続いて，イソプレノイド関連交互重合オリゴマー（3量体）およびそれらの誘導体からのBPM

ユ613株による酸化生産物の検索を行い，2一㎜ethy1－2－n◎nano1からの生産物はω一位の皿ethy1基が

酸化をうけて生成した新規化合物8－hydroxザ8珊ethy1n㎝anoic　acidであり，生理活性物質ミルミ

カシン（アリの分泌する花粉の成長阻害物質）と構造的に類似していることを確認した。

　このように，微生物によって資化・利用されにくいといわれているprista鵬，squa1ene，isoalkane

などのイソプレノイド炭化水素類およびイソプレノイド関連合成オリゴマー類の微生物による代謝

経路や，それらの化合物の構造と資化性との関係，さらに酸化生産物の生成蓄積等を明らかにし，

該分野に多くの新たな知見をつけ加えるとともに，7種類の新規化合物を得た。

審　　査　　の　　要　　旨

　微生物によって資化・利用されにくいと言われており，該分野での研究例の少ないpristaneなど

のイソプレノイド炭化水素類，squa1ene，isoa1kaneおよびイソプレノイド関連合成オリゴマー類の

微生物資化性を調べ，それらの代謝経路と微生物変換による有用物質の生産について検討したもの
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である。

　まず，prist独e資化能を有し，酸化生産物を生成蓄積する新規分離株BPM1613の菌学的性質を検

討し，肋od06060眺　sp．属に分類した。本菌株によるpris腕eの主酸化生産物としてpristano1と

prist狐ic　acidを，また2種の微量酸化生産物および3種の代謝経路上の分解産物を同定し，pris－

taneの代謝経路を示すとともに，pristano1とpristanic　acidの効率的な生産のための培養条件を検

討している。

　次に，本菌株によるphy腕e，1－pristene，ηorpr1staneおよびfamesaneの微生物酸化を試みた

結果，4種の新規化合物を分解。同定するとともに，それらイソプレノイド炭化水素の構造と資化

性の関係や，酸化生産物の蓄積条件についても比較検討を加え新しい知見を得ている。

　また，本菌株によるsqωeneの酸化を試みた結果，新規化合物左伽8－squa1enedioic　acidを分

離・同定し，さらにイソプレノイド関連合成オリゴマー類を基質として，2種の新規酸化生産物を

確認し，微生物による有用生理活性物質生産への可能性を示している。

　以上の研究は，イソプレノイド炭化水素および関連化合物の微生物による代謝と変換に関して多

くの新たな知見を提供したものであり，さらに本研究の過程で得られた7種類の新規化合物の中に

は生理活性物質合成の申問体として有用なものも含まれている。従って，本研究の成果はイソプレ

ノイド炭化水素のファインケミカルズヘの未知を拓くとともに，光学活性体などの有機合成への利

用にも今後大いに役立つものと期待できる。

　よって，著者は農学博士の学位を受けるのに十分な資格を有するものと認める。
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