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Chemical study on bioactive terpenoids from Okinawan marine organisms. 

きロι冊1 文 題
(沖縄産海洋生物の含有する生物活性テノレペノイドの化学的研究)

目

海洋生物の化学的研究は 1970年代から急速に発展し、多彩な化学構造と様々な生理活性

をもっ天然有機化合物の発見につながっている。生物多様性に富む沖縄海域も新奇有用天

然有機化合物の宝庫のーっとして知られている。

自ら動けない海綿やホヤ、ソフ トコーラル等の無脊椎動物の多くは、捕食者から身を守

るため体内に毒を持ち、現在は資源としての価値はほとんどない。しかし、これらは毒を

持つが故に大きな潜在的価値を秘めた宝物である。これらの毒物は癌や感染症に効く新し

い医薬品さらに生化学や薬理学等の研究試薬のような高付加価値物質になりうる大きな可

能性を持っているからである。

本研究は、沖縄海域に生息する海洋無脊椎動物から新規化合物や生理活性物質(抗菌・

抗カピ性、抗腫癖性、抗炎症性物質など)を分離し、その化学構造明らかにすることを目

(次頁へ続く)



的としている。沖縄県座間味島産セスピチュラリア属ソフトコーラルCespitulariasp.、伊良

部島産ソフトコーラルSinulariasp.、宮古島産ソフトコーラルLobophytumspおよび多良間島

産海綿Dysideasp.の各抽出物が各種クロマトグラフィーにより分離され、合計41個の純粋な

成分が得られた。それらは1D-および20司 NMRをはじめとする各種機器分析(質量スベクト

ルや赤外線吸収スペクトルなど)によって同定された。 17個は新規化合物であった。成分研

究の概要は以下(①~④)の通りである。

①ソフトコーラルCespitulariaspのアセトン抽出物がウニ受精卵の卵割を阻害したので、

各種クi戸fマトグラフィーで分離され、既知のジテ/レベンalcyonolide(アノレシオノライド)と

13種の!新規ケノレシオノライド類縁体が分離・同定された。アノレシオノライドおよび新規ジテ

ルペンの炭素骨格は、ゼニア (Xenia) 属ソフトコーラノレ由来のぜニシン類 (xenicins)分子

中の 9員環が開列して生じたものに相当し、これらはゼニシン類のセコ型化合物と考えられ

る。分離された 14穏のジテルベンのなかで、ラクトンおよび環状アセタール構造を共通にも

つアノレシオノライドと新規類縁体が、大腸がん (HCTI16) の増殖を抑える性質(アポトー

シス誘導)と抗炎症作用が最も強いことが示された。②ソフトコーラルSinulariasp.から3種

の新規セスキテルペンと 6種の既知化合物が単離され、これらが抗炎症作用を持つことが明

らかにされた。ベルオキシドである3穏の新規セスキテルベンの生合成経路が推定されたが

、これらが抽出過程で生成する人工物の可能性を除外できなかった。③ブドウ球菌

Staphylococcus aureusと大腸菌Escherichiaco/iに対して増殖阻止活性を示したソフトコー

ラル Lobophytum spから3種の新規センブレン型ジテルベンと 8種の既知類縁体が単離され

た。 3種の新規ジテルベンの抗菌性は強くはなかったが、既知類縁体の一つが大腸菌に対し

て、抗生物質ストレプトマイシンより強い抗菌活性を持つことが判明した。④海綿Dysidea

sp.から 6種の既知セスキテノレベンが分離され、 3種類の菌(大腸菌，腸内細菌 Yersiniα

enterocoliticα，悪臭原因菌Corynebateriumval・iable) と足白癖 (Trichophytonrubrum 

、水虫のカピ)に対する抗菌・抗カピ活性が調べられた。スピロ化合物を含む3穫は、抗菌活

性は弱いが、カピに対して比較的強い増殖限止活性を示した。

琉球大学理工学研究科の学位授与に関する取扱い細則第16条-18条に従って、学位論文審

査および最終試験{公開の論文内容発表会、開催日時:2016年8月12日(金) 13時一 14時、

場所理学部理系複合棟207室}を実施し、以下の結論に至った。

上記①~③の成果は、学会 (4園内学会、 3 国際学会)で発表され、査読付き国際誌(

Heterocycles， Marine Drugs， Tetrahedron Lettes， Bioorganic & Medicinal Chemistry Letters， 

Archives 01 Pharmaeal Research， Molecules)に 6報の論文(5論文は学位申請者ProdipK目 Roy

氏が筆頭著者)として掲載された。このことは本学位論文が国際水準にあることを示してお

り、化学専攻の課程博士学位授与基準{査読付き論文 2報(1報はフルペーパー) }も十分

に満たしている。また、本研究成果は理学的に有用であり、提出された学位論文は博士の学、

位論文に相当するものと判断し、学位論文の審査を合格とする。また、論文発表会における

発表ならびに質疑応答において、申請者は専門分、野および関連分野の十分な知識ならびに琉t

球大学大学院理工学研究科博士後期課程修了者として十分な研究能力を有していることが

確認できたので最終試験を合格とする。
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