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（５）研究成果の概要（公開） 
本課題では、原始地球上でタンパク構造が自発的に生まれ得たことを示す包括的なシナリオの提案に至

った。アミノ酸は宇宙空間に遍在する分子群一つであることが明らかになって以降、生命誕生の起源につ

いてはどのように homochiral(L-form) アミノ酸のペプチド結合の繰り返しからなるタンパク一次構

造が生じたのか、偏在分子から生命分子への進化過程の解明が課題となっていた。 
非生命合成されるアミノ酸は常にアミノ酸以外の有機物、アミノ酸以外のアミノ酸、エナンチオマー

の混合物であり、化学平衡論のみからタンパク一次構造への構造選択を説明することはほぼ不可能である。

無機鉱物などの吸着濃集や鋳型に相当する触媒様作用に注目が集まったものの、タンパク構造を導くこと

が可能な触媒物質は発見されていない。また、生体ではタンパク構造に関与しない代謝物ではアミノ以

外、エナンチオマーアミノ酸、アミド結合以外のアミド結合分子の構造は許容されており、ここではタ

ンパク構造に特異的な分子進化と構造選択が起きた可能性を検証した。 
本課題で、分子構造解析手法を駆使し、固相・水相・気相の不均一界面に生じる coffee-ring effect が、

水溶液からのグリシンの自己組織化、結晶化自体を比較的頻繁に促すことを確かめた。申請者の研究チー

ムは、HPLC 定量と合わせ、X 線結晶回折、質量分析、固体 NMR 観測により特定のグリシンモノマー結

晶のみが効率的に長鎖ポリマーへと重合し、かつそのポリマーが自発的に結晶となることを確かめた。ポ

リグリシンは実際に観測されているタンパク一次構造骨格でもあり、局所的非平衡によって生命分子の生

成が促されることを確かめたことになる。グリシンポリマーが螺旋構造をとる場合、引き続く熱分解によ

る部分的なα炭素への付加反応過程は、ペプチド骨格への側鎖導入に相当するが、その化学性に依存せず

螺旋構造の安定化のため（ラマチャンドラン/プロットとして知られるアミノ酸ユニットと立体安定性の傾

向）、ホモキラルのユニットとなる可能性がある。実際に固体 NMR と X 線での分析で、グリシンポリマ

ーがらせん構造の結晶性が確かめられた。しかし、繰り返し構造のポリグリシンは構造情報が乏しく、ま

た、局所に集積する試料は実験スケールアップで回収量を増やすことが難しいため、微量試料解析は容易

ではなかった。13C15N 安定同位体ラベル化グリシンを原料とし信号強度を高めるなどの工夫を行った。こ

れまでの観測結果をもとに、原始地球環境中、地熱水活動域でグリシンの合成からタンパクペプチド断片

が水圏に供給されるまでが一括して説明できるシナリオを提案した。 


