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論文内容の要旨

チトクロム酸化酵素は， ミトコンドリア内膜にある電子伝達系の未端にあり酸素分子を還元し水に

変える働きをもった膜タンパク引である。この酵素は通常の界面活性剤中に可溶化した状態では，活

性中心に 2 個のヘム α と 2 個の銅を含んでむり，酸化還元電位や外部配位子に対する反応性は各々 4

個の活性中心とも異なっていて互いに相互作用していることが知られている。

可溶化した酸素では還元型でアルカリ処理すると 575-nm に光退色性を示す吸収帯が現われること

が知られていたが，この吸収帯は酵素が膜中にある時も出現することを示した。さらにこの吸収帯が

ヘムのホルミル側鎖とタンパク部分の相互作用によって現われることから，この吸収帯をプロープに

して配位千の光解離一再結合によって極低温にむいてもヘム側鎖とタンパク部分の相互作用が変化す

ることを見出した。

この酵素の働きを解明する kで活性中心聞の相互作用の内容を知るのは重要であり，その 1 つの子

掛りとしてヘム α に結合した一酸化炭素の光解離と再結合の特殊なふるまいについて研究した。この

a酸化炭素は77Kで光解離するがこの温度ではまだ再結合せずにおり， 170K付近まで外品させて初

めて再結合する。この再結合温度( 170 K) は，他のヘムタンパク 't't ( ミオグロビンなど)の再結合

温度 (20~30 K) とくらべ異常に高し \0 この再結合温度が高い理由として，ヘム α の近傍に銅があり

それが光解離した配位子をある部位に強く捕捉するのに貢献していると考えた。この考えは，銅付近

の構造を修飾する処理によって77Kで一酸化炭素の光解離が観測されなくなる事実により強く支持さ

れた。またタンパク質と正常な形で結合していないヘムおよびフリーで存在するヘムの一酸化炭素複

合体は，極低温で光解離しなくなる事実を見い出 L ，従来の，へムの一酸化炭素複合体は光解離する
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という通念に疑問をなげかけると共に，一酸化炭素の光解離のメカリズムおよび光照射後の吸収スペ

クトルの変化の解釈に対しでもいくつかの提案を行なった。

この酵素は膜タンパク質であるから，リン脂質膜の物理化学的性質の変化の影響を受ける。この酵

素を人工膜小胞に取りこませ，膜の相の状態および相転移が酵素活性の活性化エネルギーに影響する

ことを示すと共に， 20
0

C 付近に膜の相転移とは関係なく酵素自体に構造転移が起ることを示した。ま

た，この構造転移は，リン脂質膜が固相状態の時はほとんど抑えられるが，流動相にある時は現われ

ることを示した。

論文の審査結果の要旨

本論文は溶解状態，及び膜に存在する状態のチトクロム酸化酵素についての研究をのべたものであ

る。ヘムが一酸化炭素を結合している場合及び結合していない場合について低温における光照射後の

高い PH におけるヘムと蛋白部分との結合状態の変化とヘムと一酸化炭素の再結合を温度を上昇させ

っつくわしくしらべ，その結果から，蛋白部分に温度に依存した構造のゆらぎのあること，ヘムから

解離した一酸化炭素が蛋白部分に捕捉されていることを推論した。

次にこの酵素を種々の脂質膜にうめこみ，その活性と温度との関係をしらべ，脂質が流動相を作る

ときは，酵素分子の構造が，溶解状態と同じ温度で転移をおこすこと，脂質が固相を作るときは，こ

の車三移が抑えられることを明らかにした。

以上本論文は非常に興味ある知見を与えたもので博士論文として価値あるものと認める。
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