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炭酸アンモニウム水溶液あるいは．一二酸化炭素とアンモニアを吸収させた水溶液に 80 ℃以上で
280nm より短波長の紫外線を照射すれば、アミノ酸および核酸塩基がかなり多量に生成するこ
とを見いだした。これは、炭素化合物として CH4 を含むような還｝じ的大気環境卜. だけでなく、
CO2 を含むような酸化的大気環境下であっても生命起源物質の無機的合成が可能であることを
示す。また、この水溶液内での合成反応が M 炒の共イ-fによって著しく促進されることも分かっ
たが、これは、無機塩を含む水溶液である海洋での生命の誕生を賠示する。一方、土叫の照射
済み溶液の分析の結果、高濃度のシュウ酸アンモニウムおよびオキサミン酸が検出され、これ
らが反応中間体であると推定された。さらに、合成条件と生成星の関係および反）心中間体や
M 産の添加効果などについての詳細な研究を進め、アミノ酸と核酸塩基の生成反応機構を次の
ように推定した。(1)炭酸アンモニウム水溶液あるいは二酸化炭索とアンモニアを吸収させた水
溶液に紫外線を照射するとシュウ酸アンモニウムを生じる。 (2) シュウ酸アンモニウムは熱分解
によってオキサミン酸となるが、オキサミン酸は M 産と強く錯形成するため、 M 産共存Fで
はこの熱分解反応が促進されるとともに生成したオキサミン酸のオキサミドヘの分解が抑制さ
れ、オキサミン酸が高濃度に蓄積する。 (3) オキサミン酸は 280nm より短波長の紫外線を吸収
してアミノ酸および核酸塩基となる。

1.緒言
生命の起源の研究目的の一つは、原始生命

誕生時の地球環境の推定にある。従来、原始
大気に関しては、 CH4、NH3、H2、H20 が主
成分であったとする還元大気説と CO2、N2‘
02、H20が主成分であったとする酸化大気説
があったが、 1953年、 S. L. Millerが還元大気
組成の気体中での放電によって初めてアミノ
酸や有機酸を無機的に合成して以来(1]、還元
大気説が優勢となり、還元大気を想定した多
くの研究が、紫外線、放射線、電気放電、衝
撃波などを合成エネルギー源として進められ
てきた[2,3]。しかし、近年の地球大気中の希
ガス濃度、 40ArだAr比および炭酸塩の緩衝作
用を念頭においた大気組成の推定(4-9] 火山
ガス組成[10] あるいは地球近辺の惑星大気組
成[11 lなどに関する地球・宇宙科学的研究の

成果の多くは、地球誕生時に存在していた還
元的大気は昂い時期に失われ、生命発生時の
大気は既に酸化的であったことを示唆してい
る。ここで、もし酸化的雰囲気での生命起源
物質の無機的合成が確証されれば、酸化大気
説は有力な支持を得ることとなる。
著者ら はすでに、 C O2、N H3、0 2を含む水

溶液を紫外線照射することによって、アミノ
酸、核酸塩基を含むかなり多凰のポリマーが
合成できることを報告した 112,131。これは、
CO2を直接の炭素源としたアミノ酸および核
酸塩基の無機的合成の最初の例である。ま
た、反応水溶液中に Mg2+ を共存させたとき
アミノ酸と核酸塩基の生成屈が目だって増加
することを見いだしたが、これは、 M g汽こ富
んだ海洋水が生命起源の媒体となった可能性
を示唆すると考えてよい。さらに、紫外線照
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射後の水溶液中にはシュウ酸およびオキサミ
ン酸が高濃度に生成していることを確認し、
これらが反応中間体であると推定している。
本報では、前報I12,13]およびその後の実験

結果の詳細を述べるとともに、光合成機構を
考察する。
なお、酸化性雰囲気での生命起源物質の合

成に関連した研究には次のようなものがあ
る。炭酸ガスを吸収した水溶液の光照射によ
るホルモースの合成[ 14]、また、 炭酸アンモ
ニウム固体の y 線照射によるグリシンおよび
アラニンの合成[15]、C O2ほど酸化的ではな
いけれども CH4 よりも酸化的な H C H O と
N H p H を含む水溶液(16] あるいは修飾洵水
rl7] からのアミノ酸の合成、 a ーオキソ酸と
NH3 を含む修飾海水からのアミノ酸の合成
[18]、C O、H2およびN2から生成する H C N を
含む水溶液からのアミノ酸の合成 [19]、C O
の光照射によって生じる c p 2 とN H 2 O H を含
む修飾海水を 105 ℃に加熱あるいは紫外線照
射することによるアミノ酸合成 l20]、H C H O
および NH3 を含む水溶液に H2S を作用させ
たアミノ酸合成 [21] などが挙げられる。な
お、修飾海水を用いる研究は、水中での生命
起源物質の合成における金属イオンの役割の
璽要性を指摘している点で興味深い。

2. 実験
炭酸アンモニウム水溶液あるいは CO2およ
び NH3 を吸収させた水溶液 35 ml を内径 20
m m の石英管に封入し、 4 0 0 W 高1玉水銀灯に

よって紫外線照射した。この水銀灯は Fig. 1  
に示すような波長分布を持っており、照射条
件下での照射線艤率をシュウ酸ウラニル線批
計によって求めたところ 2.4 x  1018 photons/sec 
であった。照射温度は、反応容器の外側に成
けた石英製のウオタージャケットに流す水の
温度を変えることによって調節した。
本実験においては、過マンガン酸処雌した
のち．こ渾 l蒸留した水を用いた。実験に使用し
た試薬は全て試楽特級品であるが、各々の試
薬についてアミノ酸および核酸塩基含量が検
出限界以下であることを確認して用いた。
照射済み溶液中のアミノ酸と核酸塩基の分

析にあたっては、同溶液に少量：の N a O H を加
え、減圧下で加温乾固後、 6 M塩酸酸性にし
て IIO ℃で 24 時間加温して加水分解した。
得られた溶液を乾固後、残油を蒸留水に溶解
して分析試料とした。アミノ酸および核酸塩
基の分析は、それぞれ陽イオン交換樹脂カラ
ムおよび O D S 逆相カラムを用いる高速液体
クロマトグラフィーで行った [22]。照射済み
溶液中のシュウ酸、オキサミン酸、オキサミ
ドの分析には照射済み溶液をそのまま（加水
分解せずに）用いた。これらは O D S 逆相カ
ラムを用いる高速液体クロマトグラフィーで
定量したが、白金電極を用いるボルタンメト
リーによる定罹結果とよく 一致した。
なお、特に断わらない限り以下の議論で

は、アミノ酸や核酸塩基の生成量は、紫外線
照射後の試料溶液 35ml 中の濃度として示
す。
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Fig. 1. Energy Distribution of 400 W  high pressure m e r c u r y  arc lamp. 
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3. 結果と考察

3.1 光照射条件とアミノ酸および核酸塩基の
生成量
10 ％炭酸アンモニウム水溶液を 90 ℃で

100時間照射したとき、直径 O.ot ~ O.lmm程
度の水に不溶な白色球状ポリマーが生成し
た。ポリマーを含む照射済み溶液を加水分解
後、分析したところ 1.7 X  10・5, 7.8 X  10・6, 2.1  X  
10・6, 7.4 X  10・6 M  ( M  =  mol/dmりのグリシン、
アラニン、セリン、アスパラギン酸が、ま
た、 4 X  10・6、1.8 X  to-6 M のシト シン、ウ ラ
シルが検出された。また、 1 M N H 3水溶液に
p H =  8.9 になるまでC O 2 を吸収させたものを
同条件で照射したときにも同様なポリマーが
生成し加水分解後に 1.48 X  10・5、2.1 X  10叉
8  X ]が M のグリシン、アラニン、アスパラ
ギン酸が検出された。
一方、ポリマーを除いた水溶液を加水分解
し、同様に分析したところ、上記と同様な濃
度レベルのアミノ酸と核酸塩基が検出され
た。いずれの試料についても、加水分解せず
に分析したときには、アミノ酸と核酸塩基の
濃度は数n M程度の少量であった。これらの
結果は、生成したアミノ酸と核酸塩基は白色
ポリマー中には含まれず、むしろ水溶液に溶
存していること、そして、溶存しているアミ
ノ酸や核酸塩基は重合していることを示す。
なお、白色ポリマーは、糖や有機酸あるいは
後で述べるオキサミドのような有機炭素化合
物の重合体である。
照射済み溶液から炭酸アンモニウムを除い

た後、乾固したとき得られた白色残造の量
は、アミノ酸と核酸塩基の分析結果から予測
される量に比べて極めて多かった。 この残涜
をフェノール一硫酸法および液体クロマトグ
ラブ法によって分析した結果、多量の糖を検
出した。しかし、これらは天然の糖とは異
なっており、正確な同定と定量には至ってい
ない。
種々の条件下でのアミノ酸および核酸塩基
の生成量をそれぞれ Table 1 および Table 2  

に、また、アミノ酸の生成におよぼす紫外線
波長の影響を Table 3 に示す。すなわち Table
3 は、特定波長以下の波長の光を遮断できる
フィルターを介して紫外線照射したときのア
ミノ酸生成量であって、フィルターガラス
UV-22、UV-25、UV-28、UV-32 を用いてそ
れぞれ 220、250、280、3 2 0 n m より 短波長の
光を遮断して求めたものである。
アミノ酸および核酸塩基の生成批は炭酸ア
ンモニウム濃度および照射時間にほぼ比例し
た。
アミノ酸および核酸塩基の光合成には、照

射温度および照射光の波長が大きく影響し
た。80 ℃以下での照射によるアミノ酸と核
酸塩基の生成量は 90 ℃でのそれらに比べて
1/10以下であり、 室温の場合の生成量とほぼ
同程度であった。280 n m より 長波長の光照
射による生成羅は少なく、暗所で反応液を 90
℃で 100時間加温してもアミノ酸と核酸塩基
の生成量はμ M以下にとどまっていた。反応
液の水素イオン濃度を HCI および N a O H に
よって調整し、液性の効果を調べたところ、
アミノ酸生成量は p H = 8  ~  9 で最大となる
ことが分かった。
Table 4 にア ミノ 酸の生成量におよぼす各

種の無機塩の効果を示す。反応液に M 産を
共存させたとき生成罹が増加したが、アルカ
リ金属イオ ン、M n尺ハロゲン化物イオン、
硫酸イオンは影響しなかった。本実験におい
ては、 HPO42 の共存によってもアミノ酸の生
成量の増加が観測されたが、これについては
さらに精細な検討が必要である。
また、 M 飲を共存させたとき核酸塩基の生
成量も目だって増加した (Table 2 参照）。
M 産に関するこれらの結果は、 炭酸ガスお
よびア ンモニアガスを吸収した海水 (p H =
8.2 付近の塩溶液） あるいは熱海水中での生
命起源の可能性を暗示するものである。しか
し、原始地球の海水に紫外線がエネルギー源
として十分供給されえたか否かについては解
決すべき問題が残っている。
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Table 1. A m i n o  Acids Formed b y  U V  Irradiation of Aqueous 

A m m o n i u m  Carbonate(AC) Solution (pH =  8.9) at 90°C. 

Cone.  of Irradiation Cone.  of Amino acids formed (x 10-7  M)a 
A C (% )  time (hr) Gly Ala Ser Asp 
1  0  100 170 28 6  14 
20 650 175 22 51 
5  83 19 3  8  

1  0  440 575 78 21 74 
2 0  2 2  3  N.D.  2  

1  Ob (dark) 1000 7  2  N.D.  N.D.  

1  0c (at 25 °C) 100 18 6  N.D.  N.D. 

N H釘 C O汐 100 148 21 N.D. 8  
a; Result~ after hydrolysis of irradiation products in 6  M  HCI. 
b;  Not irradiated.  
c; Irradiated at 25 °c instead of 90 °c.  
d; Aqueous solution prepared bubbling C O 2  into aqueous 1  M  NHJ 
until p H =  8.9. 

N.D.; Not detected.  
Results given are cocentrations converted to those in irradiated 
solutions (35 ml). 

Table 2. Nucleic Acid Bases Formed b y  U V  Irradiation of A q u e o u s  
A m m o n i u m  Carbonate (AC) Solution of p H  =  8.9 at 90 °C under 
Various Conditions 

Cone.  of Reagent coexisted 
A C (% )  

10 none 
20 

10 none 

1  Ob (dark) none 

1  Qc  (at 25 °C) none 

10 0.1 M  MgCl2 
0.05 M  oxalic acid 
0.05 M  oxamic acid 

Irradiation 
time (hr) 

100 

440 

1  00 

100 

100 

Cone.  of bases 
formed (x 10-7 M)a 
Cytosine Uracil 
4 0  1  8  
164 25 

127 3 3  

N.D. N.D.  

3  2  

6 8  2 6  
170 81 
265 178 

a; Results after hydrolysis of irradiation products in 6  M  HCI. 
b; Not irradiated.  
c; Irradiation at 25 °c  instead of 90 °c .  N .D .; not detected.  
Results given are concentrations converted to those in irradiated solutions (35 ml). 
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3.2 紫外線照射によるシュウ酸およびオキサ
ミン酸の生成量

10 ％炭酸アンモニウムと 0. 1M M g C l2を含
む水溶液を 90 ℃ で100 時間紫外線照射して
得られた溶液を高速液体クロマトグラフ法に
よって分析したところ、 1.4 X l0-4M のシュ ウ
酸および 1.3 X 1炉M のオキサミン酸が検出さ
れた。オキサミン酸類似体であるオキサミド
は I0-6M 以下であった。オキサミドは難溶で
あるので白色ポリマー中に取り込まれたとも
考えられる。一方、同溶液にリン酸緩衝液を
加えた後、白金電極に よってボルタモグラム
を記録したところ、＋0.72 V  vs  Ag/Ag CI  (SSE) 
に半波電位を持つ陽極波が観察された。この
陽極波はシュウ酸およびオキサミン酸による
ものであって、 その波高は高速液体クロマト
グラフ法によるシュウ酸とオキサミン酸の定
置値から予測されるものとよく 一致した。こ
こで得られた結果から、シュウ酸 （炭酸アン
モニウム水溶液中ではシュウ酸アンモニウム
となっている）およびオキサ ミン酸（あるい
はオキサミン酸アンモニウム）がアミノ酸、
核酸塩基生成反応の主要な中間体であると考
える。

3.3 シュウ酸およびオキサミン酸存在下での
アミノ酸と核酸塩基の生成量

10 ％炭酸アンモニウム水溶液を 90 ℃で
100 時間紫外線照射して得られるア ミノ 酸の
牛成鎚におよぼす共存シュウ酸およびオキサ
ミン酸の共イ千効果を Table 5 に示 した。この
表に示すように、シュウ酸とオキサミン酸は
アミノ酸生成祉を増大させ、また、 シュウ酸
やオキサミン酸と共にMg C l2 を加えておく
と、生成砿はさらに増大する。核酸塩基の生
成菫に対するシュウ酸およびオキサミ ン酸の
共存効果は既に Table 2 に記したが、両者を
比べるとオキサミン酸の核酸塩基に対する効
呆はアミノ酸の場合よりも顕著であることが
分かった。これらの結果は、シュウ酸やオキ
サミン酸あるいはそれらのアンモニウ ム塩が
反応中間体として重要な働きをすることを窺
わせる。
3.4 アミノ酸と核酸塩基の生成反応の機構と

M g2＋の効果
炭酸アンモニウム [(N H占C O3 • H 2Olは、

炭酸水素アンモニウ ム(NH4HC03) とカルバ
ミン酸アンモニウム(NH 2c o2N H4)との 2: l  

Table 3. Effect of Wave-Length Irradiated o n  A m o u n t s  of 

A m i n o  Acids F o r m e d  b y  U V  Irradiation (100 hr) 

of A q u e o u s  A m m o n i u m  Carbonate (AC) Solution 

at 90 °C. 

Cone.  of AC; 10 % ,  MgCl2;  0.1  M, p H =  8.9.  

Filter glass Cone.  of Amino acids formed ( X  10-7  M)a 
Gly Ala Ser Asp 

none 270 120 21 29 
UV-22 297 113 2 8  3 2  
UV-25 428 156 3 9  28 
UV-28 162 81 14 1  1  
UV-32 2 6  6  3  3  
a; Results after hydrolysis of irradiation products in 6  M  HCI. 
Results given are cocentrations converted to those in 
irradiated solutions (35 ml).  
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Table 4. Effect of Coexisting Ions o n  A m o u n t s  of A m i n o  Acids F o r m e d  
b y  U V  Irradiation (100 hr) of A q u e o u s  10 %  A m m o n i u m  
Carbonate Solution of pH=B.9 at 90 °C. 

Reagent coexisted Cone.  of Amino acids formed 
(X 10-7  M)a 

Gly Ala Ser Asp 
none 170 28 6  14 
0.1  M  MgCl2 270 120 21 2 9  
0.1  M  NaCl 177 25 7  15 
2  M  NaCl 187 27 ， 19 
0.1  M  LiCI 163 29 6  15 
0.1  M  CsCI 159 31 ， 15 
0.1  M  MnCl2 178 34 8  14 
0.1  M  M g S 0 4  293 131 2 4  3 2  
0.1  M  MgBr2 291 113 27 31 
0.1 M  Na2HP04 325 67 18 2 6  

a;  Results after hydrolysis of irradiation products in 6  M  HCI. 
Results given are cocentrations converted to those in irradiated solutions (35 ml).  

Table 5. A m i n o  Acids Formed by U V  Irradiation of Aqueous 10 %  
A m m o n i u m  Carbonate Solution in the Presence of Oxalic Acid 

or Oxamic Acid (pH=B.9). 

lrradiatin;  at 90 °C  for 100 hr.  

Reagent coexisted Cone.  of A m m o  acids formea ( X  10-1  M)a 
Gly Ala Ser Asp 

none 170 2 8  6  14 

0.1  M  MgCl2 270 120 21 2 9  

0.05 M  oxalic acid 364 107 2 9  3 2  

0.05 M  oxamic acid 431 86 23 2 8  

0.1  M  MgCIが 1200 1230 83 1  86 
0.05 M  oxalic acid 

0.1  M  MgCIが 1430 1170 72 158 
0.05 M  oxamic acid 
a;  Results a他 rnydrolysis of irraalatlon products in 6  M  HCI. 
Results given are cocentrations converted to those in irradiated solutions (35 ml).  
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混合物あるいは複塩である。
I M炭酸水素アンモニウム、 I M カルバミ

ン酸アンモニウム、 0.5 M シュウ酸アンモニ
ウム [(NH4¥CP4Jあるいは 0.5Mオキサミン酸
(NH2COCOOH) のみを含む p H = 8.9 の水溶
液を 90 ℃で 100 時間照射した場合のアミノ
酸生成最を測定し、 Table 6 にまとめて示 し
た。10 ％炭酸アンモニウムは約 0.6M の炭酸
水素アンモニウムおよび0.3 M のカルバミン
酸アンモニウムを含むことを念頭において、
10 ％炭酸アンモニウムでの結果と比較する
と、炭酸アンモニウム水溶液中の炭酸水素ア
ンモニウムがアミノ酸生成の主たる原料とな
ると考えられる。カルバミン酸アンモニウム
からも少量のアミノ酸を生じたが、これはカ
ルバミン酸アンモニウムの分解によって生成
した炭酸水素アンモニウムを介した反応によ
るものであろう 。
シュウ酸アンモニウム水溶液からは100μ

M 程度の、また、オキサ ミン酸水溶液からは
l m M 程度のアミノ酸を生成した。この結果
は、アミノ酸生成の直接の原料物質はオキサ
ミン酸であることを示唆している。なお、
シュウ酸アンモニウム固休は熱分解によ って
オキサミド (N H 2 C O C O N H2) になることは
よく知れているが、水溶液内でもこのような
反応は効率よく進むので、中間生成物と 目さ
れるオキサミン酸 (N H 2 C O C O O H) の1分羅
を供給すると考えてよい。すなわち、シュウ
酸アンモニウム水溶液からのアミノ酸の生成
は、 一部のシュウ酸アンモニウムの分解に
よって生じたオキサミン酸によるとするのが
妥当であろう 。
シュウ酸アンモニウムおよびオキサミン酸

水溶液（とくにオキサミン酸水溶液）からの
暗所でのアミノ酸生成醤は、 Table 6 に掲げ
たように、紫外線照射下に比較して、 1/3 ~  
1/100であった。

Table 6. A m i n o  Acids Formed by U V  Irradiation (100 hr) of A q u e o u s  

A m m o n i u m  Hydrogencarbonate, A m m o n i u m  Carbamate, 

A m m o n i u m  Oxalate or Oxamic Acid Solution (pH=8.9) at 90 °C. 

Reagent Cone. of Amino acids fanned 
coexisted (X 10-7 M)a 

Gly Ala Ser Asp 
1.0 M  none 193 2 6  7  12 
A m m o n i u m  0.1 M  MgCl2 351 128 32 22 
hydrogen- (not irradiated 1  1  3  N.D. N.D.)  
carbonate 

1.0 M  none 40 8  N.D. 
A m m o n i u m  0.1  M  MgCl2 105 66 13 8  
carbamate (not irradiated 16 2  N.D. N.D.) 

0.5M none 803 129 58 52 
A m m o n i u m  0.1 M  MgCl2 43600 12500 2320 1600 
oxalate (not irradiated 214 3 0  15 8) 

0.5 M  none 11500 3080 398 325 
Oxamic 0.1 M  MgCl2 41900 12900 3120 996 
acid (not irradiated 180 2 7  16 14) 
a; Results after hydrolysis of irradiation products in 6  M  HCI. 
N .D ;  Not detected 
Results given are cocentrations converted to those in irradiated solutions (35 ml). 
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Table 6 には、 M 炒共存ドの生成最も併せ
て示した。M 炒の共存は、炭酸水素アンモ
ニウム、カルバミン酸アンモニウム、シュウ
酸アンモニウムおよびオキサミン酸のいずれ
の水溶液であっても、アミノ酸生成量を増加
させたが、シュウ酸アンモニウムの場合にそ
の効果はとくに顕著であった。M 炒がア ミノ
酸生成の直接の原料であるオキサミン酸と強
＜錯生成してオキサミン酸を安定にし、シュ
ウ酸アンモニウムのオキサミン酸への分解を
促進するとともにオキサミン酸のさらなる分
解を抑制すると考えれば、 M 炒の効果を理解
できる。
以上の実験結果および考察に基づいて、炭

酸アンモニウム水溶液がらのアミノ酸、核酸
塩基の生成反応機構 (Fig.2 参照）を次のよ
うに推定した。

[I] 炭酸水素アンモニウムからのシュウ酸
アンモニウムの生成

この反応機構は現在のところ明白でない。た
だし、 炭酸水素アンモニウム、カルバミン酸
アンモニウムあるいはカルバミン酸アンモニ
ウムの分解牛威物 C O 2 の紫外線照射によっ
て、極めて収：年は低いにしても、 C O が生成
するとすれば、塩基性溶液であるのでギ酸が
合成され、高温であるのでギ酸はシュウ酸に
変化すると考えられる（ここで生じたシュウ
酸とギ酸は、アンモニア共存下であるのでア
ンモニウム塩として存在する） 。なお、 気体
の C O 2 は 120~ 200 n m の光を吸収 （禁制遷
移）し、 C O を生成すること [23,24]、アルカ
リハライドに吸着したC O 2 に230~ 250nm の
紫外線を照射すれば C O を生 じること [25]が
報告されているので、 Mg2＋やアンモニアと相
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Fig. 2.  Estimation for the synthesis process. 
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している C O 2を紫外線照射したとき C O が発
生する可能性は十分考えられる。
[I I] シュウ酸アンモニウムからのオキサミ
ン酸の生成

シュウ酸アンモニウムの熱分解反応によ
る。したがって、高温（例えば、 90 ℃) で
のみ進行する。また、この反応は、 M 産の共
存によって促進される。
[111] オキサミン酸からのアミノ酸の生成
この反応は、紫外線照射によって進むと考え
られる。このことは、 3.5 節に述べるオキサ
ミン酸の光吸収スペクトルおよびオキサミン
酸の光照射によるアミノ酸生成贔と暗所での
それとの比較によって理解できる。

[IV] 核酸塩基の生成
この生成反応については、さらに詳細な検討
を要するが、現在のところ、核酸塩基はオキ
サミン酸あるいはその分解生成物オキサミド
から紫外線照射によって生成すると考えてい
る。なお、シュウ酸は重合して糖および有機
酸を生じる。
アミノ酸の布機合成法には、 Strecher 法、

ノ化法など多数の方法[26] があり、とくに、
Bucherer法は炭酸アンモニウムを原料として
いる点で本実験系と類似している。 しかし、
Strecher 法や Bucherer 法に用いるシアンおよ
びアルデヒドが本実験での照射済み溶液中に
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oxalate, (5) oxamic acid and (6) oxamide in aqueous solution. 

Concentration:  (1) - (5); 10-2 M, (6); 10-3. 
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検出されなかったこと、本実験条件はこれら
の有機合成条件と有機溶媒、濃アンモニアあ
るいは高濃度試薬の使用などの点で大きく異
なっている。このことから、本実験系ではこ
れらの有機合成法とは異なった上記のような
反応機構が妥当であると考える。

3.5 原料物質および反応中間体の光吸収スペ
クトル

l O m M炭酸アンモニウム、炭酸水素アンモ
ニウム、カルバミン酸アンモニウム、シュウ
酸アンモニウム、オキサミン酸水溶液および
l m M オキサミド水溶液の室温での紫外線吸
収スペクトルを Fig. 3 に示す。
これらのスペクトルは、水溶液の温度を

90℃にしても、また、 0.1 M  MgCl2 を共存さ
せても、ほとんど変化しなかった。
炭酸水素アンモニウム水溶液の場合、 220
n m より長波長の紫外線吸収は観察されな
かったが、炭酸アンモニウムおよびカルバミ
ン酸アンモニウム水溶液の場合 220~230nm
に弱い吸収、シュウ酸アンモニウムおよびオ
キサミン酸水溶液の場合 240~300 n m にやや
強い吸収がショルダーとして観察された。
オキサミド水溶液の場合には 260~290 n m に
極めて弱い吸収の存在の可能性はあるが、溶
解度の制限によって詳細な検討はしていな
い。とくに、シュウ酸アンモニウム、オキサ
ミン酸がアミノ酸、核酸塩基の合成に有効な
波長領域である 280~250nm に吸収を示すこ
とは注目される。

4. おわりに
本研究では、 CO2、NH3、02 を含む水溶液
を高温で紫外線照射することによって、かな
り多量のアミノ酸と核酸塩基の合成に成功し
た。この結果は、還元性の CH4の代わりに酸
化性の CO2を含む原始大気の下でも生命起源
物質の生成は可能であったとする考え方を支
持する。なお、現在の ところ窒素源として酸
化性の N 2を用いた合成には成功していない
が、ここで用いた NH3はCO2、02 を含む火山
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ガス中にも存在しており、酸化性大気中でも
ある程度安定であると考えている。本研究成
呆の重要な点は、水に溶解しやすい CO2およ
び NH3 を原料物質としており、 M 囮のよう
なイオンの共存によって合成反応が促進され
ることである。これは、海洋での生命の誕生
を示唆している。また、 高温での反｝心によっ
てアミノ酸および核酸塩基を含む重合体が得
られたことは、多種のアミノ酸を修飾海水な
かで高温処理したとぎ細胞前駆体のような組
織粒子が生成するという報告[3] と関連して
興味深い。
なお、本研究は文部省科学研究費補助金
(04453037) をえて進められたものである。
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英文要旨

Abiotic Synthesis o f  Substances Relative to the Origin o f  Life 

u n d e r  the Oxidizing A t m o s p h e r e  

Sorin Kihara, Nobuhiro Ishio, Mitsuo Sanada, Shinji Kuwada, 
O s a m u  Shirai, Y u m i  Yoshida, Mitsuko Suzuki and Masakazu Matsui 

Institute for Chemical Research, Kyoto University, Uji, Kyoto 611, Japan. 

It has been demonstrated that amino acids and nucleic acid bases can be synthesized 
from an aqueous solution containing both of CO2 and N H 3  or ammonium carbonate by 
the irradiation of UV-light of wave length shorter than 280 run at a  temperature higher 
than 80 ℃ This finding suggests that the abiotic synthesis of substances relative to the 
origin of life can be attained not only under the reducing atmosphere composed of CH4 
and H2 but also under the oxidizing atmosphere composed of CO2 and O r  Since the 
synthesis was found to be promoted remarkably by the addition of Mg2+ into the aque-
ous solution, the view can be drawn that the life was originated in the sea water,the 
aqueous salt solution. High concentrations of ammonium oxalate and oxamic acid 
were found in the UV-irradiated solution, and hence these compounds were consid-
ered to be the possible intermediates in the UV-photosynthesis. O n  the basis of the 
detailed investigation on the synthetic conditions and the effect of the coexistence of 
Mg2+ or the intermediates, the mechanism for the photosynthesis was estimated as fol-
lows; (1) The UV-irradiation of the aqueous ammonium carbonate solution produces 
ammonium oxalate. (2) A m m o n i u m  oxalate thus produced decomposes thermally re-
sulting oxamic acid. Here, because of the strong complex formation between Mg2+ and 
oxamic acid, coexistence of Mg2+ promotes the thermal decomposition to oxamic acid 
and depresses the further decomposition of oxamic acid. (3) Oxamic acid produces 
amino acids and nucleic acid bases absorbing UV-light of wave length shorter than 280 
nm. 
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