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概要 （600 字～800 字程度にまとめてください。） 

 

モノテルペノイドインドールに代表される縮環式インドール類は、多彩で有用な生物活性を有する。しか

し我々が研究を開始した当時、触媒的な不斉全合成の例が少なく、幅広い誘導体化が可能な合成経路も確

立されていなかった。すなわち、これら天然分子の効率的な入手方法がないため、その一部は有望な薬の

種であるにもかかわらず、放置されているのが現状である。一方、我々は一貫して遷移金属触媒を用いる

反応開発と有用薬理活性分子の合成法開発に従事してきた。複核ロジウムを独自設計することで、金属カ

ルベン種のアミド結合挿入反応の開発に初めて成功した。これらの経験を生かし、アミド挿入反応を鍵工

程とするモノテルペノイドインドール類の合成研究に着手した。アミド挿入反応で得られる対称化合物に

対して、酵素触媒による不斉非対称化反応を適用することで、触媒的な不斉合成を達成した。網羅的なス

クリーニングを行うことで、高いエナンチオ選択性を発現するバイオ触媒を見出し、合成中間体として有

用なキラルビルディングブロックを創出した。その後、官能基変換により 20 種類以上のモノテルペンイン

ドールアルカロイドの既知合成中間体を合成した。この成果は、アメリカ化学会発行雑誌に報告した（ACS 
Catal. 12, 14990-14998 (2022).）。また、同様の合成戦略に基づき、抗がん薬ビンブラスチンの前駆体

であるカタランチンの形式的な不斉合成を行った。 
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英文抄録 （100 語～200 語程度にまとめてください。） 

 

Monoterpenoid indoles possess diverse and valuable biological activities. However, when we 

initiated our research, there were few examples of catalytic asymmetric total synthesis, and 

synthetic routes enabling broad derivatization had not been established. Our group has consistently 

engaged in developing transition metal-catalyzed reactions and synthetic methods for 

pharmacologically active molecules. By designing unique dinuclear rhodium complexes, we 

successfully developed the first amide bond insertion reaction of metal carbene species. Leveraging 

this experience, we embarked on synthetic studies of monoterpenoid indoles using the amide insertion 

reaction as a key step. We achieved catalytic asymmetric synthesis by applying enzymatic asymmetric 

desymmetrization to the symmetric compounds obtained by the amide insertion reaction. Through 

comprehensive screening, we identified biocatalysts exhibiting high enantioselectivity, creating 

useful chiral building blocks as synthetic intermediates. Subsequently, we synthesized known 

synthetic intermediates for over 20 types of monoterpene indole alkaloids through functional group 

transformations.  
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