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研究成果の概要（和文）：DNA修飾ナノ粒子超格子の単結晶を、レジンなどの固定法を用いずに、結晶の平衡系
であるウルフ多面体形状を保ったまま直接乾燥により構造安定化することに成功した。
DNA修飾ナノ粒子超格子の水和状態におけるナノ粒子の体積率を変化させることで、直接乾燥後も構造を維持で
きる条件を検討した。その結果、水和状態においてナノ粒子体積率が高いときに、直接乾燥後も構造を維持しや
すいことを発見した。更に、電子線照射により、超格子中のナノ粒子の表面のみが融解し、隣接粒子と融合する
ことを発見した。本手法は、フォノニック結晶の前駆体作製法として有効であることを示した。

研究成果の概要（英文）：We demonstrated the successful wulff polyhedral formation of direct 
dehydrated DNA-guided nanoparticle single crystals. 
DNA-functionalized nanoparticlew were crystallized through slowly cooling from 65 C to 25 C. The 
crystal structure of assembled DNA-NP superlattices were analyzed by SAXS before and after 
dehydrations. Dried samples were also imaged by SEM and TEM. The perfect forming conditions after 
dehydration were adjusted by changing volume fraction of nanoparticles per unit in solution. We 
finally confirmed wulff polyhedral formation of DNA-NP superlattices at higher volume fractions. We 
have succeeded, for the first time, in the structure analysis of direct dehydrated DNA-NP 
superlattices. We also confirmed the surface fusion of nearest-neighboring nanoparticles in a DNA-NP
 superlattice by electron beam irradiation. The technique has great potential as assembling method 
of precursor of phononic crystals.
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研究成果の学術的意義や社会的意義
デバイスの小型化や情報処理量の増加に伴い、ナノスケールの熱制御が必要不可欠となってきている。トップダ
ウン的方法により金属ナノ粒子の積層構造を作製し、バルクの熱伝導率と比較してナノ構造化による熱伝導率変
化を測定する研究は行われていた。しかし、トップダウン的方法でナノ構造を精密に制御するのは難しく、正確
な熱伝導率測定も困難であった。本手法で金属ナノ構造を高精度に制御できるため、今後ナノ構造と熱輸送（フ
ォノン輸送）の関係解明に貢献すると期待できる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
デバイスの小型化や情報処理量の増加に伴い、ナノスケールの熱制御が必要不可欠となってき
ている。ナノスケールの熱の伝播の理解や制御方法確立に向けて、米・欧・中ではトップ大学
を中心に研究体制強化が急速に進んでいる。我国ではフォノン輸送のシミュレーションやトッ
プダウン的方法によるフォノン制御のための多結晶体作成の報告がされているが、他分野との
融合はこれからの課題である。特に、エネルギーの有効利用の観点から、ゼーベック効果を利
用した熱電変換半導体材料が重要視されている。高い熱電変換効率を得るためには、バルク並
みの高い電気伝導率を保持したまま熱伝導率を低減させる必要が
ある。有効な方法として、ナノ構造化により積極的に界面を作り、
半導体の熱伝導を担うフォノンが伝播できないようにする方法が
注目を浴びている[T. Hori et al., Appl. Phys. Lett., 106, 
171901, 2015]。図１は、界面の影響を受けて散乱し伝播できない
フォノンに対し、影響を受けずに伝播できるキャリアを示す。フ
ォノンの平均自由行程に対し、キャリアのそれの方が小さいため
に、キャリアは界面の影響を受けずに伝播することができる。こ
のように、フォノンが影響を受ける界面間距離、つまりナノ結晶
の粒径の大きさの制御及びその構造化はフォノン伝播制御そのも
のであり、ナノ多結晶体をいかに精度良く設計・作製するかが鍵
となる。 
 
２．研究の目的 
本研究の目的は、ナノ構造とフォノン伝導性の関係を明らかにするための精密なナノ構造作製
を、DNA をリガンドとして用いたナノ粒子の自己集合で確立することである。具体的には、配
列設計をした DNA をナノ粒子に修飾した DNA 修飾ナノ粒子（DNA-NP）を、DNA ハイブリダイゼ
ーションによる結合で自己集合的に結晶化し、フォノニック結晶の前駆体となるナノ粒子超格
子を作製する。DNAの塩基配列によりDNA-NP間の相互作用と結合を制御することができるため、
様々な結晶構造を自由にデザインして作製することができ、精密なナノ構造作製法として適し
ている。更に、その構造を保ったままナノ粒子同士を融合し、ナノスケール熱制御のための周
期性の良い融合化ナノ多結晶体（フォノニック結晶）作製法として有効であることを示す。 
 
３．研究の方法 
二種類の異なる一本鎖 DNA を粒径 7.9-19.0 nm の金ナノ粒子にそれぞれ修飾し、DNA 修飾ナノ
粒子（DNA-NP）を作製した。この DNA-NP を架橋 DNA と混合し、昇温、徐冷することで DNA-NP
超格子を作製した。結晶構造の確認のために、乾燥前・乾燥前後の DNA-NP 超格子をＸ線小角散
乱（ＳＡＸＳ）測定した。さらに走査型電子顕微鏡（ＳＥＭ）を用いて乾燥した DNA-NP 超格子
の結晶形状を、透過型電子顕微鏡（ＴＥＭ）を用いて透過像を観察した。 
 
４．研究成果 
水和状態におけるナノ粒子の体積率を変化させることで、直接乾燥後も構造を維持できる条件
を検討した。その結果、水和状態においてナノ粒子体積率が高いときに、直接乾燥後も構造を
維持しやすいことを発見した。更に、電子線照射により、超格子中のナノ粒子の表面のみが融
解し、隣接粒子と融合することを発見した。本手法は、フォノニック結晶の前駆体作製法とし
て有効であることを示した。 
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