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研究成果の概要：生体が、DNA の塩基配列情報を読み取り、タンパク質や他の分子からなる

ナノ構造体をつくり、それを見事に配置していくプロセスと同様に、DNA をベースにして配

線の鋳型をつくり、ナノスケール分子デバイスのプロトタイプを形成するナノサイエンスの確

立を本研究の目的とした。本グループが世界をリードしている高分解能走査プローブ顕微鏡を

発展させたナノポア型 SPM により微細なナノ構造を観察・制御し、ダイナミックにフィール

ドバックしながら研究を進めると同時に、ナノメートル精度の分子の位置決めにトップダウン

の超微細加工技術をとりいれ、分子デバイス形成に向けた DNA ナノデバイスサイエンスを進

めた。 
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１．研究開始当初の背景 
我々のグループでは、今まで、DNA オリ

ゴマーが基板上でネットワークナノ構造を
形成すること、塩基配列を利用して、金・コ
バルト超微粒子などが高度な配列をするこ
となどの固体基板上での DNA による 2 次元
ナノ構造の形成について知見を貯えてきた。
また、高分解能走査プローブ顕微鏡を用いて、
従来に無い DNA の高分解能像を得てきた。 
 
２．研究の目的 

本研究では、①新たに開発しつつあるダイナ

ミック SPM（走査プローブ顕微鏡）を用い

て動的ナノ構造を明らかにし、それに基づい

て 2次元自己組織化ナノ構造形成のメカニズ

ムを基礎的観点から解明すること、②さらに、

他の有機分子・タンパク分子や金属錯体分子

と組み合わせ、新規な 2 次元ナノ構造を形成

すること、③形成されたナノ回路の電気的・

磁気的特性を測定し、新しいナノスケール分

子デバイスへの基礎を築くことにある。この
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DNA の情報をベースとしたナノ構造形成は

今後のボトムアップナノテクノロジーの典

型であり、将来のバイオ分子デバイス創成へ

大きなインパクトを持つ。 
 
３．研究の方法 
(1)ダイナミック SPM の開発と DNA ナノ構

造の観測 
DNA をベースとした電気・磁気回路形成の

研究には、DNA の情報によって形成された

基板上の DNA ナノ構造の精緻な観察とナノ

スケール物性測定法の確立が重要である。こ

の課題の解決に向けて、 
・時間分解（マイクロ秒精度）SPM（走査プ

ローブ顕微鏡）の開発（ノンコンタクト AFM
の改良） 
・溶液パルス噴霧法の改良：斜め入射、基板

選択、噴霧機器の精度向上 
・ノンコンタクト AFM と高分解能 STM を

組み合わせた手法の高精度化 
・磁気力顕微鏡、ケルビンフォース顕微鏡の

分解能および感度向上とバイオ素子上のナ

ノ粒子の物性測定（装置は既存） 
を行う。 
(2)DNA の 2 次元規則構造の形成：分子デバ

イス部品の改良（次ページの図の(1)と(2)を参

照）。 
 上記測定手法の開発と同時に、2 次元ナノ

構造の形成・制御について新たな展開を図る。

DNA 分子回路を形成するそれぞれの部品と

なる分子材料について、以下の研究を行う。 
①配線材料の改良： 
・塩基配列の選択による高次規則構造の形成。

以前得た成果では、DNA ネットワークが不

規則な形で形成された。その理由は、用いた

DNA が A,T などの単純な組み合わせで構成

されていたことによる。塩基の配列を長、中

距離で周期的にし、デザインされた DNA を

用いてさまざまな 2 次元周期構造を試みる。

さらに、DNA と他分子との水素結合、π-π
相互作用の利用に展開する。    
・化学ドーピング。今まで、ヨウ素ドーピン

グにより正孔を注入することに成功し、絶縁

体の DNA を変化させ半導体的ナノワイヤの

電気特性を得てきた。これをベースに、他の

正孔注入に適したイオンや分子（Br など、

TCNE など）を試みて伝導性の制御を行う。 
・金属錯体内包 DNA ワイヤ：Ni,Pt 系の錯

体を水素結合を介して DNA 塩基対の間に内

包し、新しい 1 次元ナノワイヤを作成する（予

備的に成功しつつある）。 
②チトクローム C 単電子素子： 
・単分子内に内包する鉄イオンに電子を出し

入れすることにより、非線形の I-V 曲線を示

す単電子制御分子の挙動を示す結果を予備

的に得ており、これを元にチトクローム C タ

ンパク質分子と DNA ワイヤと組み合わせ単

電子素子としての評価をしていく。 
③磁性金属ナノ粒子の DNA 上への配列と磁

性／非磁性ナノメモリ作用の検証 
・チオールなどを介して金属超微粒子をDNA
オリゴマーに結合し、このオリゴマーの塩基

シークエンスとワイヤ DNA の相補性を利用

して、その情報に従い磁性および非磁性ナノ

粒子を並べていく。上記ケルビンフォース

SPMおよび磁気力SPMによりナノ粒子の電

気磁気特性を明らかにしていく。 
以上の様に各分子部品を創成・精緻化し、ダ

イナミック SPM で観察しながら、全体とし

ての DNA／タンパク質が集積した 2 次元ナ

ノ構造体を創り上げる。 
 
４．研究成果 
【2006 年度】 
(1)ナノポア型 SPM の開発と DNA ナノ構造

の観測：DNA をベースとした電気・磁気回

路形成の研究には、塩基配列の情報によって

形成された DNA ナノ構造の精緻な観察とナ

ノスケール物性測定法の確立が重要である。

この課題の解決に向けて、ナノポア型 SPM
（走査プローブ顕微鏡）の開発を行った。そ

の結果、本年度、以下の成果を得た。 
①DNA のナノポア構造によるセンシングを

行うためシリコン基板上に直径 40nmのナノ

ポアの作製が電子線リソグラフィーにより

可能となった。 ②DNA 電気伝導測定に用

いる実験系として，MCBJ（Mechanically 
controllable break junction）装置の設計・開

発及び立ち上げを行った。 ③DNA 分子に

関する空間的な情報（二重鎖形成、塩基配列）

をナノポア構造により読み取るため、微細な

ナノポア構造をナノワイヤをテンプレート

とした自己集合的な手法によるアプローチ

を試みた。そのテンプレートとなる酸化物ナ

ノワイヤ（MgO)の構造制御を本年度は行い、

10nm 以下の非常に小さなワイヤを得ること

に初めて成功し、そのメカニズムを解明した。 

④既存の SPM のシステムとパッチクランプ

（一分子電気生理測定）を融合したナノポア

型 SPM を開発し、マイクロメーター程度の

孔の開けたサファイヤ基板およびプラーに

よりマイクロメーター程度に細くしたガラ

ス管のキャピラリーを切断して得られた孔

に人工脂質二重膜を固定した系の作成に成

功した。 
(2)DNA の 2 次元規則構造の形成：上記測定



 

 

手法の開発と同時に、2 次元ナノ構造の形

成・制御について新たな展開を図った。DNA
分子回路を形成するそれぞれの部品となる

分子材料について、以下の成果を得た。 
①中距離で周期的にデザインされた DNA を

用いてさまざまな多次元周期構造を作成し

た。さらに、DNA と他分子との水素結合、

π-π相互作用の利用に展開した。②金属錯体

内包 DNA ワイヤ：Ni,Pt 系の錯体を水素結

合を介して DNA 塩基対の間に内包し、新し

い 1 次元ナノワイヤを作成した。 ②チオー

ルなどを介して金属超微粒子を DNA オリゴ

マーに結合し、このオリゴマーの塩基シーク

エンスとワイヤ DNA の相補性を利用して、

その情報に従いナノ粒子を並べた。ケルビン

フォース SPM および磁気力 SPM によりナ

ノ粒子の電気磁気特性を明らかにした。 
 
【2007 年度】 
電子線リソグラフィーとシリコン加工技術を

用いて、Si3N4基板に垂直な直径100nmのナノ

ポアを持ち、Si3N4基板平面上にナノポアを挟

み込むナノ電極を持つナノ構造の作製プロセ

スを開発した。しかし、開発したプロセスで

は、最小直径50nm程度のナノポアまでしか作

ることができないことができなかったため、

50nm以下のナノポア構造を作る新プロセス

の開発を行った。 
トップダウン的手法では困難な微小ナノポア

構造（30nm以下）を創製する為に、自己集合

的に作製されるナノワイヤ構造体及び自発的

に中空構造を発現するKirkendall効果を利用

した手法を提案・開発した。第一に、テンプ

レートとなる酸化物ナノワイヤの創製制御及

びコアシェル構造化を行い、次いで

Kirkendall効果及び反応性イオンエッチング

法を併用した手法により20nm以下のナノポ

ア構造体の創製に成功した。 
ナノポア型 SPM の開発：既存の SPM のシ

ステムに、パッチクランプ（一分子電気生理

測定）を融合したナノポア型 SPM 開発を試

みた。パッチクランプの手法としては、確立

した手法である「削り取り法」で使われるテ

フロンのポアを基礎とした。光学顕微鏡を用

いて黙視でモニターしながら、加熱した探針

を低融点テフロン薄膜に接触させることに

より、テフロン薄膜に数～数十ミクロンの真

円に近い孔を開けることに成功した。このテ

フロンの孔は人工脂質膜を長時間安定に保

持できることより、SPM に適した平面型パ

ッチクランプ基板の作成に成功した。 
ナノ加工技術を応用し，in-plane 方向にマイ

クロ流路を設けた MCBJ 試料を作製した。金

単原子接合の安定性評価実験を通し、MCBJ
が十分な機械的安定性（サブピコメートルス

ケール）を有している事を確認した。電気泳

動により流路を流れる直径 2ナノメートルの

金ナノ粒子についてトンネル電流計測を行

った。 
 
【2007 年度繰越分】 
電子線リソグラフィーとシリコン加工技術を

用いて、Si3N4基板に垂直な直径100nmのナ

ノポアを持ち、Si3N4基板平面上にナノポア

を挟み込むナノ電極を持つナノ構造の作製プ

ロセスを開発した。しかし、開発したプロセ

スでは、最小直径50nm程度のナノポアまでし

か作ることができないことができなかったた

め、50nm以下のナノポア構造を作る新プロセ

スの開発を行った。 
トップダウン的手法では困難な微小ナノポア

構造（30nm以下）を創製する為に、自己集合

的に作製されるナノワイヤ構造体及び自発的

に中空構造を発現するKirkendall効果を利用

した手法を提案・開発した。第一に、テンプ

レートとなる酸化物ナノワイヤの創製制御及

びコアシェル構造化を行い、次いで

Kirkendall効果及び反応性イオンエッチング

法を併用した手法により20nm以下のナノポ

ア構造体の創製に成功した。 
ナノポア型 SPM の開発：既存の SPM のシ

ステムに、パッチクランプ（一分子電気生理

測定）を融合したナノポア型 SPM 開発を試

みた。パッチクランプの手法としては、確立

した手法である「削り取り法」で使われるテ

フロンのポアを基礎とした。光学顕微鏡を用

いて黙視でモニターしながら、加熱した探針

を低融点テフロン薄膜に接触させることに

より、テフロン薄膜に数～数十ミクロンの真

円に近い孔を開けることに成功した。このテ

フロンの孔は人工脂質膜を長時間安定に保

持できることより、SPM に適した平面型パ

ッチクランプ基板の作成に成功した。 
ナノ加工技術を応用し，in-plane 方向にマイ

クロ流路を設けた MCBJ 試料を作製した。金

単原子接合の安定性評価実験を通し、MCBJ
が十分な機械的安定性（サブピコメートルス

ケール）を有している事を確認した。電気泳

動により流路を流れる直径 2ナノメートルの

金ナノ粒子についてトンネル電流計測を行

った。 
Si3N4 及びパッチクランプナノポアを作成

する過程で、「生体分子解析ナノポア形成の

新しい電子線リソグラフィープロセス」とい

う、当初の予想をはるかに上回る興味深い手

法がみつかった。この端緒的な発見は、より



 

 

微細なナノポアの効率的形成を可能とする

ものであり、本研究の目的であるナノポアセ

ンシングデバイスの作成に重要な影響を与

えるものであり、このプロセスをさらに詳し

く調べることを行った。 
 その結果、従来の加工サイズの限界を越え

る微小ポアを作成できた。又、微少電極間で

の電流測定に成功した。 
 
【2008 年度】 
ナノポア型 SPM の開発：既存の SPM のシ

ステムに、パッチクランプ（一分子電気生理

測定）を融合したナノポア型 SPM の開発を

試みた。前年度に我々が確立した加熱した探

針で数十ミクロン以下の孔を開ける手法を

改良し、確実に数マイクロメーター以下の孔

を開けることに成功した。 
具体的には、導電性ガラス上にテフロンフィ

ルムを固定し、探針とガラス間に流れる電流

をモニターする手法を開発して、制御性を高

めた。また、このように作成した 10 マイク

ロメーター程度の微少なテフロン孔が、実際

に平面型パッチクランプ基板として安定し

て動作することを評価した。チャネル蛋白

（ライセニン）のポア電流をパッチクランプ

による一分子計測で実際に検出することに

成功した。さらに、ポア径が数マイクロメー

ターでは、有機溶媒フリーなリポソームより

脂質膜を作成することが望ましいためリポ

ソームの AFM による評価も行った。 
・構造が高度に規定された酸化物ナノワイヤ

構造をテンプレートとした手法を用いてサ

イズが 20nm以下のナノポア構造を作製した。 
・マイクロ流路組込み型 MCBJ を用い、DNA
の直径と同等の大きさを有する金ナノ粒子

について、電気計測による検出実験を行った。

その結果、流路を流れる単一金ナノ粒子の検

出に成功した。更に、電極間を通過する際に、

ナノギャップ電極間に印加する直流電場の

大きさに比例して、ナノ粒子の流速が減少す

ることを明らかにした。 
・電子リソグラフィー、リフトオフプロセス、

およびエッチングを組み合わせた１２プロ

セスにより、Si3N4/Si/Si3N4 基板上に最小

直径 20nmのナノポアとナノ電極が融合した

ナノ構造の作製プロセスを確立した。このナ

ノ構造と PDMS によるマイクロ流路を組み

合わせることで、流路を流れる直径 15nm の

金ナノ粒子の電気検出に成功した。 
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