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研究成果の概要（和文）： 

本研究では，金属ナノ物質と DNA との複合体を用いて，DNA の自己組織化能を利用して所
望のレイアウトに並べて回路形成する技術の確立を目指して研究を行った。我々は，AuNP 上
の正反対の「極」の位置だけに DNA が導入された二価型 DNA/AuNP 結合体を調製した。互い
に相補的な DNA 鎖を有する二種類の結合体を混合することにより，線状に AuNP が連なった
一次元 AuNP 連鎖の形成を確認した。さらに直線性の高い AuNP 連鎖を構築することを目的と
して， T-motif および DX（ダブルクロスオーバー）モチーフを使用して，梯子状に二列の DNA

二重鎖で AuNP を挟み込む形の組織体を設計した。その結果，非常に高い直線性を有する組織
体が構築できることを確認した。さらに，四叉路構造を形成する Holliday junction を組むよう
に設計した四種類の二価型 DNA/AuNP 結合体を混合した場合には，正方形格子状に金ナノ粒子
が二次元配列化した構造が形成可能であることも確認した。 

 

研究成果の概要（英文）： 
In this study, we tried to establish the technique for construction of integrated circuit using metalic 

nano-object/DNA conjugates by self-organization of the DNAs. We prepared divalent DNA/gold 

nanoparticle(AuNP) conjugates attaching two DNA strands at diametrically opposed positions. We 

prepared one- and two-dimensional AuNP arrays with regulated distances and geometries using the 

divalent DNA/AuNP conjugates. To obtain AuNP arrays with high linearity, we designed AuNP array 

systems in juxtaposition using a T-motif and a double crossover (DX)-motif. More precise arrangements 

and control of distance between AuNPs can be achieved by using the T-motif and DX-motif. Moreover, 

tetragonal lattice-like 2D structure was observed by using Holliday junction forming conjugates. 
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１．研究開始当初の背景 

トップダウン型ナノテクノロジーによる
シリコン LSI 等の微細化・高密度化は，21

世紀に入ってその限界が顕在化してきてい
る。ボトムアップ型プロセスに，この限界
を打破することが期待されているが，ボト
ムアップ型システムにおいて，多種類のナ

ノサイズ機能素子を意図通りに配置したレ
イアウトを作ることは未だできていない。 

一方，DNA の自己組織化を利用してナノ
構造体を構築する DNA Nanotechnology と
呼ばれる分野が，近年急速に注目を集めて
いる。ある配列の DNA には，それと特異
的に結合する相補的 DNA 配列がただ一つ
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存在し，その結合と解離の制御が可能であ
る。さらに，配列を変えるだけで結合する
組合せを多数調達でき，DNA はプログラマ
ブルな「分子のり(molecular glue)」として
働く。大矢は，この DNA の特徴にいち早
く注目し，1990 年代から DNA を利用した
ナノ材料開発を世界に先駆けて行ってきた。
DNA origami とは，長い環状の一本鎖 DNA

をその各部を繋ぎ止める相補的な短い
DNA(Staple DNA)により折りたたむことに
よって望む形のナノ構造を形成する技術で
ある。研究分担者である葛谷は，この DNA 

origami 上にタンパク質や金ナノ粒子を選
択的に固定する手法の開発に成功している。
一方，研究分担者である新宮原は，10nm

以下の線幅を有する金属ナノワイヤや複数
金属が接合した複合ナノワイヤの作成に成
功している。本研究では，これらの実績を
踏まえて，DNA 自己組織化を利用したナノ
ワイヤや金属ナノ粒子を意図した形状に配
列化させ，微細なナノ回路を構築するため
の要素技術の確立を目指して研究を行った。 

 

２．研究の目的 

本研究の最終的な目的は，10nm 以下の
線幅レベルの金属ナノワイヤおよびスマー
トナノワイヤと DNA との複合体を「ナノ
電子ブロック」に見立て，人間がブロック
を選別し配置する操作を DNA の自己組織
化能により実現し，所望のレイアウトに組
み立てて回路形成させる技術の確立である。 

そのアプローチとして，(1)ナノワイヤの
モデルとして，金ナノ粒子(AuNP) を直線的
あるいは格子状に配列化させる技術の開発，
(2)末端部のみが金で構成されており，DNA

と接合可能な複合ナノワイヤの調製，(3)磁
性などの機能を有するスマートナノワイヤ
作成技術の確立，(4) 両端に DNA を導入し
たスマートナノワイヤによる回路形成，(5) 

AuNP および各種ナノワイヤを固定した
DNA origami シートの作成とそのパッチワ
ーク形成による回路形成，という手法によ
り世界最小スケールの回路形成に関わる要
素技術の確立を目指した。 

 

３．研究の方法 

(1)二価型DNA/AuNP結合体の調製とそれを用
いたAuNP組織体の構築 

直径5～10nmのAuNPと親水性アルカンチ
オール（11-mercaptoundecanoic acid (MUA)と
4-mercaptophenylacetic acid (MPAA)の混合物）
とを反応させ，AuNP表面に自己組織化単分子
膜(SAM)を形成させた。その後，チオール末
端を有する各種DNAを反応させることにより
二価型DNA/AuNP結合体を調製した。さらに，
この二価型DNA/AuNP結合体のDNA部分の相
補性を利用して，組織体形成が可能な配列・

組合せのDNAと混合し，アニーリングするこ
とにより，直鎖型一次元，格子状二次元等の
構造体を構築した。構造体形成の確認は透過
型電子顕微鏡(TEM)観察により行った。 

(2)金付着複合ナノワイヤおよび磁性ナノワイ
ヤの調製 

アルミナによるナノホール構造を利用して，
無電解めっき法により，Niを成長させた後，
さらに短時間金を析出させた。その後，ナノ
ホールを形成しているアルミナブロックをア
ルカリ処理により除去して，複合ナノワイヤ
を作成した。同様に酸化アルミナナノホール
構造を利用して，Au, Ta, Coなどの金属を成長
させた後，ウェットプロセスにより酸化アル
ミニウムを除去して，磁性ナノワイヤを調製
した。 

 

４．研究成果 

(1)二価型DNA/AuNP結合体による組織体形成 

水中での分散性を高めるため親水性アルカ
ンチオールでSAMを形成させたAuNPを，水中
でチオール末端を有するDNAと反応させるこ
とにより，AuNPに生じた二つの「極」部分の
特異点だけに DNA が導入された二価型
DNA/AuNP結合体を調製することに成功した。
互いに相補的なDNA鎖を有する二種類の結合
体を混合したところ，線状に10-30個のAuNP

が連なった一次元AuNP連鎖の形成がTEMに
より確認された。しかし，この方法により作
成した連鎖では直線性はさほど高くなく，折
れ曲がった構造であった。そこで，さらに直
線性の高いAuNP連鎖を構築することを目的
として，直行型DNA分岐構造を形成する
T-motif，および二本のDNA二重らせんを並行
に連結させたDX（ダブルクロスオーバー）モ
チーフを使用して，梯子状に二列のDNA二重
鎖で多数のAuNPを等間隔に挟み込む形の組
織体を設計した。その結果，非常に高い直線
性を有する組織体を構築できることを確認し
た。さらに，四叉路構造を形成するHolliday 

junctionを組むように設計した四種類の二価
型DNA/AuNP結合体を混合した場合には，正
方形格子状に金ナノ粒子が二次元配列化した
構造が形成可能であることも確認した。一方，
両極部分にのみ意図したようにDNAが結合し
ていることの確認として，1本だけDNAを5nm

のAuNPに結合したDNA/AuNP結合体と10nm

のAuNPを用いて作成した二価型DNA/AuNP

結合体を混合したところ，1個の10nmAuNPを
挟んでほぼ反対の位置に２個の5nmAuNPが
結合している様子が観測され，意図したよう
にDNAが結合していることが確認された。 

こうした構造を基板上に吸着させた後，金
を還元することにより，AuNPを成長・接触さ
せ，導電性を賦与することを試みた。その結
果，AuNPの還元成長には成功したが，導電性
を評価するには至らなかった。また，この組



 

 

織体の収率と組織体自体の大きさ（会合数）
を向上させる試みとして、電気泳動による精
製や基盤上での成長反応なども試みたが，劇
的な改善は見られなかった。 

(2)複合ナノワイヤおよび磁性ナノワイヤの
調製 

酸化アルミニウムナノホール構造を利用し
て，Au, Ta, Coなどの金属を成長させた後，ウ
ェットプロセスにより酸化アルミニウムを除
去して，高度に配列化した磁性ナノワイヤを
作成することに成功した。また，酸化アルミ
ニウムナノホール構造を利用して，Niを成長
させた後，さらに金を析出させ，アルミナナ
ノホールをアルカリ処理により除去して，Ni

の両端に金が付着した構造の複合型ナノワイ
ヤを作成することに成功した。このナノワイ
ヤが意図したような元素構成をしていること
は，X線光電子分析機能を持つTEMでその構
造と構成元素を調べることにより確認した。 

(3)複合ナノワイヤの配列化 

調製した Ni の両端に金が付着した構造の
複合型ナノワイヤとチオール末端を有する
DNA を反応させ，AuNP を配列化したのと同
様に，ナノワイヤの配列化を試みたが，意図
したような構造を作成するには至らなかっ
た。この原因については，意図したように
DNA が導入できていないなどの理由が考え
られるが，詳細は不明である。 
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