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研究成果の概要（和文）：

単電子トランジスタは、劇的な低消費電力を可能とする素子として注目されている。室温での

動作を可能にするためには、ソース電極とドレイン電極の間に直径は数 nm の「クーロン島」(極

小の導電性金属)を nm の精度で置く必要がある。しかしながら現在のフォトリソグラフィー技

術ではこのような精密な構造を作ることは不可能である。そこで本研究では核酸ＤＮＡの分子

認識を用いることで、自己組織化的にナノワイヤー－量子ドット－ナノワイヤー構造のような

単電子トランジスタ構造を作製した。

研究成果の概要（英文）：
DNA-based nanoparticle assembly is powerful tool for fabrication of nanostructures such as
nano-patterning, whereas it is required to prepare nanoparticles in which a discrete and
known number of single-stranded oligonucleotides are attached by thiol. We attempted to
polymerize single primer-template DNA bound to Au nanoparticles by DNA polymerase,
Klenow Fragment exo- (KF-), depending on reaction time. The AFM observation and gel
electrophoresis suggest that KF- extended the short primer template bound to Au
nanoparticle.
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１．研究開始当初の背景
近年、CPU をはじめとする LSI では高集

積化が進む一方、その消費電力も増加の一途
を辿っている。低消費電力を謳う CPU もあ
るが、その分パフォーマンスを犠牲にしてい
るのが現状である。「単電子トランジスタ」

は、パフォーマンスを落とすことなく、劇的
に消費電力を削減することが可能になる。単
電子トランジスタ作製の第一の難しさは、
小さな島を作製することである。 島のサイ
ズを極限まで小さくしようとすると、 作製
プロセス上の揺らぎが入ってくる。 たまた
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まできた小さな構造を期待して作製する場
合もあるのが現状である。
単電子トランジスタの作製で困難なのは

クーロン島の両端に薄いトンネル性絶縁構
造を設けることであり、さらに室温で動作さ
せるには、クーロン島の大きさを 10nm 以下
にしなくてはならない。現在の電子線描画装
置では 30nm が限界である (Vishwanath
Joshi et. al., J. Vac. Sci. Technol. B. 26(6),
2587, 2008)。そこで、トップダウンプロセス
でナノギャップ電極を作製し、そこに nm サ
イズの量子ドットをはめ込む自己組織化的
操 作 が 研 究 さ れ て き た (Fig. 1 ） (R.
Tsukamoto, I. Yamashita, Appl. Phys. Lett.
94, 083103, 2009)。しかし、このような量子
ドットの配列固定化の確率は大変に低く、再
現性は極めて乏しいものであった。

２．研究の目的
真のボトムアッププロセスを確立するた

めに、従来の「偶発的自己組織化」から脱却
して、最初から任意の形状形成や配列制御を
可能にする「プログラマブル自己組織化」を
確立し、ナノとマイクロの接合をシームレス
にするテクノロジーへと昇華させなければ
ならない。従来のナノギャップに量子ドット
を自己組織化によって配置する手法ではな
く、本申請では、量子ドットを中心としてナ
ノ電極を作製するという発想の転換による
デ バ イ ス 作 製 技 術 を 提 案 す る 。 DNA
polymerase を用いて金ナノ粒子に結合した
単一 DNA の伸長を行い、任意の長さの単一
DNA 結合金ナノ粒子を得ることを目的とし
た (Fig. 2) 。このように得られた単一長鎖
DNA 結合金ナノ粒子から単一電子デバイス
を作製することも可能であると考えられる。

３．研究の方法
クエン酸三ナトリウム塩 (2.5 mM) と塩化

金酸 (0.25 mM) を含む超純水に、NaBH4 (2.5
mM) を加え２時間攪拌することで 5 nm の金
ナノ粒子を得た。金ナノ粒子：チオール化 DNA
( 5’ HS-GTCCTGTCCTGTCCTGTCCTCGAGTCCTGT
CCTGTCCTGTCCTCCCCCCCCCC-3’) をモル比が
１：１または１：２となるように混合・反応
させ、3 wt%アガロースゲルにより電気泳動
を行った。DNA が 1 本のみ結合した金ナノ粒
子を分取し透析膜によって精製した。次に、
金ナノ粒子結合 DNA を伸長するため、精製し
た金ナノ粒子結合 DNA を template primer と
し、相補鎖 (GGGGGGGGGG) 、dGTP、dCTP を混
合して DNA ポリメラーゼ (Klenow Fragment
exo-) により 24 時間 37 度 C で poly(dG)・
poly(dC) の伸長反応を行った。得られた金
ナノ粒子結合 poly(dG)・poly(dC)は 1 wt%ア
ガロース電気泳動（50V, 1 時間）、走査型電
子顕微鏡（STEM）、及び AFM で確認した。

４．研究成果
チオール化 primer-template DNA を結合さ

せた金ナノ粒子についてゲル電気泳動を行
ったところ、金ナノ粒：チオール化 DNA のモ
ル比が１：１、１：２のサンプルについて、
金ナノ粒子に由来する赤色のバンドが複数
観察された(Fig. 3)。これは金ナノ粒子に結
合した DNAの本数が異なるものと考えられる
ので金ナノ粒子に DNA が 1本のみ結合したと

Fig. 2 DNA polymerization of primer-template
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Fig. 1 Schematic illustration of single electron

transistor based on DNA bound to Au nanoparticle



思われるバンドを切り出し、相補鎖を添加後、
酵素による DNA の伸長反応を行った。
金ナノ粒子に結合した DNAの伸長反応溶液

を、反応時間 15 分ごとに分取しゲル電気泳
動を行った結果を示す( Fig. 4)。伸長反応
は DNA に結合した金ナノ粒子が凝集しないよ
う、酵素活性に必須である MgCl2を 1 mM とし
て反応した。泳動写真から反応時間に依存し
て poly(dG)・poly(dC) が伸張し、24 時間後
には 5000 bp 以上に伸長したことが分かった。
この 5000 bp 以上のバンドについてアガロー
スゲルを切り出し Freeze-Squeeze 法により
精製し走査型透過電子顕微鏡で観察したと
ころ、5 nm の金ナノ粒子が存在することが
分かった(Fig. 5 (a))。酵素反応前の金ナノ
粒子は 500 bp 以下の位置に泳動することか
ら、金ナノ粒子に結合した primer-template
でも時間に依存して伸長することが分かっ
た。
Mg(CH3COO)2 に一晩浸漬したマイカ基板に

24 時間酵素反応させた溶液を滴下し、超純水
で洗浄後 AFM 観察を行ったところ 5000 bp
(1.7 µm) 以上に対応する金ナノ粒子結合長
鎖 DNA が観察された(Fig. 5(b))。目的の構
造を酵素反応によって合成できることが示
された。

Fig. 3. three wt% agarose gel electropholesis

of DNA-SH bound to Au nanoparticle

(molar ratio AuNPs : DNA-SH = 1 : 0 – 2)

Fig. 4. Time course of Au nanoparticle – DNA

polymerase reaction. (1 wt% agarose gel

electropholesis)

(a)

(b)

Fig. 5 (a)STEM and (b)AFM images of Au

nanoparticle - DNA

Scale bar : (a) 20 nm (b) 1 µm
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