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研究成果の概要（和文）：DNAの持つ高度な自己組織化能によるナノ構造形成体の高度化および機能化の検討を行った
。機能性有機高分子をDNAに連結させた。2つのDNA鎖内におけるウラシル塩基部位の５位にπ共役系高分子を連結させ
る合成法を確立し、それを利用していくつかのDNAの構造体を作成した。１つは、DNAをベースとして高分子を軸とした
分子ローターである。また、固定されたローターも作成した。それらをPAGE解析、およびFRETを利用することで目的ど
おりの構造を形成していることを確認した。

研究成果の概要（英文）：DNA is a powerful tool for creating nanosized architectures and devices owing to i
ts synthetic accessibility and ability to self-assemble. We designed and synthesized a novel H-shaped DNA 
oligonucleotide dimer cross-linked with a rigid linker. The formation of these motifs was observed via nat
ive polyacryla-mide gel analysis and a fluorescence resonance energy transfer experiment using labeled DNA
.

研究分野：
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１．研究開始当初の背景 

DNA は高い自己集合化能、つまり２本鎖

形成能を有しているため、DNA は生体内の

遺伝情報のみならず、近年ではナノテクノロ

ジーの材料としても注目されている。DNA

の塩基配列、つまり C-G および T-A の水素

結合のパターンを組み合わせることで、複雑

なナノ構造を作成させる研究が盛んに行わ

れている。一方で、高い電子輸送能を示すπ

共役系高分子は、材料としての機能性を有す

る。また、DNA に対して化学的に修飾を行

い、様々な特性を付加することができる。こ

の様な修飾 DNA のナノテクノロジー分野に

活用する例は非常に少なく、発展の余地が大

きい。化学修飾した DNA を DNA ナノテク

ノロジーの分野へ利用することは、DNA ナ

ノテクノロジーの空間配置能のさらなる向

上や、DNA ナノ構造体への新たな機能の付

与が可能であると考えられる。 

 

２．研究の目的 

DNA ナノテクノロジーに DNA の化学修

飾を利用することを目的とする。ナノテクノ

ロジーに利用できる化学的な修飾を DNA に

施し、その特性と立体構造形成を確認する。

DNA の持つ高度な自己組織化能によるナノ

構造形成体の高度化および機能化のために、

π共役系高分子および DNAの 2つの利点を

生かした高分子－DNA ハイブリッド型のナ

ノネットワークの構築することを目的とし

た。ポリフェニレンエチニレンなど、π共役

系の化合物を DNA に連結することで構造的、

および電子移動などの機能的な特性を DNA

に付加することが可能になると予測した。

DNA の自己集合化能および高分子の電子輸

送能を組み合わせれば、さらには、DNA 上

での電子輸送のナノネットワーク形成が期

待できる。この高分子－DNA ハイブリット

体の合成を確立し、さらにはその化合物とし

ての性質について検討することを目的とし

た。 

 

 

 

３．研究の方法 

まず、硬いリンカーで連結された DNAの

合成を行った。固相合成により、DNA合成

した後に、固相担体上で、グラーゼルカップ

リング反応を行うことで、下図のようなリン

カーで２本の DNAを連結した。 

 

 

 

 

DNAの構造が、設計通りに連結された DNA

の両方の鎖が、それぞれ 2本鎖を形成するこ

とをPAGE解析により確認した。また、FRET

を利用して、さらなる構造の解析を行った。 

 

４．研究成果 

π共役系化合物で２つの DNA２本鎖を、

アセチレン結合を介して連結させることに

成功した。この構造では、DNA の塩基部位

を直線的なリンカーで固定しているために

DNA 同士を水平に並べることができる（下

図）。また、この DNAの構造では、硬いリン

カーを軸として 2 つの DNA 二本鎖が回転す

るような自由度をもつ。この構造は Holliday 

Junction をモデルにしている。Holliday 

JunctionはDNAナノテクノロジーにおいて、

ナノタイルなどの作成に広く使用されてい

る。その構造の類似体を、DNA の誘導体を

用いて作成した。Holliday Junction はモー

ターのような回転の軸として利用すること

はできない。今回合成した修飾 DNA は

Holliday Junction に実行できない回転体作

成のための部品としての利用が期待される。

ここで、2つの DNA2本鎖が硬いリンカーを

介しているというメリットは、リンカー部位

が軸として機能することができるからであ

る。 

 

 

 

 

 

 

 

 

  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

上記のような H型の DNAの構造は、動的な

DNA デバイスの作製に適している。我々は

さらにH型のDNAを２つ組み合わせること

により、固定された構造体も作成した。これ

は2つのリンカーで２本のDNA2本鎖を固定

するために、回転運動はできないような設計

にした。DNA ナノテクノロジーにおいて、

Holliday Junction を組み合わせることによ

り、複雑な立体構造の作製を可能としている。

我々は、今回作成した修飾 DNA を利用した



DNA タイルの作製の可能性を示すことがで

きた。作成した H型２つの DNAから構成さ

れる構造を下に示す。 

 

 

 

 

 

実際に、これらの H型 DNAを利用した構

造体が２本鎖の構造を形成し目的とする構

造の形成ができるのかを、アニーリング後の

ゲル電気泳動により解析した。1 本の DNA

の 5’末端を蛍光で標識しておき、それに対

して相補鎖となる DNA を加えていくことで、

その形成を観測した。対応する相補鎖との２

本鎖形成後は、１本鎖状態よりも電気泳動で

の泳動度が低下することから、２本鎖形成す

ることが明らかにした。これは、構造が大き

くなったためであると推測できる。さらに

DNA 鎖を加えていくと、目的とする H 型 DNA

が 2つ連結した構造を形成することが明かに

なった。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

さらに FRET を利用することで２本鎖形

成の確認を行った。DNA の末端に蛍光を示

す化合物と、それを消光するための化合物を

DNAに連結させておき、その距離を調べた。

相補鎖との２本鎖を形成させる前には、蛍光

の消光は見られなかったが、２本鎖形成後に

は消光が見られたため、近い距離にこの連結

した２つの DNA 鎖が存在することが明らか

になった。 

 

また、FRETの性質も異なることを明らかに

している。消光の割合が、H型 DNAが１つ

の場合よりも大きい。つまり、DNA の２本

鎖は互いに平行に並んでいるために、より近

くに寄っていることが分かった。 
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