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研究成果の概要（和文）：本研究は精密な構造を形成可能な生体高分子であるDNAを利用して完全均一性構造体のゲル
薄膜をずり振動を生じる水晶発振子基板上に構築し、27および81 MHzで振動させることで動的粘弾性測定を行い、従来
の不均一構造体のゲルでは見られないような特異な力学物性を示すかどうかを明らかにすることを目的とし、(1) DNA
鎖の組み合わせによりテトラポッド構造のDNAブロックを作製しDNAネットワーク構造体を調製できたこと、(2)水晶発
振子を用いた動的粘弾性測定を行いDNAネットワーク構造体の弾性率を求めることができたこと、(3)ポリジメチルシロ
キサン（PDMS）の弾性率に近い値を示したこと、を明らかにした。

研究成果の概要（英文）：The aim of this study is (1) construction of a perfectly even structure using 
biomolecules of DNA strands, that allow us to provide a rigorous building block, and (2) measurement of 
dynamic viscoelasticity for the DNA-network gel made from the DNA strands. In this study, a tetrapod-like 
DNA structure was designed as a building block, and then the thin film of the DNA-network gel was 
prepared with the tetrapod-like DNA on a plate of Quartz-crystal microbalance, which can be used for 
dynamic viscoelasticity measurement. As a result, the DNA-network gel indicates the similar 
viscoelasticity as that of PDMS.

研究分野： 化学

キーワード： 水晶発振子　アドミッタンス解析　エネルギー散逸値　動的粘弾性測定　貯蔵弾性率　損失弾性率　DNA
ネットワーク薄膜
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１．研究開始当初の背景 
 

4 本に分岐した同じ長さの親水性合成高分

子鎖を持つスターポリマーどうしを 3 次元的に交

互に結合した高次構造体は、架橋分岐点間の

距離が一定な高分子ゲルを形成し、従来の不

均一な架橋ゲルが外力に対して脆く崩壊してし

まうのとは異なり含水率が 80％を超えているにも

かかわらずスーパーボールのように弾むほぼ完

全な弾性体の性質を示すことが報告された。 

DNA は二重らせんの精密な構造を形成する

生体高分子として知られている。DNA の二重ら

せん形成における塩基配列の相補性の高さを

利用して、互いに相補的な配列をもつ 4 本の一

本鎖 DNA を混合することで、スターポリマーのよ

うな 4 分岐二本鎖 DNA 構造を作ることが可能で

ある。DNA を利用した精密な構造体は従来の不

均一構造体では見られなかった特異な力学的

物性を示すと期待される。しかしながら合成高分

子と異なり DNA のような生体分子を用いる場合

は、微量しか入手できず手で持てるサイズのサ

ンプルが調製できないことから物性評価が困難

である問題点があった。 

これまでに、ナノグラム・オーダーの微量天

秤として利用できる水晶発振子マイクロバランス

法(QCM)をバイオセンサーとして開発してきた。

水晶発振子は水晶薄板の両面に金電極を蒸着

し交流電圧を印加することにより水晶板を規則

正しく振動させたものであり、振動をプローブとし

ているためその電極上に吸着した物質の慣性

質量や動的粘弾性といった物理量を測定できる

デバイスである。水晶発振子にネットワークアナ

ライザーを接続した水晶発振子アドミッタンス法

(QCM-A)を用いると、質量変化だけでなく振動

のエネルギー散逸値変化から基板上の物質の

粘弾性変化を同時に測定できる。微量な物質量

でも応答できる水晶発振子を用いれば微量な

DNA による構造体の力学物性評価が可能にな

るのではないかと考えた。 

 
２．研究の目的 
 

本研究では、力学物性を評価できる水晶発

振子基板上にナノメートル・オーダーのさまざま

な精密な DNA ネットワーク構造体を構築し、動

的粘弾性のパラメーターである貯蔵弾性率 G’

や損失弾性率 G’’で評価することで構造体形

状と力学物性との定量的な相関関係を明らかに

することを目的とした。 

具体的には、アビジンを固定した水晶発振子

基板上に足場 DNA としてビオチン化一本鎖

DNA を固定化し、そこへ 4 分岐二本鎖 DNA どう

しのネットワーク架橋構造を形成させ四面体ネッ

トワーク構造の DNA ナノ薄膜のゲルを構築し、

水晶発振子で測定しながら 1 層ごとに質量変化

から層構造を形成していることを確認し、粘弾性

測定からその薄膜の力学物性を評価することを

検討した。 

 

３．研究の方法 
 

(1) 動的粘弾性測定可能な水晶発振子装置

を構築した。水晶発振子にネットワークアナライ

ザーを接続し、水晶発振子の振動現象を複数

の周波数で解析できる装置を開発した。異なる

複数の周波数(F1、F2、・・・)でのエネルギー散逸

値(D1、D2、・・・)を同時に測定することで動的粘

弾性測定が可能であることが理論的に示されて

いるので、水晶発振子のオーバー・トーン発振

を利用して複数の周波数でのエネルギー散逸

値を測定できる装置を構築し、得られる F 値と D

値の組み合わせから貯蔵弾性率 G’と損失弾性

率 G’’を算出することを検討した。 

(2) DNA 鎖を組み合わせて DNA ナノ薄膜の

ゲル構造体を構築した。水晶発振子基板上に 4

分岐型 DNA を用いて四面体ネットワーク形成に

よりダイヤモンド構造様の構造体を有する DNA

ナノ薄膜を調製した。4 ヶ所の 3’末端のうち 1 つ

が配列 X、3 つは配列 B が突出する 4 分岐

DNA(Bx)を設計し、同様に1 つが配列M、残りが

配列 R の 4 分岐 DNA(Rm)、1 つが配列 N、3 つ

が配列 B のもの(Bn)、1 つが配列 Y、3 つが配列

R のもの(Ry)を調製する。配列 X-Y、M-N、B-R



は相補的な配列とする。アビジン固定水晶発振

子基板上に配列 Y をもつビオチン化一本鎖

DNA を足場 DNA として固定化し、そこへ Bx 4 

分岐 DNA、Rm 4 分岐 DNA を順次添加し、洗浄

後 Bn 4 分岐 DNA、Ry 4 分岐 DNA を添加して、

DNA ネットワークの多層構造体を構築する。一

層毎に質量測定と動的粘弾性測定を行った。 

 

４．研究成果 
 

(1) 水晶発振子装置にネットワークアナライ

ザーを接続した粘弾性を測定できる装置を構築

した。この装置を利用して、ポリスチレンやポリジ

メチルシロキサン（PDMS）の粘弾性を測定した。

さらに、異なる複数の周波数での粘弾性を測定

し、動的粘弾性測定を行った。架橋度の異なる

PDMS を測定したところ、架橋度が増加するに従

って貯蔵弾性率が大きくなることが確認できた。 

(2) 4 分岐型 DNA を調製し、QCM 基板上に

順次滴下していくと、DNA ネットワークを形成し

層構造を形成している様子が QCM の質量変化

で確認できた。4 分岐型 DNA 同士をつなぐ突出

部分を欠損させると層形成が見られなかったこと

から、DNA 同士のネットワーク架橋が重要である

ことがわかった。また、一層の高さが約 14 nm と

すると、およそ 200 nm ほどの薄膜が基板上に構

築できた。動的粘弾性測定を行ったところ、4 層

のネットワークが構築できるまでは膜厚の増加に

ともなって弾性率は上昇したが、4 層以降は一

定となった。4 分岐型 DNA を構築する DNA 鎖を

30，50，70 mer の 3 種類で DNA ナノ薄膜を調製

した場合、50 mer の場合が最も弾性率が大きく、

70 mer では逆に小さな値となった。 

(3) 50 mer の 4 分岐型 DNA で調製した DNA

ナノ薄膜の貯蔵弾性率をPDMSの弾性率と比較

したところ、ほぼ同じ値であることがわかった。こ

れは、天然ゴムであるポリイソプレンよりおよそ

1000 倍大きな値であり、ポリスチレン−ブタジエ

ン-コポリマーの貯蔵弾性率とほぼ匹敵する値で

あることがわかった。 

以上、水晶発振子で動的粘弾性測定を行う

ことができる装置を構築し、DNA ナノ薄膜が

90％が水であるにもかかわらず弾性率が PDMS

に匹敵するほど大きいことが明らかとなり、従来

の不均一構造体では見られなかった特異な力

学的物性を示していることを明らかにすることが

できた。 
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