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研究成果の概要（和文）：ナノポア技術への期待はシーケンサ応用にとどまらず、分子・粒子識別、タンパク分
子解析や細胞観察・遺伝子導入などに広がりつつある。本研究では、固体ナノポアに対してアクティブな制御機
能を具備させることを目的とした。ナノポアを相変化材料で被覆し、結晶相・アモルファス相間の大きな光学的
コントラストを利用することによって、ナノポア近傍に生じる対流、熱泳動を制御し、DNAやナノ粒子のナノポ
ア通過過程のスイッチング機能を実証した。

研究成果の概要（英文）：Applications of nanopore technology are not limited to the DNA sequencing 
but also are extending to the molecular recognition, protein analysis, cell imaging, and gene 
transfer. The objective of this study is to implement active functionalities into the solid-state 
nanopore by employing a phase-change material. A huge contrast of optical indices between the 
crystalline and amorphous phases of phase-change material enabled control of convection flow and 
thermophoresis in the vicinity of nanopore by means of light irradiation. Switching of nanopore 
translocation of DNA molecules and nanoparticles was demonstrated.

研究分野： ナノフォトニクス・光物性・バイオセンシング
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
DNA 一分子の構造解析を可能にするナノ

ポアセンシング技術の進展が著しい。固体ナ
ノポア作製・界面修飾技術や一分子操作技術
の高度化を背景に DNA 配列解読の原理実証
がなされ、医療現場での実用化やタンパク分
子構造解析が次なるターゲットとして視野
に入ってきた。また波及技術として細胞への
遺伝子導入のためのエレクトロポレーショ
ンへの応用も有望視されている。これらの新
たな展開に向け、固体ナノポアに対してアク
ティブな制御機能を具備させることが急速
に求められている。 

ナノポア技術への期待はシーケンサ応用
にとどまらず、分子・粒子識別、タンパク分
子解析や細胞観察・遺伝子導入などに広がり
つつある。単調に塩基配列を解読するシーケ
ンサであれば、ナノポアは DNA を真っ直ぐ
一定速度で通過させるためのパッシブな機
能で十分である。しかし新しい応用展開に向
けてさまざまなアクティブ機能が必要とな
ることは明白であるが、そのような試みはナ
ノポアの分子修飾といった手法にとどまる。
本研究ではアクティブ機能付与に向けて光
ディスクや不揮発性メモリの記憶媒体とし
て実績のあるカルコゲナイド相変化材料
（GeSbTe）に着目する。GeSbTe は結晶相と
アモルファス相をレーザ光照射のみで可逆
的に変化させることが可能であり、両相の光
学的コントラストがきわめて大きい。また、
吸収係数が大きい一方、熱伝導率は低く、ま
た表面エネルギーが小さいことがから、流体
現象と組み合わせた光熱効果の発現に適し
た材料である。 

 
２．研究の目的 

DNA シーケンサのみならず、タンパク分
子解析やエレクトロポレーション基盤技術
としての応用が期待されている固体ナノポ
アに対して、任意のタイミングでのポアの開
閉などのアクティブな制御機能を具備させ
ることを目的とする。光パルス照射のみによ
って結晶相とアモルファス相を可逆的に往
復可能なカルコゲナイド相変化材料に着目
し、両相間の光学的・電気的コントラストを
最大限に活用する。 
 
３．研究の方法 
(1)ナノ粒子通過過程の観測とダイナミクス
の解析 
 15nm 厚のシリコンメンブレンに対し、直径
200nm のナノポアを集束イオンビーム
(Focused Ion Beam; FIB)によって形成する。
メンブレンを挟む２つのチャンバー（図 1）
の片側（Cis チャンバー、－電極側）に直径
20nm のカルボキシル基修飾蛍光ポリスチレ
ンビーズを含む電解質溶液を装填する。チャ
ンバー間に電圧を印加することにより、負に
帯電した蛍光ビーズはナノポアを通過して
Trans チャンバー（＋電極側）へ移動する。

ビーズ通過の駆動力となるナノポア近傍の
電界分布を図 2に示す。 

 
図 1 ナノポア光学検出用チャンバー 

 

図 2 ナノポア近傍の電界分布 

 
 Trans チャンバー側に設置した光学窓から
紫外レーザ光（波長 375nm）を導入し、水浸
対物レンズによってポア上に集光する。ナノ
ポア近傍での光強度分布を図 3に示す。レー
ザ光によって蛍光ビーズを励起し、蛍光信号
を同一の対物レンズで集光した後、光電子増
倍管にて検出する。図 3においてレーザ光が
局在している領域（観察領域）内にビーズが
存在する時間帯のみ蛍光信号が検出される。
本測定用に開発したフォトンカウンティン
グシステムにより、100us の時間分解能で、
ナノポア通過過程を計測する。 

 

図 3 ナノポア近傍における光強度分布 

 
(2)相変化ナノポアの作製 
膜厚 20nm の窒化シリコンメンブレンに対

して、FIB を用いて直径 200nm のポアを形成
する。ポア形成後、相変化材料として厚さ
100nm の Ge2Sb2Te5（GST）をスパッタ成膜する。
このように作製した GSTナノポアを保護膜の
ないまま測定に使用すると、ポアを流れるイ
オン電流によって、GST がエッチングされる



ことが確認された。そこで GST 上に保護膜と
して SiO2 を原子層堆積法（Atomic Layer 
Deposition; ALD）によって成膜し、エッチ
ングの抑制を試みる。 

また、ナノポア領域に波長 532nm のサブナ
ノ秒パルス光を照射し、アズデポ（アモルフ
ァス相）GST の結晶化を確認する。ホットプ
レートを使用した結晶化も同様に確認する。 
 

(3)相変化薄膜による光加熱対流発生の検証 
GST による光熱効果を確認するため、図 4

に示すような２次元チャネル構造を作製し、
レーザ光照射にともなう対流発生を確認す
る。直径 2um のポリスチレンビーズをスペー
サとし、直径 1um のビーズを対流のモニター
用粒子として使用する。 

GeSbTe の光熱効果を相対的に評価するた
めに、金を成膜したガラス基板、ならびにシ
リコン基板を用いて同様の測定を行い、発生
する対流の違いを調査する。 

Polystyrene bead (φ2μm): Spacer Glass

Water
GeSbTe (GST)

Glass
Polystyrene bead (φ1μm): monitor

 

図 4 GeSbTe 光熱効果実証のためのチャネル構造 

 
(4)相変化ナノポアにおける DNA 通過率のス
イッチング 

GST の結晶相とアモルファス相間の相変化
にともなう大きな屈折率・吸収率変化を利用
し、ナノポア近傍の熱泳動の制御、ならびに
ナノポア通過率のスイッチングを試みる。 

(3)で作製した GST ナノポアを使用し、GST
がアズデポ（アモルファス相）と結晶相の場
合で、蛍光励起光照射に起因する温度上昇に
ともなう熱泳動がどの程度異なるかを、DNA
の通過過程を通して評価する。 

測定用の DNA として YOYO-1 をインターカ
レートした長さ 9598 bp の二重鎖 DNA を用意
する。蛍光励起用の光源としては、波長 488nm
の連続光レーザを使用する。 
 
４．研究成果 
(1) ナノ粒子通過過程の観測とダイナミク
スの解析 

直径 20nm のポリスチレンビーズの蛍光信
号波形を図 5 に示す。印加電圧 100～400mV
に対して、典型的な信号を示している。シリ
コンメンブレンは紫外光に対して完全に不
透明であるため、蛍光信号が現れるのは、ナ
ノポア通過開始直後からである。信号の減衰
時間は、ナノポア通過後に電界によるドリフ
トと拡散によって、図 3の観察領域から退避
するのに要する時間に対応する。印加電圧と
ともにドリフト速度が増加し、信号の減衰時
間が短くなっていることがわかる。 

各印加電圧における減衰時間の平均値を

図 6に示す。ナノポアからの退避過程におい
てドリフト運動が支配的であれば、印加電圧
と減衰時間は単純な反比例の関係になるが、
図 6の結果は、そのようになっておらず、ド
リフト運動と拡散運動の両方が寄与してい
ることを示唆する。両者を考慮し、図 6の結
果に対してフィッティングを行った。その結
果得られた移動度、拡散係数ともに先行研究、
理論計算と良く一致した。 

 
図 5 蛍光ポリスチレンビーズのナノポア通過波形 

 

 

図 6 信号減衰時間の印加電圧依存性 

 
(2)相変化ナノポアの作製 
 FIB によって窒化シリコンメンブレンに形
成したナノポアの TEM 画像を図 7(a)に示す。
また、GST 成膜後のナノポアの TEM 画像を図
図 7(b)に示す。GST を厚さ 100nm 成膜するこ
とにより、ナノポア直径が約 60nm 小さくな
っていることがわかる。 

(a) (b)

 
図 7 (a)GST 成膜前と(b)成膜後のナノポアの TEM 画像 

 
図 8にナノ粒子通過測定後の GST ナノポア

の TEM 画像を示す。ポア周辺の GST が広い領
域にわたってエッチングされていることが



わかる。一方、SiO2を ALD 成膜した GST ナノ
ポアについて、通過測定使用前と使用後の
TEM 画像を図 9 に示す。GST のエッチングは
ほとんど見られず、SiO2層が保護膜として有
効に機能していることが確認された。 
アモルファス相 GSTナノポアにサブナノ秒

パルス光を照射することにより結晶相へ相
変化可能であることも確認した。 
 

 
図 8 保護膜なし GST ナノポアの計測後の TEM 画像 

 

 

図 9 SiO2保護 GST ナノポアの計測前後の TEM 画像 
  
(3)相変化薄膜による光加熱対流発生の検証 
 直径 1umのポリスチレンビーズをモニタ粒
子として使用し、サブナノ秒パルス光照射に
よって GST基板上で発生する対流の可視化を
おこなった。結果を図 10 に示す。左が光照
射直前、右が光照射 2秒後の光学顕微鏡写真
である。ビーズが強い対流によって引き寄せ
られ、結晶構造を形成していることがわかる
（白い輝線はビーズのレンズ効果によって
結晶化した領域に対応）。 
 

 

図 10 GST 膜上での対流発生の観察結果 

 
金成膜ガラス基板、ならびにシリコン基板

で同様の実験を行ったところ、上記のような
速度でビーズが引き寄せられることはなく、
結晶構造の形成も確認されなかった。GST と
の違いは、単に光吸収量（温度上昇量）では
説明できず、表面エネルギーの違い（GST の
表面エネルギーは金、シリコンと比べて圧倒
的に小さい）に起因するのではないかと推測
している。 

(4)相変化ナノポアにおける DNA 通過率のス
イッチング 
 図 11 に DNA の GST ナノポア通過にともな
う蛍光バースト信号を示す。蛍光ビーズの場
合と同様に、DNA がナノポア通過時に、観察
領域に滞在する間のみ、蛍光信号がパルス状
に観察される。図 11 では、励起光強度とと
もに通過頻度がどのように変化するか、また
アモルファス相（aGST）と結晶相（cGST）で
どのように異なるかを比較している。励起光
強度の増大とともに通過頻度は大きく減少
し、かつアモルファス相の場合の方が、その
傾向が顕著である。GST 膜の厚さと励起光の
波長を考慮した計算を行うと、アモルファス
相の方が光吸収量が大きいことがわかる。ま
た、アモルファス相の方が熱伝導率が小さい
ことと合わせると、結晶相よりも温度上昇が
大きいことが結論付けられ、励起光強度に対
する依存性と整合する。上記の測定結果は、
ナノポア近傍に温度勾配が形成され、ナノポ
アから遠ざかる方向に熱泳動が生じている
と考えることによって説明される。 
図 12 は、印加電圧が 100mV と 300mV の場

合の通過頻度の励起光強度依存性である。同
一の励起光強度でも、印加電圧を上昇させる
ことにより、通過頻度が回復することを示し
ている。 
 

 
図 11 DNA ナノポア通過時の蛍光バースト信号 

図 12 DNA ナノポア通過頻度の印加電圧依存性 



図 13 は通過時間ヒストグラムの励起光強
度依存性をまとめた結果である。励起光強度
の増大とともに通過速度が増していること
がわかる。温度上昇にともなって水の粘性が
変化し、DNA の移動度が増大した可能性があ
る。この通過時間もまた、相変化にともなっ
て制御可能であることを確認している。 

 
図 13 DNA ナノポア通過時間の励起光強度依存性 
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