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Введение

Изучение свойств олигонуклеотидов ДНК и поиск но-

вых методов идентификации их структуры представляют

собой одни из важнейших задач современной науки.

Считается, что концепция персонифицированной меди-

цины будет реализована, когда стоимость расшифровки

структуры генома человека упадет настолько, что станет

доступна для повсеместного внедрения [1,2]. При этом

большинство современных методов анализа генетиче-

ской информации основаны на секвенировании генома,

возможность проведения которого, в свою очередь,

обусловлена развитием технических методов детекти-

рования увеличения олигонуклеотида на один нуклео-

тид [1,2]. Однако необходимо отметить, что секвениро-

вание — это понуклеотидная технология идентификации

и анализа олигонуклеотида, в то время как существует

возможность идентификации свойств олигонуклеотид-

ных последовательностей как целого [3,4]. Для этого

необходимо исследовать свойства олигонуклеотидных

молекул, к которым можно отнести диэлектрические и

магнитные свойства ДНК.

Ранее было показано, что, основываясь на сравнении

экспериментальных данных исследования проводимо-

сти [1], нуклеотидный состав и длина олигонуклеотида

играют первостепенную роль в формировании диэлек-

трических свойств данных биомолекул, таким образом,

изучались электрические характеристики в отношении

1 олигонуклеотид–1 пиксела: краевые каналы проводи-

мости КНС, которые представляют собой последова-

тельности емкостей и индуктивностей, ассоциируются

с осажденными биомолекулами. Нанесенные на поверх-

ность КНС олигонуклеотиды, в свою очередь, вносят

вклад в величину полной емкости и индуктивности,

что позволяет рассчитывать на идентификацию и опре-

деление их диэлектрических констант при изучении

вольт-амперных характеристик. Но так как электриче-

ские свойства взаимодействуют с магнитными свойства-

ми, представляет интерес поиск ответа на вопрос, а

можно ли исследовать олигонуклеотиды без контакта,

основываясь на изучении их магнитных свойств? На это

и направлена настоящая работа — она не претендует на

полную расшифровку олигонуклеотида, но при этом мо-

жет дать информацию о его присутствии (количествен-
ная информация) и выступает в качестве логического

продолжения работ по исследованию диэлектрических

свойств олигонуклеотидов.

Таким образом, в настоящем исследовании в рамках

изучения магнитных свойств олигонуклеотидов ДНК

использовался образец кремниевой наносандвич струк-

туры (SiNS). В процессе исследований свойств краевых

каналов в SiNS были обнаружены макроскопические

квантовые явления при высоких температурах, такие как

эффекты де Гааза−ванАльфена и Шубникова−деГааза,

квантовый эффект Холла, квантовая лестница прово-

димости [5]. Полученные данные свидетельствуют, что

краевые каналы в SiNS состоят из пиксел, содержащих

одиночные носители в условиях сильного подавления

электрон-электронного взаимодействия. Последователь-

ности пиксел в SiNS можно представить как систему

микрорезонаторов, на которые захватываются кванты

магнитного потока, тем самым формируя композит-

ные бозоны на основе одиночных носителей [6]. Со-

ответственно электрические, оптические и магнитные

свойства краевых каналов в SiNS зависят от величины

площади пиксел, которая определяет характеристики

эффекта Фарадея, являющимся квантовым в условиях
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захвата одиночных квантов магнитного потока. Таким

образом, изменение эффективной площади пиксел, в

частности, при осаждении в них олигонуклеотидов ДНК,

должно привести к изменению параметров квантового

эффекта Фарадея и соответственно к изменению харак-

теристик регистрируемых макроскопических квантовых

эффектов, что, в свою очередь, может составить основу

для идентификации свойств олигонуклеотидов [3,7].

1. Техника эксперимента

SiNS представляет собой сверхузкую квантовую яму

p-типа проводимости, ограниченную двумя дельта ба-

рьерами, сильно легированными бором (5 · 1021 cm−3),
на поверхности n-кремния (100) [3,5,7]. При такой

сверхвысокой концентрации атомы бора в δ-барьерах

образуют тригональные дипольные центры (B+
− B−)

вследствие negative-U реакции: 2B0
− > B+ + B−, кри-

сталлографически ориентированные последовательности

которых формируют краевые каналы, ответственные за

проводимость в p-Si−QW. Краевые каналы p-Si−QW

являются в условиях продольного тока эффективными

источниками THz- и GHz-излучения, обусловленного

наличием negative-U дипольных центров бора [3,8]. Это
позволяет SiNS излучать в THz-диапазоне. Тут необхо-

димо отметить, что все источники THz-излучения на

Земле являются искусственными. Более того они пред-

ставляют собой огромных размеров аппаратуру. Однако

SiNS является компактным устройством, способным и

излучать, и детектировать в THz-диапазоне. Подобная

наноструктура, выполненная в рамках холловской гео-

метрии, является основой для сравнительного исследо-

вания свойств олигонуклеотидов ДНК [3,7].
Олигонуклеотидные молекулы были прецизионно на-

несены на δ-барьер над краевыми каналами SiNS с

помощью микродозатора и микрофлюидной системы

контейнерного типа, которая была сконструирована из

полидиметилсилоксана и размещена на поверхности

SiNS [7]. Ее объем вмещал в себя 0.5 µl раствора,

предотвращая его испарение в процессе работы прибора.

Одноцепочные олигонуклеотидные молекулы были син-

тезированы на олигонуклеотидном синтезаторе амидо-

фосфитным методом, очищены методом электрофореза

в полиакриламидном геле и экстрагированы в 0.3 мо-

лярном растворе ацетата натрия. Были исследованы

следующие олигонуклеотидные последовательности:

100 оснований

5’-gcgctggctgcgggcggtgagctgagctcgcccccggggagctgtggcc

ggcgcccctgccggttccctgagcagcggacgttcatgctgggagggcggcg-3’

и 50 оснований

5’-gcgctggctgcgggcggtgagctgagctcgcccccgggga

gctgtggccg-3’.

Концентрации олигонуклеотидных молекул были по-

добраны таким образом, чтобы на каждый микроре-

зонатор, ширина которого составляла 2 nm, а длина

определялась двумерной плотностью дырок, 3 · 1013 m−2

(данные холловских измерений [5]), приходилось не бо-

лее одной олигонуклеотидной молекулы, и их значения

составляли 0.22 и 0.98 µg/µl соответственно. Данные

параметры концентрации были выбраны с целью удовле-

творения соотношения с количеством дырок в краевых

каналах. Для проведения сравнительного анализа также

были изучены SiNS без олигонуклеотидов, посколь-

ку, как было показано в работе, буферный раствор

не вносит существенных изменений, отражающихся на

ВАХ SiNS.

В настоящей работе регистрировались полевые за-

висимости магнитной восприимчивости КНС в двух

вариантах: 1) с нанесенным в краевые каналы SiNS

олигонуклеотидом и 2) без него. Оба эксперимента

были поставлены при комнатной температуре, а сами

результаты были получены с помощью метода Фарадея

на установке MGD 312 FG в автоматизированном режи-

ме [5,9].

В основу метода Фарадея положено измерение силы

взаимодействия материала с внешним магнитным по-

лем, модуль индукции которого изменяется по
”
высоте“

образца. В методе Фарадея связь между значением

статической магнитной восприимчивости и измеряемой

силой —
”
магнитным весом“ — определяется выраже-

нием [9]:

χ(T, B) =
F0(T, B)

mB dB/dz
. (1)

Градиент индукции dB/dz внешнего магнитного поля

создается специальной формой полюсных наконечников

магнита, а произведение BdB/dz имеет одинаковое

значение по всему объему, занимаемому образцом.

Для проведения измерений образец помещается в

кварцевую чашечку, которая соединяется с весами под-

весом из того же материала. Сила F0(T, B) находится

как разность силы взаимодействия с магнитным полем

образца, помещенного в чашечку, и силы, действующей

на пустую чашечку при тех же внешних условиях.

Калибровка установки проводилась с помощью эта-

лонного образца, в качестве которого использовался

монокристалл магнитно-чистого фосфида индия с вос-

приимчивостью χ = −313 · 10−9 cm3/g. Причем высокая

чувствительность, 10−9
−10−10 CGS, балансного спек-

трометра MGD 312 FG обеспечивала высокую стабиль-

ность калибровки значений BdB/dz .

2. Эксперимент и полученные
результаты

Результатом измерений была регистрация полевых

зависимостей статической магнитной восприимчивости

SiNS в двух случаях: без олигонуклеотида (рис. 1, a−c)
и с олигонуклеотидом на поверхности КНС (рис. 1, d−f).

В первом случае был обнаружен мощный диамаг-

нетизм в слабых магнитных полях, сопровождаемый
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Рис. 1. Полевые зависимости статической магнитной восприимчивости кремниевых наносандвчей без (a−c) и с (d−f)
олигонуклеотидами ДНК на поверхности, демонстрирующие осцилляции деГааза−ванАльфена и Ааронова−Бома при магнитном

поле: a, d — от 0 до 300; b — от 0 до 1250; c, f — от 0 до 4000; e — от 0 до 2500Oe. Осаждение олигонуклеотидов ДНК

на поверхность КНС приводит к изменению параметров размерного квантования. На вкладках показано поведение статической

магнитной восприимчивости в диапазоне слабых магнитных полей, которое демонстрирует предельные значения диамагнетизма

вследствие наличия дипольных центров бора с отрицательной корреляционной энергией в краевых каналах КНС.

соответствующими осцилляциями, что является след-

ствием мейсснеровских эффектов, возникающих вслед-

ствие обменного взаимодействия одиночных дырок с

дипольными центрами бора с отрицательной корреля-

ционной энергией в барьерах, ограничивающих крае-

вой канал [5,9,10]. Данный вывод подтверждается об-

наружением предельного значения диамагнитной маг-

нитной восприимчивости, 1/4π, в слабом магнитном

поле [9,10]. Кроме того, наблюдались осцилляции де Га-

аза−ванАльфена и Ааронова−Бома, период которых

взаимосвязан с длиной пиксел, содержащих одиноч-

ные дырки (рис. 1, a−c). Причем были зарегистриро-

ваны два типа осцилляций де Гааза−ванАльфена (со-
ответственно в диапазонах магнитных полей 0−300 и

0−1240Oe (рис. 1, a, b). Исходя из размеров пиксел,

содержащих одиночные дырки, можно сделать вывод,

что носителями, ответственными за возникновение ос-

цилляций де Гааза−ванАльфена, являются пары ды-

рок, поскольку выполняется следующее соотношение

1B · S = 80, где 1B = 300Oe — период осцилляций
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де Гааза−ванАльфена, S — соответствует площади двух

пиксел, 80 = h/2e — квант магнитного потока, если но-

сителями являются пары дырок или электронов. Таким

образом, в слабых магнитных полях макроскопические

квантовые эффекты возникают в условиях спаривания

носителей в соседних пикселях. В этом случае пери-

од осцилляций Ааронова−Бома должен также соответ-

ствовать значению 300Oe, т. е. полному заполнению

пар пикселей квантами магнитного потока, 1B · S = 80.

Действительно, подобные Ааронова−Бома осцилляции

возникают в условиях макроскопических квантовых про-

цессов в парах пикселей (рис. 1, b), но они быстро

затухают вследствие разрыва пар носителей при увели-

чении значения магнитного поля выше 300Oe. В этом

случае осцилляции деГааза−ванАльфена и АБ обуслов-

лены процессами размерного квантования в пикселях,

содержащих одиночные дырки: 1B · S = 80, где 1B —

период осцилляций, S — площадь одиночной пикселы,

80 = h/e — квант магнитного потока, если носителем

являются одиночные дырки или электроны, т. е. заре-

гистрированные периоды осцилляций, соответствующие

1240Oe, свидетельствуют, что в сильных магнитных

полях возникновение осцилляций де Гааза−ванАльфена

и Ааронова−Бома обусловлено процессами размерного

квантования одиночных дырок в краевых каналах SiNS.

Необходимо отметить, что полевые зависимости маг-

нитной восприимчивости также дают ответ на вопрос,

каким образом олигонуклеотид
”
лег“ на краевой ка-

нал. Если он
”
ложится“ поперек, то это сказывается

существенно, так как размер олигонуклеотида (14 nm)
превышает во много раз ширину пикселы (2 nm). Если
же олигонуклеотид

”
ложится“ поперечно, то это никак

не влияет ввиду длины краевого канала (8µm). Это

объясняется тем, что в разных вариантах расположения

биомолекулы на краевом канале меняется площадь пик-

селы, на которую происходит захват кванта магнитного

потока, что в свою очередь влияет на осцилляции де Га-

аза−ванАльфена. Таким образом, наблюдается корре-

ляция между расположением олигонуклеотида на SiNS

(рис. 2) и значениями полевой зависимости магнитной

восприимчивости (рис. 1).

Исследование SiNS с осажденными олигонуклеоти-

дами ДНК также демонстрируют осцилляции де Га-

аза−ванАльфена и Ааронова−Бома, но с другими зна-

чениями периода и амплитуды (рис. 1, d−f). Прежде

всего, следует обратить внимание на увеличение пе-

риода вышеуказанных осцилляций в условиях присут-

ствия олигонуклеотидов внутри пикселей. Как указано

выше, при осаждении олигонуклеотидов на поверхность

SiNS подбирался режим, при котором на одну дырку

приходился один олигонуклеотид. В этом случае в

пикселе одиночная дырка и один олигонуклеотид, т. е.

присутствие олигонуклеотидов уменьшает эффективную

площадь для процессов размерного квантования как в

случае спаривания дырок в соседних пикселях, так и в

условиях их разрыва (рис. 2).

a

b

c

d

Рис. 2. Краевой канал в КНС в отсутствие (a, b) и при

наличии (c, d) олигонуклеотида ДНК в пикселе, содержащей

одиночный носитель; a, c — процессы размерного квантования

обусловлены спариванием носителей в соседних пикселях в

слабом магнитном поле; b, d — процессы размерного квантова-

ния в условиях распаривания носителей в сильном магнитном

поле.

Вышесказанное приводит к увеличению периода ос-

цилляций де Гааза−ванАльфена и Ааронова−Бома ана-

логично случаю увеличения двумерной плотности носи-

телей [5]. В рамках представленной модели уменьшения

эффективной площади пиксел, в которых возникают

макроскопические квантовые эффекты, можно объяснить

увеличение периода осцилляций, обусловленных парами

носителей от 300 до 600Oe в слабых магнитных полях,

и одиночными носителями от 1240 до 2500Oe в силь-

ных магнитных полях, при осаждении олигонуклеотидов

ДНК на SiNS.

Следует отметить, что при дальнейшем разви-

тии методики определения периода осцилляций де Га-

аза−ванАльфена и Ааронова−Бома в условиях осажде-

ния олигонуклеотидов ДНК на SiNS возможно более

точно определить изменение эффективной площади для

процессов размерного квантования в пикселях, тем са-

мым более детально использовать полученные данные

для их идентификации.

Заключение

Проведенные исследования полевых зависимостей

статической магнитной воспримчивости кремниевых на-

носандвичей (SiNS) показывают, что квантовая интерфе-
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ренция в краевых каналах КНС проявляется при участии

как одиночных носителей, так и их пар, относительный

вклад которых варьируется в условиях внешнего маг-

нитного поля и может значительно изменяться при оса-

ждении в краевые каналы SiNS олигонуклеотидов ДНК.

Исследование взаимосвязанности магнитных, электри-

ческих и оптических свойств олигонуклеотидов, нане-

сенных в краевые каналы SiNS, позволяет разработать

методику их идентификации.

При этом обычно измерения проводятся при темпе-

ратурах жидкого гелия, так как в этом случае время

релаксации мало, что необходимо для наблюдения кван-

товой интерференции. Но в нашем случае наблюдения

проводятся при комнатной температуре из-за свойств

SiNS, поскольку краевой канал окружен дипольными

центрами с отрицательной корреляционной энергией,

что приводит к увеличению времени релаксации.
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