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研究成果の概要（和文）：酸化亜鉛のナノワイヤに比べ10倍以上大きな圧電特性（ピエゾ特性）を示すチタン酸
ジルコン酸鉛（PZT）ナノワイヤを、テーラード基板を用いて狙った場所にピンポイントで成長させる手法を開
発することを目的とした。
ナノインプリント法で基板上にトレンチ構造及びPZTナノ島構造を有する基板を作製した。その結果、高さ40nm
幅80nmのナノ島構造の作製に成功した。また、トレンチ構造を有する基板上にパルスレーザー堆積法でPZTを堆
積した結果、トレンチで囲まれたナノ島と同じ形状でPZTがギャップを持って成長した。このことからナノ島の
形状と間隔を制御することで、ナノワイヤの形状と直径が制御できる可能性が示された。

研究成果の概要（英文）：In this study, we aimed to develop the pinpoint growth process of 
piezoelectric lead zirconate titanate (PZT) nanowires by using the tailored substrates, having 
arrayed island structures.
By utilizing a nanoimprint technique, the substrates having arrayed islands, with maximum island 
height of 40 nm and minimum island width of 80 nm, were successfully fabricated. It was found that 
PZT grew on the patterned substrate, keeping the same morphology of the substrate surface, by pulsed
 laser deposition.
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１．研究開始当初の背景 
近年、圧電特性（ピエゾ特性）を示す酸化亜
鉛等のナノワイヤを基板上に成長させたナ
ノジェネレータと呼ばれる小型発電素子や
小型センサの研究・開発が盛んに行われてい
る。これらの材料の結晶構造はウルツ鉱型構
造であり、成長速度の結晶方位異方性が大き
いことから、様々な手法で容易にナノワイヤ
を成長させることができる。したがって、デ
バイス作製に必要となる選択成長の研究例
も数多く報告されている。 
 一方、ペロブスカイト型構造のチタン酸ジ
ルコン酸鉛 Pb(Zr,Ti)O3[PZT]は、酸化亜鉛よ
り 10 倍以上大きな圧電特性を示すことから、
上記デバイスの大幅な性能向上や新しいデ
バイスへの展開が期待できる。しかし、その
結晶構造（ペロブスカイト型構造）の成長異
方性は小さく、ナノワイヤの成長は困難であ
る。 
 最近我々は、パルスレーザー堆積法（PLD
法）により、PZT ナノワイヤの基板上への気
相エピタキシャル成長に成功した。本手法で
は、通常の薄膜成長で用いられる酸素分圧よ
り高い圧力を用いることで、アブレーション
粒子の散乱が増加し、様々な角度を持って粒
子が基板表面に供給される。これにより、射
影効果が促進され、ナノワイヤが成長すると
考えられる。これらの知見から、特定の場所
で射影効果を促進できれば、ナノワイヤを選
択的に狙ったサイズでピンポイント成長さ
せることができる可能性が高いと考えられ
る。 
 サイズが制御されたナノワイヤのアレイ
構造を基板上に作製することで、圧電特性の
最適化が可能になる他、ナノワイヤの配列お
よび場所の制御が可能になれば、実デバイス
への展開が大きく期待できる。 
 
２．研究の目的 
上述の背景から、本研究では、アブレーショ
ン粒子の射影効果を特定の場所で促進する
表面構造を有する基板（テーラード基板）を
作製し、これを用いて PZT のピンポイント成
長の実現を試みる。 
 具体的には以下の２種類のテーラード基
板を用いる。 
・ トレンチ構造を有するテーラード基板 
・ PZT ナノ島構造を有するテーラード基板 
 これらの基板上に上述の PLD 法で PZT を
堆積することで、PZT ナノワイヤのピンポイ
ント成長を試みる。 
 
３．研究の方法 
（１）トレンチ構造及び PZT ナノ島構造を有
するテーラード基板の作製 
 トレンチ構造を有するテーラード基板を
ナノインプリント法を用いて作製した。始め
に、光硬化樹脂を基板上に塗布し、石英モー
ルドを押下した状態で UV 光を照射して、パ
ターンが転写された樹脂を硬化した。その後、

Ar イオンビームでエッチングを行い、パター
ンを基板に転写した。 
 一方、PZT ナノ島構造を有するテーラード
基板は、ソフトリソグラフィーを用いて作製
した。始めに、マスターモールドからガス透
過性を有する PMDS にパターンを転写し、こ
れをソフトリソグラフィー用モールドとし
て使用した。次に、PZT の MOD コート剤を
基板上に塗布し、PDMS モールドを押下した
状態で真空引きを行う事で、PDMS モールド
を通してコート剤の溶媒を揮発させた。その
後、仮焼、本焼成を経て、PZT を結晶化させ
た。 
（２）PZT ナノワイヤのピンポイント成長 
上記の手法で作製したテーラード基板上に、
PZT を PLD 法で堆積した。 
 
４．研究成果 
（１）トレンチ構造及び PZT ナノ島構造を有
するテーラード基板の作製 
 トレンチ構造を有するテーラード基板に
ついては、ナノインプリント法と Ar イオン
ビームを用いたエッチング条件の最適化に
より、最小 100 nm 幅の構造の転写に成功し
た。しかし、光硬化型樹脂と基板（SrTiO3）
のエッチングレートには大きな差異があり、
光硬化型樹脂が優先的にエッチングされる
ことから、射影効果が期待できるアスペクト
比を有する構造を基板上に作製することは
できなかった。 
 一方、PZT ナノ島構造を有するテーラード
基板については、塗布する MOD 溶液の濃度
の最適化、塗布面の選択、溶液の塗布条件の
最適化、PDMS モールドの押下圧力の最適化
を行い、パターンの転写条件を決定した。特
に溶液の濃度を減少することで、残膜（転写
したパターンの下部に残留する膜）の厚みを
大きく低減できることが明らかになった。ま
た、モールド表面にも溶液を塗布することで、
パターンを再現性良く転写できることがわ
かった。 
 仮焼の温度は、MOD 溶液の TG-DTA 分析
より決定した。MOD 溶液が熱分解する温度
まで徐々に昇温することで、クラックが抑制
できることがわかった。その後、ペロブスカ
イト型構造の PZT が得られる本焼成の温度
を調べ、緻密に結晶化した PZT のナノ島構造
が得られる条件を明らかにした。 
 その結果、本焼成の前の段階で、高さ 90 nm、
最小 80 nm 幅の構造の転写に成功した。その
後の本焼成で高さは 40 nm に減少したが、上
述のトレンチ構造を有するテーラード基板
に比べて大きなアスペクト比を実現するこ
とができた。 
 作製した PZT ナノ島構造の特性を、放射光
マイクロ XRD と圧電応答顕微鏡を用いて調
べた。放射光マイクロ XRD で、各サイズの
パターンが転写された領域の XRD パターン
を取得したが、MOD 溶液を塗布して作製し
た（パターンが転写されていない）膜に比べ、



パターンが転写された領域は回折強度が低
いことが明らかになった。パターンが転写さ
れた領域は、そうでない膜の領域に比べて
PZT の体積が少ないことを考慮しても、回折
強度の減少は説明できないことがわかった。
一方で、ナノ島の圧電応答顕微鏡測定では、
明瞭な圧電応答が観測されたことから、今後、
PZT の結晶性の向上が必要であるものの、本
研究で作製したテーラード基板を、PZT ナノ
ワイヤのピンポイント成長に利用できる可
能性が示唆された。 
 また、上記とは別に、あらかじめ PLD 法で
作製した PZT 膜から、集束イオンビームを用
いて、ナノ島構造を作製する方法も確立した。 
 
（２）PZT ナノワイヤのピンポイント成長 
 PLD 法を用いて、テーラード基板上への
PZT の堆積を試みた。代表的な結果として、
インプリント法とエッチングによりトレン
チ構造が作製された基板（サファイヤ）上に
下部電極として SrRuO3を PLD 法で成膜し、
その上に PZT を堆積した結果、トレンチで囲
まれたナノ島と同じ形状で PZT がギャップ
を持って成長することがわかった。このこと
から、テーラード基板のナノ島の形状とナノ
島間の間隔を制御することで、その上に成長
するナノワイヤの形状と直径が制御できる
可能性が示された。また、エッチングにより
ギャップを広げることでも、ナノワイヤの直
径が制御できる可能性が示された。 
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