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研究成果の概要（和文）：固体材料の機能特性は，その表面形状と密接に関連する。本研究では，硬質薄膜と軟
質基板から成る構造体の座屈変形により自律形成する階層リンクル構造に着目し，その形成機構を明らかにする
とともに作製技術の確立に結びつく制御指針を獲得した。具体的には，単一（薄膜蒸着）プロセスによる階層リ
ンクルの自律形成現象を見出し，薄膜に付与する圧縮ひずみ量や薄膜の厚さが階層リンクルの形状や寸法変化に
及ぼす影響を明らかにした。

研究成果の概要（英文）：Mechanical instabilities of a thin film on a soft substrate generate surface
 patterns that can be exploited to fabricate functional materials and devices. In this study, we 
have uncovered the spontaneous formation of randomly oriented hierarchical wrinkles of a residually 
compressed thin film deposited on a soft polymer substrate and have measured characteristic 
dimensions of the wrinkles. When a compressive strain is uniaxially applied to the film after the 
wrinkle formation, the randomly oriented wrinkles begin aligning unidirectionally. As the 
compressive strain is increased, the aspect ratio (defined as the ratio of height to peak-to-peak 
distance) of the wrinkles increases, and the value remains constant for a given strain level even 
though the film thickness changes.

研究分野：材料力学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
階層リンクルに関する研究成果は，これまでに国内外の複数の研究グループから報告されてきたが，その形成機
構は未解明であり，汎用性を有した作製手法は確立されていない。本研究では，単一プロセス（薄膜蒸着）のみ
による階層リンクルの自律形成現象を見出し，その発生機構を明らかにした。また，階層リンクル作製技術の確
立に結びつく制御指針を獲得した。これらは，従来にない機能性人工物の創製につながる新たな知見である。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 

硬質薄膜と軟質基板から成る構造体（以下「薄膜－基板系」と呼ぶ）に面内圧縮ひずみ（以

下単に「圧縮ひずみ」と呼ぶ）を付与すると，不安定現象である座屈が誘発され，面外変形に

起因する周期構造が自律形成する。その幾何形状や寸法は，薄膜と基板の弾性特性や力学環境

に応じて変化するため，ナノ・マイクロスケールの機能性人工物の創製に資する微細加工技術

として注目されている（Wang and Zhao, MRS Bulletin, 2016）。 
異周期の波状構造が重畳した階層リンクル（図 1）は，2005 年にその存在が実証されて以来

（Efimenko et al., Nat. Mater., 2005），構造の階層性や高比表面積，生物が有する機能構造と

の類似性から，高機能材料・デバイスへの応用展開が期待されている。国内外において階層リ

ンクルの作製と特性評価が推進される一方（Moon et al., Scripta Mater., 2009; Lee et al., Nano 
Lett., 2012; Tokudome et al., Sci. Rep., 2012; Lee et al., Nano Lett., 2016），その形成機構は未

解明であり，汎用性を有した制御手法は確立されていない。 

図 1. 薄膜－基板系階層リンクルの模式図 

２．研究の目的 
薄膜－基板系階層リンクルの形成機構を明らかにし汎用的作製手法の確立に結びつく制御指

針を獲得する。具体的には，汎用材料を用いて薄膜－基板系を作製し，圧縮ひずみ量や膜厚の

変化が階層リンクルの発現・変形に及ぼす影響を明らかにする。また，基板表面に蒸着した薄

膜を弾性床に置かれた単純支持はりとしてモデル化し，仮想仕事の原理より階層リンクル構造

の発生条件を明らかにする。 

３．研究の方法 
本報告書では，実験により得られた知見を主な成果として述べ，以下にその方法を記載する。

非晶質炭素薄膜とポリジメチルシロキサン基板から成る薄膜－基板系を作製した。前者は優れ

た生体適合性や機械特性を有する材料であり，後者はマイクロ流体デバイスや医療器具などに

使用される汎用材料である。治具を用いて面内単軸引張ひずみ（以下単に「予ひずみ」と呼ぶ）

を付与した基板に薄膜を蒸着したのち，予ひずみを除去して薄膜に圧縮ひずみを付与した。圧

縮ひずみ量や膜厚の変化に伴う表面構造の形状や寸法の変化を光学顕微鏡，原子間力顕微鏡，

走査型電子顕微鏡を用いて観察し測定した。 

４．研究成果 

４．１. 主な成果 
薄膜－基板系表面の光学顕微鏡画像ならびに原子間力顕微鏡画像を図 2 に示す。マイクロス

ケールの周期を有したリンクル表面をサブマイクロスケールの周期を有したリンクルが被覆し

ており，所謂ヘリンボーン状に配列している。この階層リンクルの形成は，薄膜蒸着過程で生

じる圧縮残留ひずみに起因すると考えられる（Y. Rahmawan et al., Langmuir, 2010）。リンク

ルの周期を λ，薄膜と基板のヤング率をそれぞれ Ef，Es，膜厚を hとすると λ ≈ 4.4h(Ef/Es)1/3

で与えられる（Bowden et al., Nature, 1998）。ここで，文献値と実測値より Ef = 72 GPa, Es = 
0.50 MPa, λ = 230 nm（サブマイクロスケールのリンクルの周期）を代入すると h ≈ 1.0 nm を

得る。すなわち，サブマイクロスケールのリンクルは，蒸着初期段階で座屈が誘発されて形成

されたことを示唆する。同様にして，蒸着が進行して膜厚が増加したのち，再び座屈が誘発さ

れマイクロスケールのリンクルが形成されたと考えられる。 

図 2. 作製した薄膜－基板系階層リンクル：（a）光学顕微鏡画像，（b）原子間力顕微鏡画像，（c）
（b）に示す画像内破線部分の表面形状プロファイル 



圧縮ひずみの付与に伴う表面形状の変化を図 3 に示す。薄膜蒸着によりヘリンボーン状に配

列した階層リンクルが形成されたのち圧縮ひずみ（ε = 0.09, 0.55）を付与するとマイクロリン

クルが単軸方向に配列し，その表面をランダムに配向したナノリンクルが被覆する階層リンク

ルに変形した。圧縮ひずみの増加に伴い，マイクロリンクルの頂点間距離は減少し，高さは増

加した。表面の機能特性を決定づける要因の一つであるアスペクト比（高さ／頂点間距離）は，

一般的な単一リンクルでは最大 0.3 程度（Chen and Crosby, Adv. Mater., 2014）であるのに対

し，本研究で作製した階層リンクルでは約 0.6 まで増大した。なお，圧縮ひずみ量が一定の場

合は，アスペクト比は膜厚によらず一定であった。以上より，（1）薄膜蒸着のみにより階層リ

ンクルが自律形成し，その周期は膜厚に依存すること，（2）蒸着後に単軸圧縮ひずみを付与す

ることにより，サブマイクロリンクルで被覆されたマイクロリンクルが単一方向に配列するこ

と，（3）圧縮ひずみの増加に伴いアスペクト比が約 0.6 まで到達することを明らかにした。 

図 3. 圧縮ひずみおよび膜厚が表面形状に及ぼす影響：（a,b）圧縮ひずみ（a）ε = 0.09, （b）
ε = 0.55 を付与して作製した階層リンクルの走査型電子顕微鏡画像，（c）膜厚の変化に

伴うマイクロリンクルの頂点間距離および高さの変化（ε = 0.55），（d）圧縮ひずみの変

化に伴うアスペクト比（高さ／頂点間距離）の変化（h = 53 nm） 

４．２. 得られた研究成果の国内外における位置づけとインパクト 
階層リンクルに関する研究成果は，これまでに国内外の複数の研究グループから報告されて

きた（Efimenko et al., Nat. Mater., 2005; Moon et al., Scripta Mater., 2009; Lee et al., Nano Lett., 
2012; Tokudome et al., Sci. Rep., 2012; Lee et al., Nano Lett., 2016）。従来は，薄膜－基板系の

作製過程において膜厚と圧縮ひずみを段階的に制御する手法を採用し，薄膜や基板の熱膨張や

膨潤などを活用しているが，付与する圧縮ひずみの方向・大きさの制御が容易ではないため，

階層リンクルの形状・寸法調節が困難である。あるいは，リソグラフィーを併用するために煩

雑な工程および高価な特殊設備の導入が不可欠であり，その対象材料や適用領域が限定的であ

る。本研究で明らかにした単一工程（薄膜蒸着）による階層リンクルの自律形成現象と単軸圧

縮ひずみ・膜厚制御による階層リンクルの配列・寸法変化は，上記の先行研究に比べて簡便性

や制御性を有している。また，階層リンクルの寸法変化を詳細に測定した報告はなく，従来に

ない機能性人工物の創製に結びつく新たな知見である。 

４．３. 今後の展望 
薄膜蒸着過程の階層リンクル形成機構を理論や数値シミュレーションにより明らかにする。

作製した階層リンクルの機能特性を評価する。 
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