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研究成果の概要（和文）：光は屈折率の異なる材料に当たる時、屈折率の違いに応じて反射が生じる。透明に見
える一般的なガラスでも、片面で4%程度の光が反射する。本研究では、光を有効に使えるよう反射損失を低減す
るため、ガラスの表面及び内部に微細な屈折構造を形成する方法について研究した。ガラスは硬度・軟化温度が
共に高く、従来、微細な構造の形成は容易ではなかったが、本研究で提案したコロナ放電を用いた選択堆積法に
より、腐食性ガス等を用いずに200℃程度の温度下でガラス上にSiO2の微細構造を形成できた。また、厳密結合
波理論を用いたシミュレーションにより、ガラス表面と内部の屈折構造による反射の抑制に関する知見を得るこ
とができた。

研究成果の概要（英文）：Light is reflected at the interface between different refractive index 
materials. The reflectance depends on the difference of the refractive indices. For example, 4% of 
light is reflected at one-side of a commercially available transparent glass. In this study, we 
researched micro-refractive structural formation on/in the glass for antireflection. Generally, it 
is not easy to fabricate the microstructure to glass because of its high hardness and softening 
temperature. Our proposed technique using corona discharge selective deposition successfully formed 
the SiO2 microstructure onto the soda-lime silicate glass under the experimental condition below 200
 °C without vacuum equipment and corrosive gas. Furthermore, the reflectance from the glass with 
refractive microstructure was simulated by rigorous coupled wave analysis.

研究分野： 材料光学
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１．研究開始当初の背景 
世界的にエネルギー需要が高まる中、再生

可能エネルギーが注目されている。その中で
も、特に太陽光発電を中核とする光エネルギ
ーの有効利用には産学官共に、積極的な研究
開発が行われてきた。光エネルギーの有効利
用を考える場合、吸収損失の少ない透明材料
が重要な役割を果たす。その一つとして、透
過率、硬度、化学・物理的な安定性に優れる
ガラスは、光エネルギーの効率的利用と切り
離せない強い関係がある。 
一般的に、ガラスに入射した光エネルギー

はその表面と裏面の反射により 8%程度が損
失する。光の反射は空気とガラスといった媒
質の屈折率差によって生じる。このような光
損失を低減させるための手段の一つとして、
媒質の界面に光の波長以下の微細な構造を
利用する方法が知られている。モスアイ構造
と呼ばれるこのような微細構造が媒質同士
の界面に存在すると、入射する光に対する屈
折率がゆるやかに変化することとなり、反射
率を低減することができる。一方で、ガラス
のような固い材料にこのような微細な構造
を形成することは容易ではない。近年では熱
ナノインプリント法やドライエッチング法
を用いた無反射ガラスの実現法が報告され
ているが、それぞれ真空装置や加熱・加圧、
または腐食性ガスが必要となり、加工に高価
な専用の装置が必要となり、加工可能な面積
も限られるという問題があった。更に、ガラ
ス表面に形成された微細構造は、そのアスペ
クトが高いほど反射低減に有効である反面、
物理的に脆くなってしまうという問題があ
った。 
このような背景の中、研究代表者は過去に

光と放電処理を組み合わせることで、ガラス
の内部に微細な屈折率変調パターンを形成
できる方法を発見し、研究してきた。この方
法をガラスの反射防止に利用できないか研
究を行ったが、この方法のみで変調できる屈
折率では、反射を防止するには十分ではなか
った。 
 
２．研究の目的 
本研究では、ガラスの表面構造と内部の屈

折率変調構造を組み合わせることで、新たな
反射防止機能の創製を目標とした研究を行
った。過去に実施した研究で得られたガラス
内の屈折率変調法に関する知見に加え、ガラ
ス表面への微細構造形成方法として、研究代
表者らが実験的に発見した選択的気相堆積
法の組み合わせを検討した。本研究では、期
間内で明らかにする点を、以下の 2 点の課題
に絞り、研究を進めた。 
 
課題 1: 選択的な気相堆積メカニズムの解 

  明 
課題 2: 反射防止のための表面構造・内部 

屈折率分布の最適化 
 

３．研究の方法 
本研究では一般的なソーダ石灰ガラスを

対象として、屈折率変調、表面構造形成によ
る反射防止を目標とした研究を行った。研究
を進める中で用いた代表的な実験手順を図 1
に示す。ガラス内に屈折率を形成したいと考
えるパターンをマスクとして絶縁材料でガ
ラス上を覆い、電界処理を行った(図 1(1))。
これにより、ガラス内では移動度の高いアル
カリ金属イオンが移動し、マスクパターンに
応じて部分的に屈折率が低下した領域が形
成される(図 1(2))。更に、そのサンプルをも
う一度電界処理した。この時、雰囲気中に揮
発させたシリコーンを含ませておき、コロナ
放電による処理を行うことで、シリコーンに
由来する気相堆積を選択的に行うことがで
きた(図 1(3))。これにより、ガラス上には堆
積物による表面凹凸構造を形成することが
できる(図 1(4))。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図 1：ガラスへの電界印加実験の概要(1)マス
クを用いた電界処理、(2)マスク除去後内部
に屈折率変化部が形成されたガラス、(3)電
界処理による選択的な気相堆積処理、(4)選
択的な堆積により表面構造が形成されたガ
ラス 
 
研究の方法として、目的として定めた「課

題 1: 選択的な気相堆積メカニズムの解明」
を解決するため、1 度目の電界印加処理と 2
度目の電界印加処理により堆積する材料の
位置関係を実験により調べ、化学組成分析の
結果と比較・考察した。また、もう一つの課
題である「課題 2: 反射防止のための表面構
造・内部屈折率分布の最適化」を解決するた
め、堆積物の光学特性を調べた。また、理論
的に、ガラス内部に形成される屈折率変調分
布と表面構造により生じる反射について知
見を得るため、シミュレーションを行い、そ
の結果をもとに実験を進めた。 



４．研究成果 
研究方法にて述べたガラスへの2度のコロ

ナ放電を用いた電界印加処理により、ガラス
上に2次元微細屈折構造を形成することがで
きた。それぞれの実験プロセス時のサンプル
表面の反射像を共焦点レーザー顕微鏡
(Confocal laser scanning microscope: 
CLSM)、表面形状を原子間力顕微鏡(Atomic 
force microscope: AFM)により観察した。そ
れぞれの観測結果を図 2, 3 に示す。1度目の
コロナ放電処理によりガラス内ではアルカ
リ金属イオンの移動に伴い数 nm 程度の形状
変化が生じていた(図 3(1))。この時、屈折率
が部分的に低下している様子が CLSM 像の反
射光強度分布より確認できた。(図 2(1))。2
度目のコロナ放電処理による選択的な堆積
によりガラス表面には2次元の表面微細構造
が形成された(図 2(2), 図 3(2))。 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図 2: ガラス表面の CLSM 像(1)コロナ放電に
よる屈折率変化パターン形成後,(2)コロナ
放電による選択的な気相堆積後 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図 3：ガラス表面の AFM 像(1)コロナ放電によ
る屈折率変化パターン形成後,(2)コロナ放
電による選択的な気相堆積後 
 
本研究で電界印加処理として用いている

コロナ放電は、高電圧かつ低電流の部分放電
であり、絶縁材料やガラスを破壊せずに内部
のイオンを移動させることができ、更に放電
時の雰囲気に応じて気相堆積が可能である。
これまでに使用してきたコロナ放電装置で
は針やワイヤー形状の電極で発生させたコ
ロナ放電を用いており、ガラス面に対する電
流密度にムラが生じるという問題があった
が、本研究では電極を短軸ロボットに組み合
わせ、掃引しながらコロナ放電処理を行うこ
とができるように改良し、処理のムラを改善
することができた。 
また、1 度目に用いていた電界印加プロセ

スをコロナ放電以外の手段を用いて屈折率
変調パターニングする機会も得られた。北海
道大学電子科学研究所・西井研にご協力いた

だき、ガラス上に直接直流電圧を印加するこ
とでパターニングを行った。これにより、従
来必要としてきた絶縁材料のテンプレート
を用いずに、ガラス内に屈折率分布を形成す
ることができた。その後の堆積処理と分析結
果を照らし合わせることで、2 度目のコロナ
放電処理時の気相堆積に選択性が生じ、ガラ
ス上に表面形状が形成されるメカニズムを
推定することが出来た。図 4にその模式図を
示す。1 度目の電界処理により、ガラス内で
は部分的にアルカリ金属イオンの移動が起
きる。このアルカリ金属イオンが欠乏した領
域では、電流キャリアとなるイオンの欠乏に
より伝導度が大きく低下すると考えられる。
このサンプルに対し、2 度目の電界処理を行
うと、雰囲気に含まれる揮発したシリコーン
(環状シロキサン)がコロナ放電により分解
され、帯電した SiO2ナノ微粒子が生成される。
陽極に帯電した SiO2 ナノ微粒子はカソード
側となるガラスサンプルに向かって飛来す
るが、この時ガラス上には伝導度分布が形成
されているため、伝導度のより高い部分に向
けて飛来することで選択性が生じ、結果とし
てガラス上に SiO2 による微細な表面構造が
形成される。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
  図 4：選択的な堆積の模式図 
 
 コロナ放電を用いた選択堆積によりガラ
ス上に形成される SiO2 構造の光学特性を調
べた。その結果、分光光度計を用いた計測に
より可視波長において透明であることが確
認できた。屈折率は接触式の計測を試みたが、
正確な数値を得ることができなかった。その
ため、本研究では、単純な回折格子構造をコ
ロナ放電選択堆積により形成し、その表面形
状と、得られる回折効率より屈折率を推定し
た。表面レリーフ型の構造から得られる回折
効率と屈折率の計算は、厳密結合波理論
(Rigorous coupled wave analysis: RCWA)を
用いた。その結果、堆積された構造の屈折率
は、一般的な SiO2と同程度であることを見積
もることが確認できた。 



ガラスに形成される内部屈折率分布と表
面形状では、どのような反射特性となるのか、
理論計算を行った。前述の屈折率推定時同様、
RCWA を用いたシミュレーションにより、表面
構造の形状と内部の屈折率変調による反射
を求めた。シミュレーション結果の一つを図
5に示す。この計算では、300 nm 周期に屈折
率分布と堆積された SiO2 の表面構造が形成
されていると仮定し、堆積構造の高さは 150 
nm の場合、つまりアスペクト 0.5 とした。入
射光は波長 633 nm とし、S偏光の場合にそれ
ぞれの入射角度で生じる反射をプロットし
た。構造有りと無し(未処理のソーダ石灰ガ
ラス)を比較した結果、通常片面で 4%程度反
射する光を 1%程度に低減できることが分か
り、全ての入射角度で反射防止が有効である
ことが確認できた。更に、表面構造と内部屈
折率変調を変数として行ったシミュレーシ
ョンでは、反射防止に大きな役割を果たすの
は、大きな屈折率差のある空気との界面の表
面形状であり、内部屈折率の変調は入射角が
大きい場合にも影響する傾向が見られた。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図 5：RCWA による反射シミュレーション結果 
 
シミュレーション結果をもとに、反射防止

を目的とした構造のソーダ石灰ガラスへの
実装に向けた実験を行った。本実験を通し、
ガラス上に選択堆積により形成できる SiO2

の構造の高さは、1 度目の電界印加プロセス
に大きく依存することが分かった(図 6)。ま
た、この条件が選択堆積できる SiO2の周期に
も影響を及ぼすことが明らかとなった。理想
的な構造形成に向けて実験を進めていたが、
実験パラメータが多く、研究期間内では完全
には実験条件を最適化することができなか
った。今後更に実験を進め、反射防止構造の
実現を目指す。 
また、本研究で得られた透明材料表面の微

細構造と反射に関する知見により、全く別分
野の研究とコラボレーションすることがで
きた。新たな対象として海中に生息する透明
な生物「サルパ」の被嚢(ひのう)に光の波長
以下の微細な構造が存在する種が見つかっ
た。計測された微細構造をモデル化し、推定
した屈折率での反射への影響を計算した結
果、もともと透明な生物であるが、微細構造
があることで反射光をわずかに低減してい
ることを明らかにすることができた。本結果

は論文発表として成果をあげることができ
た。この研究は現在、透明海洋生物の光学的
構造と機能を分析し、その役割からの新機能
素材開発を目標とした共同研究として発展
している。 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図 6: 1 度目のコロナ放電処理時間と 2 度目
のコロナ放電選択堆積により形成されるSiO2

の構造高さ 
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