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研究成果の概要（和文）：DLC膜の赤外線領域の光学材料への活用のために超多層膜の構造設計プログラムの開
発と製膜法を開発した。広帯域反射膜設計の結果、非周期構造やチャープミラー構造でこれらが実現できること
が判明した。次に、設計した光学薄膜を実現するための効率的な手法をPIG-PECVD法を用いて開発した。その結
果、基板パルスバイアスの制御により光学薄膜として機能する界面が簡便かつ正確に形成できることが判明し
た。本手法による積層を行ったところ100層超の積層に成功した。一方で応力の蓄積が大きく剥離の課題が見つ
かった。光学特性の最適化に加えて、製膜条件の調整等による構造全体での応力制御が必要であることが判明し
た。

研究成果の概要（英文）：In order to apply a-C:H film to the infrared optical material, thin film 
optimizing program and the deposition technique were developed. As a result of design optimization 
for broadband reflection film, it turned out that these can be realized by aperiodic structure and 
optimized chirped mirror. Next, we developed an efficient method to realize designed thin film using
 the PIG-PECVD method. As a result, it was found that the optical interface can be easily and 
accurately formed by controlling substrate pulse bias. By using this technique, we fabricated over 
100-layer optical films without delamination and found that it worked as designed.

研究分野：電気電子工学

キーワード： ダイヤモンドライクカーボン　a-C:H　光学薄膜　プラズマCVD法　赤外線
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で使用したPECVD装置はDLC業界で広く普及している装置であり、本技術の産業化障壁は低い。材料の観点
からも、既存の赤外線光学材料は高コスト、有毒性、低耐久性など産業応用を阻む要素が多い一方で、a-C:H膜
にはこうしたデメリットがない。さらに、開発した基板パルスバイアスによる積層構造作製法は簡便な手法にも
かかわらず、高精度な積層構造の作製に適し、構造の自由度が高い。したがって、今後、自動運転の普及などで
市場規模拡大が確実視されている赤外線産業で使用する高機能光学フィルタへの活用が期待できる。本研究成果
はDLCの用途探索にとどまらず、赤外線産業への本格参入の契機となるものと考える。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



 

 

様 式 Ｃ－１９，Ｆ－１９－１，Ｚ－１９（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 
 
機械的特性に優れるDLC（Daimond like carbon）
は，表面処理技術分野で産業応用が進んでおり，
使用用途に合わせた機能性を持つ膜質探索，製
膜技術開発，製膜装置開発が行われてきた．本研
究で扱う PIG-PECVD（Penning Ion Gauge-Plasma 
Enhanced Chemical Vapor Deposition）法は，高速
製膜や低ダメージ製膜を特徴とし，作製される
DLC 膜の一種である水素化アモルファスカーボ
ン（a-C Hː）は，高耐久性と高赤外透過性を有し
ている．しかし，既存の産業用途の大半はガスバ
リア性や低摩擦性，耐久性などの膜の機械的特
性を活かしたものであり，その他の用途探索が
十分に進んでいない状況であった． 
 
２．研究の目的 
 
本研究の目的は，PIG-PECVD法を用いて作製さ
れる a-C Hː膜を利用し，非周期，超多層膜を特徴
とするオールカーボン積層膜により，耐久性が高
く材料候補の少ない赤外領域で光学薄膜設計及
び製作を行うことである．CVD法によって作成さ
れるカーボン系薄膜は，製膜条件制御によって，
炭素と水素の膜組成を変化させることで，膜密度
を制御することができる．これを利用して，光学
定数値を制御することができれば，一材料のみで構成された積層光学薄膜を作製することがで
きる． 
具体的な光学薄膜の試作目標は，近赤外領域の広帯域・低角度依存性および高反射の反射膜と
した．このため，１）構造設計プログラムの作成 ２）PIG-PECVD法による a-C Hː膜の製膜条件
探索と光学定数値の制御範囲確認 ３）光学薄膜に適した製膜手法の開発 の 3 点を目的として
研究を実施した． 
 
３．研究の方法 
３－１.構造設計プログラムの作成 
構造設計プログラムは Pythonを用いて自作した．光学定数値として，高，低 それぞれの波長
分散を含めた n， kデータを任意に入力することが可能であり，全層の膜厚を最適化の対象とし
た最適化が可能である．目的関数は設計対象領域の反射率とした．また，最適化には遺伝的アル
ゴリズムを用いた．本プログラムにより 500層以下程度の構造の最適化が可能とした． 

 
３－２. PIG-PECVD法による a-C Hː膜の製膜条件探索と光学定数値の制御範囲確認 
図 1 に本研究で使用した PIG-PECVD 装置（神港精機社製， ACV-1060）の外観および製膜時
の写真を示す．基板にはガラス基板（Corning 7059）を用い，非加熱で製膜した．製膜パラメー
タとして，製膜ガス Ar， C2H2， CH4， TMS（Si(CH3)4）を用いた．Arは 20～50 sccm，その他
のガスは 50～150 sccmの範囲で供給した．全圧は約 0.1 Paであった．基板パルスバイアスは，
Duty 比 20％，パルス周波数 100 kHz で印可し，絶対値は 300～600 V の範囲で調整した．60～
120秒間の製膜を行い，膜厚は 200～400 nmであった． 
光学測定には，分光エリプソメータ（J. A. Woolam 社製， M-2000）を用い，波長範囲 245～

1683 nm の光学定数値を算出した．光学モデルには Tauc-Lorentz と Gaussian の混合モデルを用
い，信頼性向上のため多角度のフィッティングを行った．シミュレーションのフィッティング精
度を確認し，図 2のような傾斜屈折率モデル（5層構造）を用いて解析を行った．本モデルは作
製した全ての試料で均一屈折率モデルよりもフィッティング精度が高くなった．なお，本特性は
チャンバー内のプラズマの安定化時間を反映したものと考えられる．プラズマ安定状態での膜
特性を評価するために表面層側の光学定数を評価した． 
 
３－３. 光学薄膜に適した製膜手法の開発 
基板パルスバイアス制御装置（PINACLE PLUS， Advanced Energy社製）をレシピ運転させ，
百層超の積層膜を自動，かつ正確に積層するために Labview を用いて制御プログラムを自作し
た．本プログラムにより，基板パルスバイアスの印可時間，バイアス設定値を全ての膜で制御可

図 2 a-C:H膜の光学等価モデル 

図 1 PIG-PECVD装置（ACV-1060， 神
港精機社製）の外観（左）と製膜時のプラ
ズマの様子（右上）Ar＋C2H2 ガス使用時
（右下）Ar＋CH4ガス使用時 



 

 

能である．パルスバイアスの状態
（電圧値，電流値，電力地）の時間
変動のロガーを搭載させた． 
 
４．研究成果 
４－１.構造設計結果 
 
図 3に 300層の構造で設計した非
周期構造の最適構造の結果と，その
反射特性の計算結果を示す．左は屈
折率差の小さい組み合わせであり，
右は屈折率差の大きい場合の組み
合わせである．波長 1000 nm付近に
高反射率の領域を持つ構造を用意
し，この帯域を拡大する構造を計算
している．初期状態では s， p偏光
共に，狭帯域反射構造であるが，最適化の結果膜構造は非周期構造となり，帯域が大きく拡大し
ていることが分かる．この傾向は，屈折率差が大きいほど顕著であり，広帯域反射膜の作製には
屈折率差の絶対値が重要であることが分かる．なお，同等の光学特性を有する非周期構造は屈折
率差以外から生じる設計制約（波長分散を含む，膜の消衰係数の変動等）がない場合には無数に
存在している． 
次に，図 4 に制約条件を設けた場合の最適構造を示す．例えば，膜厚が表面側から基板側へ
徐々に厚くなる制約をかけたとこ
ろ，同様の広帯域反射膜を作成する
場合，いわゆるチャープミラー構造
が得られた．チャープミラーは広帯
域反射膜の一般的な形であるが，波
長分散や設計帯域によってはは，単
純な厚みの分布にはならない．これ
を反映して，本プログラムでの最適
化結果も特徴的な膜厚分布を形成
することが分かった． 
 
４－２. PIG-PECVD法による a-C Hː膜の製膜条件探索と光学定
数値の制御範囲確認 
 
図 5 に，波長 550nmにおける n，  kの分布を示す．概ね k
の増加に伴い nも増加しており，屈折率は約 1.6～2.4，消衰係
数は 0～0.3 付近まで幅広く分布していることが分かった．ま
た，消衰定数は 1，000 nm以降で非常に小さくなっており，
赤外領域の光学材料として有望であることが分かる． 
次に，図 6 に基板パルスバイアスの周波数および Duty 比に
対する光学定数値の測定結果を示す．パルス周波数が高いほ
ど，屈折率差が大きくなる傾向が得られた．一方で，絶縁被膜
である DLC の製膜では，高周波数ではチャージアップによる
異常放電等が頻発することで膜質が不均質になりやすく，最適
な周期と Duty 比を選択する必要がある．また，屈折率とバイ
アスの間の線形関係が望ましい．以上の観点から，100 kHz で
Duty比が 20％以上の領域の線形性が高く，安
定していることが分かった． 
次に，図 7に基板パルスバイアス条件を固定
し，製膜ガス種が光学定数値に及ぼす影響を調
べた結果を示す．CH4と各ガスと Arの混合ガ
スを用いて製膜したアモルファスカーボン膜
の光学定数値の波長分散の測定結果である．全
てのガス種において，同一流量ではバイアス印
加による，屈折率及び消衰係数の増加が確認で
きる．また，波長分散を比較した場合，TMSガ
スの場合には，350～400 nm付近に屈折率のピ
ークが見られるが，a-C:Hの場合には比較的緩
やかなピークが 550～600 nm 付近に確認でき
る．また，TMS の場合は材料ガスの流量が少

図 4 広帯域反射膜の設計結果．(a)設計構造 (b)垂直反射
率（c）反射率スペクトルの入射角度, s, p偏光依存性 

図 3屈折率の異なる（左：屈折率差小，右：屈折率差大）
2材料を用いた 300層光学干渉膜における周期構造及び
非周期構造（左：周期構造，右：周期構造）の反射率ス
ペクトル中の反射帯域幅の比較 

図 6 基板パルスバイアスの周波数と Duty
比が光学定数値に及ぼす影響 

図 5 作製した a-C:H膜の
波長 550 nm における n， 
kの分布（上）と代表的な波
長分散スペクトル（下） 
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ない方がバイアスの影響が大きく，屈折率差が大きくなったが，
C2H2の場合には，流量に対する変化はほぼ見られず，CH4の場
合には，この関係が逆転することが分かった．また，測定波長
領域での平均屈折率は TMS が最も高く，CH4 が最も低くなっ
た．これは含有する Siの影響によるものと考えられる． 
図 7(d)は，製膜ガス流量 20 sccm で基板パルスバイアスの絶
対値が 0 Vと-400 Vの場合の屈折率の差を示したものである．
ガス種によって，ピーク位置は異なるが，近赤外域にかけて最
も屈折率差が大きくなるのは C2H2であることが分かった． 
 
４－３. 光学薄膜に適した製膜手法の開発 
 
４－２で得られた製膜条件に関する知見をもとに，多層膜の
製膜を実施した．なお，試作では光学界面の形成について確認
するために単純積層構造を用いた． 
試料の外観が図 8である．試料表面は鏡面反射となっており，
ドロップレットやピンホールも見られない。剥離もなく、本手
法によってきれいに製膜できていることが分かる．その反射特
性が図 9 である．図に示すように，積層構造とフィッティング
結果はよく一致しており，対象波長での反射率は 93%と高くな
っている．これは，本手法による光学薄膜が精度よく作製され
ており，また製膜時の条件変動が少ないことが分かる． 
以上から，本研究では，PIG-PECVD法と基板パルスバイ変調技
術によって，高精度な赤外線光学薄膜の作製に成功した． 
最後に積層膜の応力課題について述べる．図 10に基板パルス
バイアス電圧を適切に制御することで内部応力の異なる二種類
の膜を作製について示す.これらの膜を交互に積層し, 全体膜厚
（dtotal）に対する引張応力膜の厚さ（dtensile）の割合を変化させ, 
積層膜の応力値制御を試みた. なお, 基板パルスバイアス電圧
以外の製膜条件として, 製膜ガスに Ar 20 sccm, C2H2 150 sccm 
の混合ガスを用い，基板パルスバイアス電圧の周波数は 100 kHz, Duty 比は 
40 %に固定した．基板には 0.5 mm 厚の Si 基板（4 インチ）を用い, 非加
熱で製膜した．チャンバー到達真空度は 5.0×10-4 Pa 以下であり，製膜時圧
力は約 0.1 Pa であった．内部応力の測定は, 製膜前後の Si 基板の曲率半径
を触針式膜厚計によって計測し, Stoney の式を用いて算出した. なお, 各条
件の製膜レートは 引張応力膜, 圧縮応力膜で各々201 nm/min, 188 nm/min 
であった. 膜層数及び周期数は全体膜厚が 1000 nm となるように調整し数
十層程度とした.図１に内部応力の測定結果を示す．前記の
製膜条件で単膜においては, 基板パルスバイアス電圧値 -
400 V の場合（圧縮応力膜）は 0.04 GPa, 非印加の場合（引
張応力膜）-0.17 GPa の内部応力を示した．これより, 印加
する基板バイアス電圧値によって内部応力を制御できるこ
とが分かった. また, 積層膜の内部応力値は引張応力膜厚
の割合に対しておおよそ線形に変化した．積層膜の内部応
力は各膜の応力の線形和（点線）と考えられるため, 本結果
は概ねその傾向を示している．一部に見られる結果のずれ
及び積層による応力緩和点が dtensile/dtotal = 0.9 程度にずれて
いる点については, 引張応力が圧縮応力に比べて約 1/4 と
差が大きく, かつ基板バイアスの切り替え時にプラズマシ
ースの安定に時間を要するため, 各膜の上下層で密度が異なることに起因するものと考えてい
る． 

 
４－４今後の展開 
 
本研究で使用した PECVD装置は DLC業界で広く普及してい
る装置であり，本技術の産業化障壁は低い．材料の観点からも，
既存の赤外線光学材料は高コスト，有毒性，低耐久性など産業
応用を阻む要素が多い一方で，a-CːH 膜にはこうしたデメリッ
トがない．開発した基板パルスバイアスによる積層構造作製法
は簡便な手法にもかかわらず，高精度な積層構造の作製に適し，
構造の自由度が高い．残された課題としては、光学特性を維持
しつつ応力を制御することであるが，４－３で述べた応力相殺

図 8 試作した
100 層の交互積
層 a-C Hː膜 

図 7 製膜ガス種の違いに
よる基板パルスバイアス
の印加/非印加時の光学定
数値 n, kの変化（a, b, c）
とその差分（d） 

図 9 赤外光学薄膜試作品の反
射スペクトルとそのフィッティ
ング結果 

図 10 構造中の引張応力
膜の膜厚割合が構造全体の
応力に及ぼす影響 
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の手法以外にも，製膜時の真空度調整などでも応力の絶対値を低減できる可能性があり，また
DLC業界では剥離のない積層技術も存在している． 
今後，特に期待される応用先として，自動運転の普及などで市場規模拡大が確実視されている
赤外線産業で使用する高機能光学フィルタへの活用であり，本技術を活用することで，センサ性
能の大幅な向上に寄与するものと考えられる．このように，本研究成果は当初目標の DLCの用
途探索にとどまらず，赤外線産業への DLC膜の本格参入の契機となるものと考える． 
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