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研究成果の概要（和文）：シリカガラスの光学的透明性は,溶融温度で高圧圧縮することによって著しく向上す
る. 
本研究を行う前までは圧力の範囲が0.2GPaまでしか実験的に検討されていなかった.本研究ではこの圧力範囲を
0.98GPaまで広げ,レイリー散乱以外に,密度,屈折率,高エネルギーX線散乱,熱伝導率,膨張係数などのさまざまな
物性測定に成功した.その結果,高圧凍結シリカガラスでは密度や屈折率は高圧ほど単調増加するが0.8GPa付近で
構造揺らぎとレイリー散乱が極小値となることがわかった.分子動力学シミュレーションを元にした計算でX線散
乱の構造因子がよく再現された.散乱を抑制するガラス構造のモデル化に成功した.

研究成果の概要（英文）：The optical loss due to Rayleigh scattering in silica glass is significantly
 suppressed by hot-compression at the melting temperature. However, the pressure range of prior 
study had been only up to 0.2 GPa. In this study, the pressure range was extended to 0.98 GPa, and 
various physical properties such as density, refractive index, high-energy X-ray scattering, thermal
 conductivity, and expansion coefficient were successfully measured in addition to Rayleigh 
scattering. As a result, it was found that the density and refractive index monotonically increase 
with increasing pressure in the high-pressure frozen silica glass, but the structural fluctuation 
and Rayleigh scattering become minimum values around 0.8 GPa. We expected that the thermal 
conductivity would increase with homogenization and densification, but in fact it decreased. We also
 observed some unusual phenomena such as a shift of the minimum value of the thermal expansion 
coefficient to higher temperatures.

研究分野：光物性物理学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
人工知能とセンシングによるスマート社会が大きく発展している.端末やデータセンタ間を往来する通信容量は
急増し,エキサバイトを優に超えている.また,安全な通信を保証する量子暗号は原理的に増幅できないため,長距
離通信に適用するためには超透明通信媒体が必須となる.本研究で目的とし,明らかにした超透明シリカガラスの
広範囲の圧力依存性は,これらの課題を解決する超透明シリカガラスコアファイバを実現するための材料開発の
工程で欠かすことのできない社会的な意義の大きいものである.ガラスの光散乱損失が0.8 GPa付近で極小にな
り,この時の原子構造が明確化されたことでファイバ化で目指すべき構造が明らかとなった.

※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。
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１．研究開始当初の背景 

現代社会では,技術の進歩によりデータ通信量が爆発的に増加している.これを支えるための長
距離大容量通信技術や,サイバー攻撃の脅威から機密情報を守るための技術の確立が求められて
いる.特に,極めて安全で信頼できる量子暗号通信（QKD)は一日も早い普及が求められていた.量
子暗号は通常の「増幅」が許されないので,通信経路の損失が極めて重大な影響を与える.このた
め中国では衛星間通信を用いて宇宙空間で 2,000 キロメートルを超える QKD を実用化している.
しかし常時途切れない安定した通信を実現するには,損失の低い地上通信が不可欠である.現行
の光ファイバでも,長距離伝送約 120km（300kps）が可能(東芝 HP から転記)とあるが,QKD を用い
て,国家機密情報を含む各種情報を,大都市間を安全に,かつ高速でやり取りするには,光ファイ
バの光損失を現状より一桁以上低減し,伝送距離を一桁延ばす必要があった. 

 

２．研究の目的 

本研究は,高温高圧下でシリカガラスを合成し,レイリー散乱損失がこれまでより更に小さい,究
極の透明シリカガラスを実証する.そして,この究極透明ガラスの構造を調べ,損失低減のメカニ
ズムを明らかにする.更に,ファイバ化への道筋を見出すために,常圧に近い条件下で凍結しても
究極な透明性を得られる材料を創ることを目的とした. 

 

３．研究の方法 

(1) 計算科学で予測された,究極の透明シリカガラスを実験的に合成する.レイリー散乱損失を
測定し,その値の圧力依存性を明らかにする. 

(2) 圧力凍結ガラスの構造の特徴を構造解析により分析し,温度,圧力とガラスのトポロジーの
関係を明らかにする. 

(3)ファイバ化が可能な究極透明ガラスの新材料創成へとつなげるべく,原料,他元素と低い圧力
を組合せることで,材料の工夫でガラスのトポロジーを制御する方法を探索する. 

 

４．研究成果 
 

(1)計算科学で予測された,究極の透明

シリカガラスを実験的に合成でき,それ

を実験的にも証明できた. 

レイリー散乱損失を測定し,その値の圧

力依存性を明らかにする.本研究以前

に , 本 研 究 PI は 計 算 科 学 を 用 い

て,2000K の温度からガラスの状態を凍

結すると,常圧から 4GPa 以下では,処理

圧力が高圧となるほどシリカガラスの

損失が小さくなることを予測した.計算

では,4GPa 以上の圧力下では,トポロジ

カルな最適値を過ぎ,構造の安定性が悪

化することが予測されていた.そこで

我々は,研究室で有する固体加圧装置を

 

図１：（未発表データ）温度と圧力を変えて 1700℃以

下は固体加圧装置,1800℃の気体加圧装置にて高温高

圧処理を行った場合のシリカガラスの写真.不透明な

ものは結晶が析出したことを示している. 



用いて,温度を最高で 1200K,圧力範囲は 1-

5GPa の圧力下で,ガラスを高圧処理し,取り

出した物質の XRD 分析とラマン分光測定を

行った.結果として図１に示すように,1GPa

以上の圧力に対して構造の変化が起きやす

い（ガラス転移温度に近い）1300℃以上にな

ると,ガラスの結晶化が非常に起きやすくな

ることが示唆された.固体加圧装置の場合は

ガラスと圧力媒体が接触していることから

これが非常に顕著であった. 

研究の開始当初は,ある程度の小さいガラ

ス片であっても切り出して加工し,レイリー

散乱を測定するようにと考えていたが,固体

圧力装置を用いると,ガラスのネットワーク

構造が変化すると考えられる温度に近づく

と圧力印加による結晶化が極めて起こりや

すくなることがわかった.このため,Ａｒガ

スを圧力媒体として用いるＨＩＰ（静水圧加

圧装置）を用いて試料を合成する研究にシフ

トした. ただしＨＩＰを利用する場合,圧力

の上限値が 0.98 GPa であること,また圧力

装置が極めて特殊なもので,世界に 2 か所

（日本の山口県と東欧）しかなく,ＨＩＰ処

理（JUTEM：株式会社超高温材料センター）

の値段が１試料につき 80 万円ほど必要であ

ったなど,いくつか実験上大変なこともあっ

た.  

レイリー散乱の測定装置は 90°散乱の強度

を標準となる常圧のシリカガラスのそれと比較することによって行った.図２はこの結果と,こ

れまでに 0.2 GPa 以下の圧力を東工大の HIP を使って印加して測定した結果を重ねたものであ

る.相互に非常によくあっており,またレイリー散乱が 0.8GPa ほどで極小値を迎えて高圧側で少

し上昇するのに対して,ラマン散乱から見積もられる 3 員環構造も 1GPa 付近に極小値を持って

いることはよく合致した結果となった.散乱測定装置についてロックインアンプを利用すること

や高い感度をもつディテクタを使用するなどして精度向上を目指したが,散乱光が非常に弱く,

測定は極めて難しかった. 

 

(2) 圧力凍結ガラスの構造の特徴を構造解析により分析し,温度,圧力とガラスのトポロジーの
関係を明らかにした. 

 

前段落で示した結果から,レイリー散乱は 0.8 GPa 付近で極小となることが示された.このよう

な散乱の極小になるところでガラスがどのような構造となるのか,理想的なガラス構造をより明

確にするため,量子ビーム（Spring-8 BL04B2）を使って各圧力で高温高圧処理を行ったシリカガ

ラスの X 線散乱スペクトルを透過型で測定した.図３がその結果である. 

 

図 2：（未発表データ）上図：圧力範囲が常圧-４

GPa で凍結したガラス（950℃）のラマン散乱によ

る 3 員環の数密度の圧力依存性.下図:常圧―

1GPa までの範囲でレイリー散乱と圧力の関係を

調べた結果.Dr.HIP を用いて合成した試料が

○,JUTEM 社のＨＩＰを用いて合成した試料の結

果が■で表されている. 



図３(a)は各圧力で処理した高温高圧凍結シリカガラスの構造因子 S(q)である.圧力により,短

距離（q>5Å-1）のスペクトルにはほとんど変化が見られなかったが,FSDP と呼ばれる 1.5Å-1の

ピークの高 q 側へのシフトと,先鋭化が観測された.また同時に 0.8Å-1の小さなピークが徐々に

なくなっていくのを観測した.FSDP の高 q 側へのシフト(図 3(c))は圧力印加による原子間距離

の短距離化を示しており,FSDP は SiO 鎖間の距離を示していると考えられていることから,この

鎖間の距離が減少したことを示している.また FSDP の幅の減少(図 3(d))はこれらの鎖間の距離

の揺らぎが小さくなったことを示していると考えている.一方で 0.8Å-1 のピークの減少(図

3(e))は,その値に相当する 8Å-1 程度の何等かの秩序がなくなったことを示している.PI らの研

究により,これに相当するものとして,空隙（陽電子で観測すると直径が 5-6Å-1として見えるも

の）が挙げられる.この小さなピークが空隙の原子からみたサイズを示している,圧力印加によ

って空隙がなくなったと考えるとレイリー散乱が同様の圧力範囲で極小値を見せた現象と辻褄

があう. 

このように,レイリー散乱の結果が構造解析の結果と結びつき,良く説明できることがわかっ

た.そこでこれらの S(q)を再現できるようなシリカガラスの構造モデル構築も本研究の中で行

った.この際の計算では,分子動力学シミュレーションより得られる各圧力下の構造をイニシャ

ルとして,原子をランダムに少しずつ動かしてより S(q)の再現性が高くなるようにモデルを調

整していくリバースモンテカルロ法（RMC）と呼ばれる方法をとった.結果として,図４の青線（黒

線の実験値にほぼ重なる青線）にみられるように,S(q)のデータは非常によく再現された.ま

た,RMC から求めたガラスの構造には大きいサイズの空隙が含まれており,常圧から 0.98GPa に

圧力をかけたガラスのそれぞれを RMC で合わせたところ、この大きいサイズの空隙が減少する

のを観測した.通常この RMC 法はガラス構造のポテンシャルエネルギーに対してなんら束縛等が

生じないことから,論文等での RMC の信ぴょう性を主張するのは難しい.このため,現在は新しく

ハイブリッド RMC という,エネルギーも考慮したモデル調整方法を試行している. 

 

図 3：（未発表データ）(a)高エネルギーX 線散乱プロファイルから求めた構造因子 S(q)の広範囲

の q のスペクトルを示したもの (b)ガラスに特徴的な FSDP(First Sharp Diffraction Peak)付

近を拡大したもの (c)FSDP のピーク位置を圧力に対してプロットしたもの (d) FSDP の幅をプ

ロットしたもの (e)q=0.8Å-1付近のピーク（Shoulder peak と呼ぶ）の強度を圧力に対してプロ

ットしたもの. 

 



 

(3) 究極透明ガラスの材料設計手法の検討を行った. 

 

高温高圧シリカガラスを高温高圧だけでなく,ドーピングや結合を切る方法を組み合わせて用

いて圧力を下げるという研究に関しては,現在まさに進めているところである.Al や B のドーピ

ングが候補と考えられるが,シリカライトを原料として高圧凍結すると,むしろ空隙の大きいガ

ラスができるということがすでに分かっている.今後この部分についてより詳細に調べていきた

いと考えている. 

 

 

図４：（未発表データ）黒線が実験結果,赤が分子動力学シミュレーションのみによる S(q)のス

ペクトル,青がこの分子動力学シミュレーションで得られた構造をイニシャルな構造として,リ

バースモンテカルロ法（RMC）により構造を調整し,S(q)に合わせたものである.この RMC モデル

の空隙分布には大きな空隙がわずかに存在し,圧力印加によってこれがなくなっていく様子が見

えた. 
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