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  Abstract 
Various types of DLC films were fabricated under different conditions by T-shape filtered arc 
deposition (T-FAD) system and their optical properties were investigated. DLC films prepared were 
ta-C(hard), ta-C(soft), a-C, and a-C:H on well-polished substrate of tungsten carbide with cobalt binder. 
Film thickness was approximately from 30 nm to 1,400 nm. As a result, the color of all DLC films 
repeatedly changed in the cycle of yellow, red, purple, blue, and green from thinner to thicker film. 
This color change was numerically evaluated in CIE xyY color system. The optical constants (refractive 
index n, extinction coefficient k) were obtained from spectral reflectance and from ellipsometric 
method. As a result, harder or higher density hydrogen-free DLC has lower n and k, approaching to 
those of diamond. 
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１．はじめに 
 ダイヤモンドライクカーボン（diamond-like 
carbon; DLC）膜 1)は、高硬度、低摩擦性、化学

的安定性、光透過性といった魅力的な特性を持

つため、多様な産業機器への応用が検討されて

いる。光学的応用に関しては、例えば、宝飾や

時計などの装飾製品への加飾膜 2)、赤外窓や赤

外線レンズへの赤外線領域反射防止膜 3)、太陽

電池の発電効率向上を目的とした可視光領域反

射防止膜などが検討されている 4)。DLC 膜のう

ち、炭素のみで構成され、sp3結合が支配的なも

のはテトラヘドラルアモルファスカーボン

（tetrahedral amorphous carbon; ta-C）、sp2結合を

多く含むものは単にアモルファスカーボン

（amorphous carbon; a-C）と呼ばれる。また、そ

れぞれに水素を含むものは ta-C:H、a-C:H と区

別される。中でも、ta-C 膜は、他の DLC と比べ、

高い硬度と密度を呈する。 
 DLC 膜の形成法の一つに、フィルタードアー

ク蒸着法がある。これは、真空アーク蒸着法を

機能化した方法であり、ta-C 膜をも産業的に製

造できる。筆者らは、これまでに、T 字状フィ

ルタードアーク蒸着（T-FAD; T-shape filtered arc 
deposition）装置を開発し、基板バイアスや雰囲
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気ガス種などを制御することにより、様々な

DLC 膜をドロップレットフリーで高品質に形

成できることを示している 5、6)。本論文では、

DLC 膜の光学的応用を検討する前準備として、

T-FAD で形成した様々な DLC 膜の色を視覚的

に判断するとともに色の数値化を図り、光学定

数を求め、色と膜厚との関係および膜種と光学

定数との関係を追究した。 
 

２．実験 

 Fig.1 に成膜装置を示す。膜厚数十 nm～1,000 
nm 超の範囲で連続的に傾斜変化させた DLC 膜

を同一条件で一度に形成するため、成膜チャン

バ内に小基板 18枚を長さ約 230 mm一列に配置

して成膜を行った。基板には、鏡面研磨（表面

粗さ Ra<3 nm）後洗浄済みのコバルトバインダ

6 wt.%含有炭化タングステン超硬基板（WC-Co、
12.7 mm × 12.7 mm、2 mm 厚）を用いた。交播

磁界を印加したプラズマビームスキャナを用い

てフィルタードアークプラズマビームを基板列

と垂直方向にスキャンし、成膜中心の膜厚が極

端に厚くなるのを防いだ。成膜前に RF プラズ

マを用い、前処理行った。前処理条件は、導入

ガス：アルゴン（Ar）、圧力：1.0 Pa、RF 電力：

400 W、処理時間：10 min とした。 
 DLC 膜としては、水素フリーDLC を 3 種：

ta-C(H)（硬めの ta-C）、ta-C(S)（柔らかめの ta-C）、
および a-C、水素含有 DLC を 1 種：a-C:H の計

4 種類を作製した。それらの成膜条件はそれぞ

れ次のとおりとした。ta-C(H)、ta-C(S)および a-C
は、ガス導入なしで、基板バイアスをそれぞれ

DC −100 V、パルス −100 V、およびパルス −500 
V とした。パルスバイアスの場合、パルス周波

数：10 kHz、パルス幅：20 %とした。その他の

条件は、アーク電流：DC 30 A、ベース圧力：

0.01 Pa 以下、プロセス圧力：0.02 Pa 以下、基板

温度：100℃以下とした。また、a-C:H の成膜条

件は、導入ガス：アセチレン（C2H2）、プロセ

ス圧力：0.2 Pa、基板バイアス：フローティング

とし、他は前記と同じ条件とした。 
 DLC 膜の幾何学的膜厚 dgeoの計測には、カロ

テスト（CSM、Calotest）を用いた。同装置は、

硬質球で生成膜を研磨し、その研磨痕の周囲に

観察される膜幅と硬質球の径との関係から膜厚

を求めるものである 7)。硬質球には、直径 30 mm
の SUJ2 球を使用した。生成膜の光学特性（反

射率 Rλ、屈折率 n、消衰係数 k、色）の計測・

分析には、分光反射率計測装置（オリンパス、

レンズ反射率測定機 USPM-RU；有効計測波長

範囲：380～780 nm）および分光エリプソメー

タ（大塚電子、FE-5000；有効計測波長範囲：250
～800 nm）を用いた。なお，膜の密度と硬度は、

ta-C(H)、ta-C(S)、a-C、a-C:H（H 含有量：約 30 
at.%）に関し、それぞれ、3.0、2.9、2.5、およ

び 1.6 g/cm3、約 60、50、 30、 および 10 GPa
であった。 
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Fig. 1 Schematic diagram of T-shape filtered arc
deposition (T-FAD) system. 
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３．実験結果 

3.1. 各種 DLC 膜の膜厚と色 

Fig.2 に生成膜の写真を示す。写真の上軸に成

膜中心からの距離を示す。実験の仕込み上、当

然、生成膜は成膜中心で最も厚く、中心から離

れるほど薄い。また、写真の下には視覚的に感

じる色を省略記号で示した。WC-Co 基板上の

ta-C 膜の色は、膜厚の薄いほうから、黄（Y）、

赤（R）、紫（P）、青（B）、緑（G）の順を繰り

返していることがわかる。膜が厚くなると、灰

色または黒色を呈するようになる。他の膜の色

変化もほぼ同様な傾向がある。なお、図中の●

および○印は，それぞれ、カロテストを用いた

幾何学的膜厚 dgeo の計測位置および分光反射率

R λの計測位置を示している。同図下軸の膜厚に

ついては以下のようにして求めた。 
 まず、Fig.2 の写真中に●印で示す位置におい

て dgeoを計測した。その結果を Fig.3 に●印で示

す。一方、Fig.2 の写真中の○印で示す位置にお

いて分光反射率 Rλを計測した。その結果の一例

を Fig.4 に示す。Rλをもとに、光学薄膜シミュ

レータ（FTG Software 社製、FilmStar）を用い、

dgeo を膜厚の初期値とし、Rλの実測値とシミュ

レート値とがほぼ一致する光学的膜厚 dopt、屈

折率 n、および消衰係数 k を算出した。Fig.4 に

記した膜厚は、この doptである。Fig.3 に doptを

○印で示す。dgeoと doptとはほぼ一致しているこ

とがわかる。次に、doptに対し、ローレンツ近似

を行った。その近似曲線を Fig.3 中に実線で示

した。doptのプロット点と近似曲線とはほぼ一致

していることがわかる。この近似曲線関数から

読み取り値を、Fig.2 の下軸の膜厚として示した。

以上のことで、Fig.2 に示すように視覚的な膜色

と膜厚とを関係付けることができた。
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Fig. 2 Photographs of DLC films on WC-Co substrate with continuous distribution of film thicknesses. Y, yellow; R,
red; P, purple; B, blue; G, green. Filled circle, measurement position of Calotest; open circle, measurement position of
reflectance. 
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Fig. 3 Relation between a distance from deposition
center and film thicknesses obtained with Calotest and
from spectral reflectance. The curve line was fitted
with Lorentz function from optically derived thickness.
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Fig. 4 Spectral reflectance of various DLC films on
WC-Co substrate with different optical thicknesses. 
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 なお、Fig.4 の Rλは基板の影響も含んでいる。

また、一般に、基板上に透明な薄膜を形成した

場合、反射率 Rλは波長に対して周期的に変化し、

一定の波長範囲でみた場合、周期変化の極大と

極小をとる数は膜厚に比例する。同図において

そのような傾向が明確に確認でき、このことか

ら膜が光学的に透明であることがわかる。詳細

に見ると、ta-C(H)の反射率は振動の振幅が大き

く、極大値は基板の反射率に最も近づいており、

透明性が高いことがわかる。これに対し、a-C
の反射率は周期的振幅が小さく、基板の反射率

の約半分程度の値であり、光学的透明性が低い

ことがわかる。つまり、a-C 膜は光吸収が大き

いことから、光干渉性が弱く、その結果、振幅

が小さいと言うことを示唆している。更に、

Fig.2 において、a-C は他の DLC と比べて膜が

薄いにも関わらず、成膜中心における色が黒っ

ぽいことがわかる。これは a-C 膜の光吸収が大

きいことを裏付けている。 
 

3.2. DLC 膜の色変化 

Fig.2 で示した色の変化を数値的に表現する

ため、国際照明委員会（ CIE: Commission 
internationale de l'éclairage）が定める色空間表現

法の一つである CIE 1931 xyY 表色系を用いるこ

とにした。物体色（色の見え）は、色相、彩度、

および明度の三属性を持つが、xyY 表色系にお

いては、色相と彩度とを表現するのが色度図で

あり、xy 座標のスペクトル軌跡と純紫軌跡（色

領域の外周）内における位置で示される 8)。彩

度は無彩色（白、黒、灰色）点（標準光源 D65

の場合、x=0.313、y=0.329）からの距離で示さ

れ、色相は無彩色点からの方向で示される。そ

の色の明暗の度合いである明度は Y で示される。

xyYの値は分光反射率Rλから算術的に求められ

る。そこで、Fig.2 に示した DLC 膜に対し、Rλ

の測定を成膜中心からの距離の関数として更に

短い間隔で行い、膜厚の関数として xy 色度およ

び明度 Y を算出した。まず、膜厚の離散関数と
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Fig. 5 Color change of various DLC films as a function
of film thicknesses on CIE xy color chromaticity 
diagram.
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して x および y の値を求め、最小二乗法で補間

した後、xy プロットした。そのプロットを B-
スプラインでスムージングして色度図 Fig.5 を

得た。また、明度を Fig.6 に示す。なお、計算

において、膜には昼光色である標準光源 D65（色

温度 6,500 K）を照射するとした。 
 まず、色度について見てみる。ta-C(H)の場合、

色度図において、膜が薄いときは,  色相が黄、

赤、紫、青、緑の順で大きな半径、つまり高い

彩度で楕円状に回転し、膜が厚くなるに従い、

回転半径が小さくなり、やがて無彩色点に収束

する傾向にあることがわかる。ta-C(S)の場合も、

若干回転半径が小さいものの、同様な傾向にあ

る。これに対し、a-C の場合、極めて小さな回

転半径で白色点の周りを回転している。すなわ

ち、彩度が低く、鮮やかでないことが数値的に

表わされたことになる。また、a-C:H の場合、ta-C
の傾向とほぼ同様であることがわかる。つまり、

薄い膜厚領域で比較すると、ta-C と a-C:H は、

a-C に比べ、彩度が高い、つまり鮮やかである

と言える。 
 次に、明度について見てみる。明度は、どの

膜の場合も、膜が薄い領域では膜厚の変化に伴

って大きく振動し、膜が厚くなるにつれて振幅

が小さくなり、やがてほぼ一定値となることが

わかる。一方、ta-C(H)と ta-C(S)と比べ、a-C の

場合の振動の極大と極小の値はやや小さく、収

束する膜厚も薄い。これは、a-C の反射が少な

い、つまり、吸収が多いことを意味している。

また，a-C:H の膜が厚い領域の収束値は、他と

比べて低い。これは、a-C:H の屈折率が他より

も低いことを示唆しており、また、膜が厚いと

他の DLC よりも黒くなることを意味している。 
 

3.3. 屈折率と消衰係数 

前項までの光学特性は基板の反射率に依存す

るものであったが、基板に依存しない光学特性

として、光学定数である屈折率 n と消衰係数 k
を波長の関数として求めた。その結果を Fig.7

に示す。反射率から算出したものとエリプソメ

トリ分析から算定したものとである。膜厚 300
～350 nm の DLC 膜を用いた。同図から、どの

膜の場合も両者の結果はほぼ一致していること

がわかる。ta-C(H)と ta-C(S)の場合、n および k
は波長に対し、やや減少傾向にある。この傾向

は既報告 9)と同様である。これに対し、a-C の場

合、波長に対し、n は増加し、k は減少する傾向

にある。a-C:H については，波長に対し、n は一

旦増加した後に減少し、k は単調減少傾向にあ

る。膜による違いを検討するため、e 線（546 nm）

における屈折率neと消衰係数 keとについて比較

してみた。これを Fig.8 に示す。参考のため、

ダイヤモンドおよびグラファイトの値も示す。

なお、グラファイトに対しては、常光線（等方

性）と異常光線（異方性）の定数を示したが、

通常は常光線の定数について考えればよい。 
同図から、以下のことがわかる。水素フリー

の場合、屈折率は密度が高いほど低くなる傾向

がある。消衰係数も密度が高いほど低い。つま

り、水素フリーDLC の場合、密度が高いほどダ

イヤモンドの値に近づき、密度が低いほど、グ

ラファイトの値に近づく。水素を含む a-C:H の

場合、屈折率が低く、消衰係数も小さい。これ

は、a-C:H の場合、ポリマー成分を含むため、

水素フリーDLC の傾向から外れていると解釈

できる。なお、同じ密度でも水素含有量によっ 
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Fig. 6 Luminous Y of various DLC films on WC-Co
substrate as a function of film thickness. 
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てはこの値は変化すると認識したほうがよい。

また、消衰係数が小さいほど光学的に透明であ

る。従って、ta-C と a-C:H は比較的透明である

が、a-C は比較的不透明であることがわかる。

と言える。なお、ta-C の屈折率と消衰係数の値

は既報告 9)とほぼ同様であった。 
 

4. まとめ 
フィルタードアーク蒸着を用いて、WC-Co 基

板上に ta-C(H)、ta-C(S)、a-C および a-C:H の 4
種の DLC 膜を作製し、カロテスト計測、反射率

計測、エリプソメトリ計測を行い、成膜中心か

らの距離と膜厚との関係を求め、物体色と膜厚

との関係、光学定数と密度との関係を評価した。

本論文で得られた結果を以下にまとめる。 
 DLC 膜の視覚的な色は、膜厚が薄い方から黄，

赤，紫，青，緑の順で、繰り返し変化する。DLC
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Fig. 8 Relation between film density and the optical
constants at e-line (546.1 nm) of DLC films as well as
those of graphite and diamond [10, 11]. In case of
graphite, ‘o’ and ‘ex’ indicate for ordinary ray and
extraordinary ray, respectively. 
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Fig. 7 Refractive index and extinction coefficient of various DLC films as a function of wavelength obtained from
spectral reflectance and by ellipsometry. 
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膜は、膜厚が薄いと彩度が高く、厚くなるに従

って無彩色となり、灰色または黒色に近づく。

水素フリーDLC の場合、膜密度が高いほど、す

なわち、硬度が高いほど、光学的に透明で彩度

が高く、屈折率が低く、消衰係数が小さい。今

回作製の水素含有 DLC の場合、透明性や彩度は

ta-C と同様であるが、明度が低く、屈折率が低

い。これらの結果は、装飾や光学膜応用へ利用

可能である。 
 なお、幾何学的膜厚と分光反射率から求めた

光学的膜厚とはほぼ一致し、また、分光反射率

から求めた光学定数と分光エリプソメトリによ

り求めたそれとはほぼ一致した。このことは、

DLC 膜の光学的評価に当たって、比較的計測が

容易な分光反射率計測が有用であることを示し

ている。 
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