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研究成果の概要（和文）：開発したアーク加熱プラズマ風洞の気流診断を行うため、超音速ノズル下流のプラズ
マジェットに半導体レーザー吸収分光法を適用した。次に、開発した手法及び装置のデモンストレーションのた
め、プラズマ化が容易なキセノン安定同位体（気体）に適用し、分析精度と検出感度を評価した。
次に、波長軸上における同位体スペクトルの分解能は、プラズマ中の中性粒子の並進温度（ドップラー広がりに
よって各スペクトルが干渉する）に大きく依存していることから、気流条件の最適化の観点から、気流の温度低
減による分解能向上を試みたところ、キセノン安定同位体の分析時において、低温環境を生成（約180K）するこ
とに成功した。

研究成果の概要（英文）：An isotope analysis method based on diode laser absorption spectroscopy 
using supersonic plasma jet has been developed. First, the translation temperature and flow velocity
 downstream of a supersonic nozzle are measured using an atomic argon transition of 826.45 nm from 
an excited state.
Next, the trace gas measurement capability is verified injecting natural xenon in the argon plasma, 
and optical measurements are carried out at an atomic xenon transition to 823.16 nm. The detection 
limit of xenon over the argon molar ratio is estimated to be 140 parts per million downstream.
Finally, in order to enhance spectral resolution drastically by supersonic plasma jet, a 
demonstration was carried out using natural stable xenon isotopes. As a result, the temperature was 
found to be about 180 K and the spectral resolution was about one order of magnitude higher than 
that of the conventional high-temperature source such as laser ablation plasma plume.
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１．研究開始当初の背景 
従来、原子力分野の同位体分析には、質量
分析装置が広く用いられるが、ウランとプル
トニウムだけでなく、複合イオン等のクラス
ターイオン・二量体イオンによる同重体干渉
を回避する必要がある。同重体干渉を回避す
るためには、質量干渉物となる妨害種に応じ
て、複雑な化学分離スキームを適用し、干渉
物を除去した“クリーンな試料”を装置内へ
導入しなければならない。 
化学分離を用いることなく、同重体を識別
するため、国内外で分光法によるアプローチ
が提案されており、レーザー吸収分光法に基
づくレーザーアブレーション法が開発され
てきた。レーザー吸収分光法は、同位体スペ
クトルよりも狭い線幅を有する半導体レー
ザーを光源として使用するため、波長軸上に
おいて、元素だけでなく同位体も識別するだ
けの分解能を有している。しかしながら、レ
ーザーアブレーション法は、高強度のレーザ
ーを固体試料表面に照射し、生じるプラズマ
プルームに対してレーザー分光を行うもの
である。そのため、試料のプラズマ化に伴い、
プルームは高温化することで、原子（同位体）
の熱運動に起因するドップラー広がりが大
きくなり、各同位体の吸収スペクトルが干渉
し、微量同位体は存在量の大きい同位体スペ
クトルに埋もれてしまう。 

 
２．研究の目的 
 本研究においては、試料をプラズマ化する
ための高温環境と同位体スペクトルを識別
するための低温環境を同時に達成するため、
従来は航空宇宙分野で利用されている風洞
技術を異分野に応用し、超音速プラズマジェ
ットを用いたこれまでにない同位体分析法
の開発を目的とする。 
 
３．研究の方法 
 本手法の概念図を図１に示す。超音速プラ
ズマ風洞は、ノズル上流及び下流（真空チャ
ンバ側）の圧力差により、ノズル上流で生成
したプラズマを断熱膨張により真空チャン
バに引き出すものである。ノズル上流の熱エ
ネルギーを運動エネルギーに変換すること
によって、プラズマを冷却することができる。
本手法は、この現象を利用し、冷却したプラ
ズマ中において、半導体レーザーを用いたレ
ーザー吸収分光を行う。 

図１ 開発した分析法の概念図 
 
 実験装置の全体図を図２に示す。本研究に

おいては、プラズマ風洞として作動原理が単
純な直流放電型のアーク加熱プラズマ風洞
を開発した。高温プラズマと接触するノズル
上流部（陽極）には、熱伝導率が高い銅を使
用し、冷却水が通る構造とした。また、陰極
には、トリエーテッドタングステンを適用し
た。通常のタングステンに比べてプラズマ着
火性に優れ、電極損耗が少ないという利点を
持つ。 
 レーザー分光の光源には、縦シングルモー
ドの半導体レーザー（Hitach: HL8325G）を
用いた。同位体吸収スペクトルを連続的に取
得するため、コントローラー及びファンクシ
ョンジェネレータを用いて、電流変調により
波長掃引を行った。 
 プラズマジェットの温度及び流速を同時
に計測するため、気流に対して約 10°の角度
でレーザー光を入射した。これにより、ドッ
プラー効果で中心波長が僅かにずれるため、
静的なプラズマ（グロー放電プラズマ）の中
心波長との相対的な波長シフト量を用いて
流速を算出することができる。また、温度に
ついては、低圧プラズマ中で圧力広がりを無
視できるため、ガウス分布を仮定することで
フィッティングにより算出した。 

図２ 実験装置の全体図 
 
４．研究成果 
 開発したアーク加熱プラズマ風洞につい
て、気流診断を実施した。半導体レーザー吸
収分光法（DLAS）を用いて、断熱膨張後（超
音速ノズルの下流部）の温度及び流速を計測
した結果を図３に示す。ノズル下流における
中心軸上のデータを用いることで、ノズル上
流の温度を算出することができるが、DLAS は
トモグラフィー手法であるため、レーザー光
を空間掃引してデータを取得し、その後、軸
対象を仮定したアーベル変換を行い半径方
向の空間分布を算出した。次に、中心軸上の
温度と流速から、等エントロピー流れを仮定
し、エンタルピーの総和から最終的にノズル
上流の温度を算出したところ、6,490K である
ことが明らかになった。本計算において、ア
ーク加熱プラズマ風洞のプラズマジェット
は弱電離プラズマであり、電子の影響を無視
できるとした。以上より、ノズル上流では、
固体試料を気化するだけの高温環境が生成
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できており、今後試料の導入方法において、
試料の熱容量を考慮して要求される滞留時
間を確保することができれば、固体試料の直
接分析が実現できるものと考える。 

図３ プラズマジェットの温度・流速の半径
方向分布（上：温度、下：流速） 
 
 開発した装置のデモンストレーションと
して、キセノン安定同位体に適用した。キセ
ノンは希ガスでプラズマ化が容易であり、プ
ラズマ化効率の評価が不要であるだけでな
く、安定同位体が 9つ存在し、スペクトル指
標として評価しやすい利点がある。ノズル下
流におけるキセノン同位体の吸収スペクト
ル（823nm）を図４に示す。取得した吸収ス
ペクトルは、理論値と非常によく一致してお
り、本手法が同位体分析法として妥当である
ことが確認された。次に、キセノンガスの流
量（主流アルゴンガスとのモル分率）をパラ
メータとして、キセノンガスの検出感度を評
価した。キセノンガスの流量と信号強度の関
係を図３に示す。DLAS によるキセノン同位体
の検出感度は、約 140ppm であることが明ら
かになった。 

図４ キセノンガス流量と信号強度の関係 

 同位体スペクトルの分解能（波長分解能）
は、断熱膨張による冷却で大幅に向上してい
るものの、ストロンチウム等の中重元素を識
別するためには、200K 以下までプラズマを冷
却する必要があることから、気流生成条件の
最適化を目指し、実験を行った。結果として、
過膨張流の生成時において、180K までプラズ
マを冷却（キセノン同位体の吸収スペクトル
に対して、ガウスフィッティングした際のス
ペクトル広がりから温度を算出）することに
成功した（図５参照）。キセノン同位体の吸
収スペクトル（823nm）は、21 個のスペクト
ルで構成されているため、温度をパラメータ
としてこれら全スペクトルをコンボリュー
ションしたフィッティング関数で解析を行
った。得られたスペクトルの分解能は、約
200MHz であり、ストロンチウム同位体を識別
するだけの分解能を得ることができた。また、
この分解能は、従来のレーザーアブレーショ
ン後のプラズマプルームと比較すると 10 分
の 1程度のスペクトル分解能である。将来的
なホット試験への展開を見据え、キセノン安
定同位体のうち、奇数同位体（129Xe 及び 131Xe）
を指標にスペクトルを検討した（図６参照）
ところ、各同位体のスペクトルは干渉してお
らず、高精度な分析を実現できることを確認
した。 

図５ キセノン同位体の吸収スペクトル 

図６ 一部拡大した吸収スペクトル 
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