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研究成果の概要（和文）：プラズマ対向壁表面から光の波長程度の領域のみの蛍光を計測するプラズマ近接場分
光法を開発した。
　具体的には溶融石英とその表面に金薄膜を付けた表面に、大気圧低温ヘリウムプラズマジェットを照射し、光
の全反射配置で発光スペクトルを250～800 nmの波長範囲で計測した。その結果、表面近傍では窒素分子とヘリ
ウム原子の発光強度が大きく増加することが示唆された。また、レーザー誘起近接場蛍光スペクトルとプラズマ
中準安定原子の表面反射を関連付ける数理モデルを構築した。半導体レーザーを用いたドップラーフリー分光シ
ステムを構築し、レーザー誘起近接場蛍光の観測を試みたが、有意な信号は得られなかった。

研究成果の概要（英文）：I developed plasma evanescent spectroscopy, which measures emission from the
 plasma in the light wavelength region from the wall surface.
    Specifically, I irradiated a prism surface made of fused quartz and its gold-deposited surface 
with an atmospheric pressure and low temperature helium plasma jet, and measured emission spectra 
with the internal total reflection geometry in the light wavelength range from 250 to 800 nm. As the
 results, it was suggested that emission intensities of excited nitrogen molecules and excited 
helium atoms in the vicinity of the surfaces largely increase. On the other hand, I developed a 
mathematical model to describe the relation between laser-induced evanescent fluorescence and the 
reflection of metastable atoms at the surface. I also developed a Doppler-free spectroscopic system 
with diode lasers and tried to observe laser-induced evanescent fluorescence, but the fluorescence 
has not been detected so far.

研究分野： プラズマ基礎

キーワード： プラズマ分光診断　全反射分光　プラズマ壁相互作用
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１．研究開始当初の背景 

プラズマ粒子の表面近傍での挙動のその
場観測は、表面で生じるプラズマ素過程やプ
ラズマ粒子リサイクリングにおける境界条
件の理解に必須である。しかし、そのための
手法が無い状況であり、特にプラズマに直接
影響を与えることのない光での観測法の確
立が求められている。 
一方、原子物理や応用光学、量子エレクト

ロニクスの分野では、表面や物質ナノ構造に
光の波長スケールで局在する近接場光が表
面近傍の原子の観測に使われている。研究代
表者も光の全反射に伴う近接場光や表面プ
ラズモン励起を用いて、表面近傍での原子の
高精度分光[引用文献①②]や検出[③]を行っ
てきた。また、レーザー誘起蛍光分光法[④]

やレーザー吸収分光法[⑤]を用いてプラズマ
中の励起原子の衝突過程や速度分布の計測
を行ってきた。しかし、表面近傍のプラズマ
粒子の観測はなされておらず、その展開を本
研究で図ることにした。 
 
２．研究の目的 

表面近傍に存在するプラズマ粒子のみを
選択してその場観測できる、近接場光を用い
たプラズマ分光法の原理と有効性を実証す
ることである。 
具体的には、直角プリズムを対向壁とした

プラズマとプラズマからの蛍光をプリズム
の全反射配置で観測する分光系を組み合わ
せることで、表面近傍 1 m 以内に存在する
励起イオン、原子、分子からの蛍光（近接場
蛍光）を観測する手法を開発する。さらに、
プリズム表面に金属を蒸着することで、プラ
ズマに対する金属壁面の効果を観測する。ま
た、レーザー光を入射することでプラズマ中
の準安定原子を励起し、その際に生じる近接
場蛍光の励起スペクトルから、表面での原子
の入射および反射（脱離）の速度分布や反射
率を評価する計測法を構築する。 
 

３．研究の方法 

(1)近接場蛍光スペクトル計測法の開発と表
面プラズマ分光 
①図 1に示すように溶融石英製の全反射プリ
ズムをプラズマ対向壁にした装置を設計・製
作する。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 1. 近接場蛍光スペクトルの計測図 

 

②全反射を満たす立体角のみで光を集光す
る光学系を組み、分光器に入射する。 

③大気圧低温プラズマジェットを対象に、
250～800 nm の波長範囲で近接場蛍光のスペ
クトルを計測する。なお、45°の角度から観
測した場合の近接場光の侵入深さの波長依
存性を図 2に示す。 

 

 

 
 
 
 
 
 
 

図 2. 観測角 45°での近接場光の侵入深さの
波長依存性 
 

④プラズマを直接観測することで、バルクプ
ラズマからの蛍光スペクトルを計測し、③の
結果と比較する。 

⑤全反射面に 10 nm 程度の金薄膜をつけても
実効的に全反射条件が保たれる。そこで、プ
ラズマ照射面を金薄膜をつけたガラス面に
変更し、②～④の計測を行う。 
 
(2)レーザー誘起プラズマ近接場蛍光の計測
数理モデルの構築 
①図 3に示すようにプリズム下面から全反射
面に垂直に半導体レーザー光を入射するこ
とを想定し、様々な速度で運動するプラズマ
粒子の光励起や近接場蛍光の効率を定式化
する。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
 
 
 

図 3. レーザー誘起プラズマ近接場蛍光の計
測概念図 
 
②レーザー光の波長を掃引して得られる近
接場蛍光の励起スペクトルの形状解析より、
入射粒子と反射粒子の壁面への速度分布お
よび表面での準安定原子の反射率を評価す
る手法を開発する。 
 
４．研究成果 
(1)近接場蛍光スペクトル計測法の開発と表
面プラズマ分光 
全反射プリズムの表面、および金を約 10 nm

成膜した溶融石英板をマッチングオイルで
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全反射プリズムに貼り付けた試料の金薄膜
表面に、ヘリウムガスを動作ガスとした大気
圧低温プラズマジェットを照射した。全反射
配置で得られる発光スペクトル、照射表面を
含めた発光スペクトル、プリズムのない状況
で得られるバルクプラズマの発光スペクト
ルを、図 4（溶融石英表面へのプラズマ照射）、
図 5（金薄膜表面へのプラズマ照射）のそれ
ぞれ(a)(b)(c)に示す。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 4. 溶融石英表面へのプラズマ照射時の発
光スペクトル。(a)(b)(c)の観測配置をそれぞ
れの挿入図で示す。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 5. 金薄膜表表面へのプラズマ照射時の発
光スペクトル。(a)(b)(c)の観測配置をそれぞ

れの挿入図で示す。 
 
バルクプラズマからはヘリウム原子、窒素

分子、水素原子、酸素原子、OH の輝線が観測
される。各発光スペクトルの輝線強度を各観
測領域体積と比較したところ、溶融石英表面
への照射時にはバルクプラズマに比べて全
体的に発光量が数倍程度増加し、表面近傍で
は窒素分子の発光が約 900倍、ヘリウム原子
の発光が約 300倍増加することが示唆された。
一方、金薄膜表面への照射時にはバルクプラ
ズマに比べてヘリウム原子の発光が 10 倍程
度増加し、表面近傍では窒素分子の発光が約
700 倍、ヘリウム原子の発光が約 300 倍増加
することが示唆された。 
 
 (2)レーザー誘起プラズマ近接場蛍光の計
測数理モデルの構築 
図 3に示した計測系を念頭に、プラズマ中

の準安定原子からレーザー光によって励起
された原子が、近接場光の侵入深さ内で蛍光
を発する効率を評価した。 
ここで、表面垂直方向の速さ成分 v を持つ

準安定原子密度を n(v)、アインシュタインの
A、B 係数をそれぞれ A、B、レーザー光のエ
ネルギー密度をlaser、近接場光の侵入深さを、
計測系の観測効率を C とする。 
表面に向う準安定原子からの励起に伴う

蛍光強度は、 
 
 
 
 
で与えられる。 
次に、表面から離れる準安定原子に関して

検討する。表面で全ての準安定原子が脱励起
せずに反射される（すなわち、反射率 100 ％）
とすると、蛍光強度は 
 

 
 
で与えられる。一方、全て表面で脱励起する
場合（すなわち、反射 0 ％）、プラズマ中の
電子励起の効率が高くないことを考慮する
と、レーザー光によって励起される準安定原
子がなくなり、 
 
 
となる。 
計算のモデルケースとして、n(v)をマクス

ウェル速度分布とし、近接場光の侵入深さを
500 nm、蛍光を発する状態の寿命を 25 nsと
した。横軸に v を取ってレーザー誘起近接場
蛍光の強度をプロットしたものが、図 6 であ
る。図中の点線が準安定励起原子の表面での
反射率が 100 ％の場合、赤線が 0 %の場合で
ある。また、図 7は図 6の中心部を拡大した
ものである。負の v が、準安定原子が表面に
入射する場合を表す。この図の v をレーザー
光のドップラー効果に基づいて波長に変換



すると、レーザー誘起プラズマ近接場蛍光の
励起スペクトルになる。 

 
 
 
 
 
 
 
 
図 6. レーザー誘起プラズマ近接場蛍光の励
起スペクトルの計算例 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 7. レーザー誘起プラズマ近接場蛍光の励
起スペクトルの計算例。中心部の拡大図。 
 
反射率 100 ％の場合には、直感的に入射粒

子と反射粒子で同じスペクトルが予想され
るが、実際には、レーザー光で励起された原
子は寿命 25 ns の間に 10 m 程度移動するた
め、近接場蛍光を発しないまま、近接場光領
域の外に出る。そのため、表面から離れる原
子からの近接場蛍光は、v の増加に伴って急
激に減少する。しかし、図 7 に示すスペクト
ル中心部では、反射率が 100 ％と 0 %で量的
な違いが明確に見られる。この違いを計測す
ることで、表面の反射率やその速度依存性が
評価できることが明らかになった。 

このようなスペクトルの計測を目指し、半
導体レーザー分光装置を開発した。その性能
評価のために、直径 300 m のマイクロプラ
ズマの空間分布計測を行った。その結果の一
例が図 8 である。一方、現在のところレーザ
ー誘起近接場蛍光の信号は得られていない。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 

 

図 8. 開発した半導体レーザー分光装置で計

測した直径 300 m のヘリウムプラズマの
(a)23S 準安定原子密度、(b)21P 励起原子密度、
(c)ガス温度、(d)電場強度の空間分布 
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