
 

様式Ｃ－１９ 

 

科学研究費助成事業（科学研究費補助金）研究成果報告書 
平成２４年 ５月３１日現在 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

機関番号：１４３０１ 

研究種目：基盤研究（Ｂ） 

研究期間：2008～2011 

課題番号：21340170 

研究課題名（和文） ピコ秒レーザ励起による大気圧プラズマ中励起移行速度等の決定とプラ

ズマ診断への応用             

研究課題名（英文） Determination of Excitation Transfer rates in an Atmospheric Plasma 

by Pico-second Laser Excitation and their Application to Plasma Diagnostics 

研究代表者 

蓮尾 昌裕（Masahiro Hasuo） 

京都大学・大学院工学研究科・教授 

 研究者番号：40218433 

研究成果の概要（和文）： 620 psパルス幅のレーザ誘起蛍光計測システム開発し、グロー放電

およびマイクロホローカソード放電によるヘリウムプラズマに対して緩和蛍光の時間変化を計

測した。計測結果と、低圧で決定された励起移行速度係数と消失速度係数を用いた解析を比較し

、両者の差異を見出した。さらに、ヘリウム原子の587.6、667.8、706.5 nm発光線の同時計測高

分解分光システムを開発し、その計測スペクトルから大気圧までのマイクロホローカソードヘリ

ウムプラズマで原子密度、電子密度・温度を推定した。 
 
研究成果の概要（英文）：We developed a laser-induced fluorescence spectroscopy system with 620 ps 
pulse width and measured temporal developments of the fluorescence intensities for glow and 
micro-hollow cathode helium plasmas. We compared the measured results with the analysis using 
excitation transfer and quenching rate coefficients determined at low pressures, and found discrepancy 
between them. We also developed a multi-wavelength high-resolution spectrometer for helium atom 
587.6, 667.8, and 706.5 nm emission lines, and estimated the atom density, electron density and 
temperature from the observed spectra for micro-hollow cathode helium plasmas up to 1 atm.  
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キーワード：プラズマ計測 
 
１．研究開始当初の背景 
 大気圧プラズマは低圧等の特殊な環境を
用いる必要がなく、材料プロセス、環境処理、
消毒等の医療応用など、その応用範囲の広さ
から国内外で盛んに研究されている。また、
マイクロプラズマのように学術的観点から
も大気圧プラズマは興味深い研究対象とな
っている。しかし、その診断法はまだ十分に
確立されていない。その理由として、高密度

であるため関与する素過程が多くなり、信頼
性を持って解析に用いることの出来るモデ
ルが無いことが挙げられる。さらに、マイク
ロプラズマのような微小プラズマではプロ
ーブを用いることが不可能で、光によるプラ
ズマ診断法の確立が求められている。 
 
２．研究の目的 
 大気圧までのプラズマ診断法を構築する



には、高圧力で顕著となる原子衝突による励
起移行等の素過程の定量評価が不可欠であ
る。我々は高精度なレーザ誘起蛍光分光法を
開発してきており、その時間分解能をピコ秒
レベルに向上させることで、ヘリウムプラズ
マを対象に、大気圧までの素過程の計測を行
う。一方、光によるプラズマ診断には、複数
の原子発光線スペクトルの同時計測が必要
である。そのため、我等はヘリウム用の複数
波長域同時高分解分光システムを開発する。
これらのことにより、大気圧ヘリウムプラズ
マで有効な分光診断法を構築する。 
 
３．研究の方法 
(1)ピコ秒レーザ誘起蛍光計測システムの開
発によるヘリウム励起原子の励起移行速度
係数等の決定 
①窒素レーザの導入により 600 ps 程度のパ
スル幅を持つ色素レーザを製作する。 
②現有のグロー放電管を用いて生成したヘ
リウムプラズマに対して、上記パルスレーザ
光を用いて、例えば 31P 準位を選択励起し、
その緩和蛍光および他の励起準位からの緩
和蛍光を計測する。それらの光強度時間変化
の解析から 31P 準位の励起移行速度と消失速
度を求め、さらにその原子数密度依存性から
それぞれの速度係数を決定する。 
 
(2)大気圧プラズマに対するレーザ誘起蛍光
の観測 
大気圧でヘリウムプラズマを生成できる放
電装置を製作し、(1)と同様の計測を行う。 
 
(3)ヘリウム原子用複数波長域同時計測分光
システムの開発による大気圧プラズマ発光
の観測 
①ヘリウム原子発光線の分離性の良さを利
用し、ヘリウム原子発光線に特化した複数波
長域同時計測分光システムを開発する。それ
を用いて、(2)で製作した放電装置による大
気圧ヘリウムプラズマの発光を観測する。 
②開発する分光システムが 0.05 nm 程度の波
長分解能を持つことを利用して、観測される
スペクトル形状の解析より、ドップラー広が
り、衝突広がり、シュタルク広がりを評価し、
プラズマ診断の可能性を調べる。 
③発光線それぞれの光強度の時間変動を計
測できるシステムに拡張する。 
 
(4)実験結果と衝突輻射モデルの比較 
観測したヘリウム発光線強度分布を衝突輻
射モデルによる計算結果と比較する。 
 
(5)数 10 ps 時間分解能での計測試行 
さらに高速なプラズマ分光診断への可能性
を調べるため、光検出器をストリークカメラ
に置換え、実験を試みる。 

４．研究成果 
(1) ピコ秒レーザ誘起蛍光計測システムの
開発によるヘリウム励起原子の励起移行速
度係数等の決定 
①図 1に示す短光共振器の色素レーザを製作
し、対象とする波長全てで波長可変となるパ
ルスレーザ光を得た。さらにストリークカメ
ラの整備を行うことで、レーザ光のパルス幅
（半値全幅）が 620 ps であることを定量し
た。 
 

 
図 1. 製作した 620ps パルス色素レーザ 

 
 
 
 
 
 
 
 
②上記のパルスレーザを用いて、図 2に示す
サブナノ秒の時間分解能を有するレーザ誘
起蛍光計測システムを開発した。 
 

 
図 2. レーザ誘起蛍光計測システム 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
0.1 気圧(76 Torr)までのグロー放電ヘリウ
ムプラズマに対し、レーザ誘起蛍光強度の時
間変化を観測した。その一例（31P 準位励起）
を図 3に示す。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 3. グロー放電プラズマ中ヘリウム原子
21S-31P 励起での蛍光強度の時間変化。(a) 
21S-31P (b)21P-31D (c)21P-31S (d)23P-33D
発光線。  

圧力の増加により蛍光強度の減衰が早くな
っていることが分かる。また、励起移行で生
じる準位からの蛍光（図 3(b)(c)(d)）の立ち
上がりも、圧力の増加に伴い早くなっている



ことが分かる。強度の強い 21S-31P、21P-31D
蛍光の解析より、31P 準位、31D 準位の励起移
行衝突速度および消失速度を評価した。その
結果をそれぞれ図 4、図 5に示す。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
励起移行速度係数と消失速度係数とレーザ
パルスの時間プロファイルおよび測定系の
時間応答関数をあらわに取り込んだ緩和蛍
光時間変化の解析法を開発した。さらに、偏
光をも含むレーザ誘起蛍光計測を 0.001～
0.1 気圧で詳細に行った。両者の結果の比較
を図 6 に示す。0.01～0.05 気圧の範囲で、
実験と解析に実験精度を超える差異が見出
された。 
 
(2)大気圧ヘリウムプラズマに対するレーザ
誘起蛍光の観測 
①図 7に示すマイクロホローカソード放電に
よる大気圧プラズマ発生装置を、広島大学大
学院工学研究科難波愼一准教授の協力のも
と、製作した。当初は直径 1 mm のマイクロ
ホローカソード電極を用い、より安定な放電
のため、その後 0.3 mm 径に改造した。 

 

 
図 6. 実験および解析で得られた蛍光強度
の時間変化の比較 

 
 
 
 

 
図 4.励起ヘリウム原子の励起移行速度の
ヘリウム原子数密度依存性。(上)(31P→

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

31D)
励起移行、(下)(31

 
D→31P)励起移行。  

 

 
図 5.励起ヘリウム原子の消失速度のヘリ
ウム原子数密度依存性。(上) 31D 準位 (下) 
31

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 

レーザ光 

電流導入端子 

ピラニー管 

直流電源

(b)電極 

 

観測窓

A

抵抗 R = 1 MΩ 
電流計

(a)マイクロホロ

ーカソード装

 
図 7. マイクロホローカソード放電プラ
ズマ発生装置 

 
 P 準位。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
②大気圧までのマイクロホローカソードヘ
リウムプラズマに対して、(1)で開発した計
測システムを用いて、レーザ誘起蛍光の時間
変化を観測した。結果を図 8 の赤線で示す。
励起は 31P 準位、観測できた発光は 21P-31D
線である。有意な誘起蛍光は 0.5 気圧まで計
測された。図 8(c)に示す 0.1 気圧でのグロー
放電ヘリウムプラズマとの比較で、放電形態



に関わらず、類似の時間変化が観測されるこ
とが明らかになった。これは、主として原子
衝突による励起移行が支配的であることを
示している。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
(3)ヘリウム原子用複数波長域同時計測分光
システムの開発による大気圧ヘリウムプラ
ズマ発光の観測 
①ヘリウム原子 21P–31S(728.1 nm)、23P–33S 
(706.5 nm)、21P–31D(667.8 nm)、23P–33D(587.6 
nm)、21S–31P(501.6 nm)発光線の同時高分解
計測を可能にする分光システムを開発した。
実際には、図 9に示すようにマイクロホロー
カソードプラズマ発光の径方向分布計測と
分解能向上のため、観測する発光線を
23P–33S(706.5 nm)、21P–31D(667.8 nm)、23P–33D 
(587.6 nm)とした。このときに得られる CCD
撮影図の一例を図 10 に示す。縦軸がプラズ
マの径方向、横軸が波長分散方向となってい
る。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

②発光強度が最大になる径位置で観測され
たスペクトルを図 11 に示す。圧力が高くな
るに従い、スペクトルが広がっていることが
分かる。 
 

 
図 8. レーザ誘起蛍光の時間変化。
(a)(b)(c)グロー放電プラズマ、(d)(e)
マイクロホローカソードプラズマ。 

 
図 11. マイクロホローカソードプラ
ズマからの 2

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

3P–33S(706.5 nm) ，
21P–31D(667.8 nm)，23P–3

 
3D(587.6 nm)

発光線スペクトル 
 
 
それぞれの発光線スペクトルの広がりが原
子衝突と電子衝突に異なる依存性を持つこ
とを利用して、電子密度・温度、原子密度(ガ
ス圧力が既知なので原子温度)を推定した。発
光強度が最大になる径位置で推定した電子
密度・温度、原子温度の圧力依存性を図 12
に示す。 

図 9. マイクロホローカソードプラ
ズマからの発光観測実験 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図 12. スペクトル広がりから推定した
(a)電子密度、(b)電子温度、(c)原子温度 

 
図 10. 0.03気圧のマイクロホローカソ
ードプラズマからの 23P–33S(706.5 
nm)、21P–31D(667.8 nm)、23P–33D(587.6 
nm)発光線の CCD 撮影図。 



電子密度は圧力の増加に対して単調に増加
するのに対し、電子温度と原子温度の変化は
あまり大きくない。また、温度、原子温度の
空間依存性は発光強度の空間依存性に比べ
小さいことが分かった。このように、ヘリウ
ム原子の複数の発光線スペクトルの同時計
測が、プラズマ診断法として有効であること
を示した。 
③光電子増倍管リニアアレイを導入すると
ともにそのゲイン制御ボードを開発し、ヘリ
ウム発光線それぞれの光強度の時間変動を
計測するシステムを開発した。 
 
(4)実験結果と衝突輻射モデルの比較 
大気圧までのマイクロホローカソードプラ
ズマに対し、発光のピーク位置で観測された
発光線強度比と、スペクトル広がりから推定
された電子密度・温度を用いて従来の電子衝
突と光学遷移のみを含む衝突輻射モデルで
計算した発光線強度比を比較した。その結果
を図 13 に示す。この衝突輻射モデルでは、
実験結果を再現できないことが明らかにな
った。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
(5)数 10 ps 時間分解能での計測試行 
整備したストリークカメラを用いてマイク
ロホローカソードプラズマのレーザ誘起蛍
光の観測を試みた。レーザ光の散乱光が十分
に除去できず、現在のところ有意な信号は観
測できていない。 
 

以上の研究により、当初に予定した装置に
ついてはすべて開発し、実験に供することが
出来た。また、ヘリウム原子複数発光線スペ
クトルの同時計測による大気圧プラズマ診
断の可能性を切り拓いた。一方、複数発光線
強度比に対する衝突輻射モデルを用いたプ
ラズマ診断については、原子間衝突の寄与に
対する二体衝突近似の妥当性の見極め等、明
らかにすべき点が残っている。 

また本研究に関連して、半導体レーザを用
いた大気圧プラズマ中ヘリウム原子の分解
能フリー吸収スペクトル計測、雰囲気ガスを
制御したショ糖結晶破壊に伴うマイクロプ

ラズマ発光スペクトルの計測、温度制御低圧
グロー放電プラズマのレーザ誘起蛍光計測
による磁気準位間励起移行速度係数の決定、
複数波長域同時計測分光計測による磁場閉
じ込めプラズマ中ヘリウム原子の輸送計測、
などの研究が展開し、プラズマ分光や原子衝
突物理の進展に寄与している。 
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