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研究成果の概要（和文）：本研究はシースおよびプレシースにおける電界構造の実験的計測が可能となる半導体
レーザーを光源としたプラズマ中の高感度電界計測法の開発を行うことが目的である。
水素原子を対象とする二段励起レーザー誘起蛍光法では、中間準位であるn=3状態で微細構造準位間におけるポ
ピュレーションの移動、原子速度分布の熱化が生じ十分な波長分解能のスペクトルは得られないことが分かっ
た。キャビティリングダウン吸収分光法(CRDS)に飽和度の評価を導入したSCAR法では、低密度の水素プラズマに
対してもラムディップによる高い波長分解能のスペクトルが得られ、シース電界中でラムディップが移動、分裂
していることが確認できた。

研究成果の概要（英文）：The purpose of this study is to develop a highly sensitive electric field　
measurement method in plasmas using a tunable diode laser as a light source,　which enables 
experimental measurement of electric field structures in sheaths　and pre-sheaths.　In the two-stage
 laser-induced fluorescence method for hydrogen　atoms, it is found that spectra with sufficient 
wavelength resolution cannot be　obtained due to the migration of populations between fine structure
 levels and　thermalization of atomic velocity distribution in the n=3 state, which is the　
intermediate level.　The SCAR method, which introduces saturation evaluation into cavity ring-down 
absorption spectroscopy (CRDS), provides high wavelength-resolution spectra due to ram-dip even for 
low-density hydrogen plasmas, and it is confirmed that ram-dip is shifted and split by the Stark 
effect due to the sheath electric field.

研究分野：プラズマ計測

キーワード： 電界計測　水素プラズマ　レーザー誘起蛍光法　キャビティリングダウン吸収分光法　ラムディップ
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で導入したSCAR法では高い電界計測感度と吸収感度を実現することが可能で、より低密度の水素プラズマ
や水素を一部含む混合プラズマ、トレーサーとして微量の水素を含むプロセスプラズマにおけるシース・プレシ
ース領域の電界構造の解明によってプラズマプロセスの高度化やシミュレーションにおけるプラズマモデルの精
密化への寄与が期待できる。

※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 
プラズマと固体表面の界面に形成されるシース領域やそのシースヘつながるプレシース領域
における電界構造は、プラズマ物理学の基礎的な課題として長年にわたり議論されている。プロ
セスプラズマによくみられる質量や電荷が異なる複数種のイオンを含む混合プラズマにおける
シース構造や、高周波やパルス電圧印加による過渡的なシースにおける電界構造の時間変化に
は応用上からも大きな関心が持たれているが、プラズマ中の電界を高精度かつ高空間分解能で
計測することは難しく、その実測例は少数に留まっている。また、シミュレーションにおいては
シースのモデルが組み込まれているものの、実験的な検証が難しいためにシースのモデルに関
してもいまだに議論が重ねられており、種々の条件下における、バルクプラズマからシースにわ
たる電界構造は明らかになっているとは言い難い。これが明らかにされることでプラズマと固
体あるいは液体との界面を介した反応の理解が大きく進むとものと期待されている。 
 
２．研究の目的 
 本研究は、導入および運用が容易な半導体レーザーを用いてシースおよびプレシースにおけ
る電界構造の実験的計測を行うことが可能な高い電界検出感度を持ち、適用範囲の広いプラズ
マ中の電界計測法の開発が目的である。水素原子のバルマーα線の飽和吸収分光法を用いた電
界計測法では、線形シュタルク効果のため電界による波長偏移が大きい水素原子とドップラー
フリーの高い波長分解能を持つ飽和吸収分光法によって高い電界検出感度が可能となったが、
バルマーα線の吸収が小さいことが電界計測を行う上での障害となっていた。この困難を解消
するため、半導体レーザーを 2 台用いてさらに上準位へ励起し、その準位からの蛍光を検出す
るレーザー誘起蛍光(LIF) 法を導入してより高い電界検出感度と幅広いプラズマパラメータへ
の対応を目指し研究を行った。また、より微小な吸収における高分解能の吸収スペクトルが計測
可能な飽和吸収キャビティリングダウン分光法の適用も試みた。 
 
３．研究の方法 
(1) 二段励起レーザー誘起蛍光法による励起スキームの検討と LIF 励起スペクトルの計測 
 半導体レーザーで励起可能な水素原子の主量子数
がn=2からn=3(バルマーα線,656.28nm)およびn=3か
ら n=5(パッシェンβ線,1282.81nm)の遷移についての
微細構造スペクトルごとの励起確率と、n=5 からの脱
励起において n=2 への遷移となるバルマーγ線
(434.05nm)の蛍光収率を求め、励起経路を選択した。
図 1に示す実験体系で、選択した励起経路に合わせた
波長の2台の波長可変半導体レーザーのレーザー光を
同軸に重ねて誘導結合型プラズマ生成装置(ICP 装置)
で生成した水素プラズマ中に入射し、集光光学系と小
型分光器、ロックインアンプを通してバルマーγ線の
蛍光を検出する測定系で励起レーザーのいずれかの
波長を掃引しながら励起スペクトルを測定し、検出感
度や波長分解能を評価した。 
 
(2)  飽和吸収キャビティリングダウン分光法によるシュタルク効果の確認 
図 2 に示すように ICP 装置に高反射率凹面鏡 2 枚を用いた光共振器を取り付け、波長可変半
導体レーザーの出力光を凹面鏡の裏面から入射し、共振器を通過したレーザー光をアバランシ
ェフォトダイオード検出器で検出するキャビティリングダウン吸収分光法(CRDS)のシステムを
構築した。共振器中の光強度の減衰時定数の逆数であるリングダウン周波数の時間変化から吸
収の飽和度を評価してドップラーフリ
ーの波長分解能を得る飽和吸収キャビ
ティリングダウン分光法(SCAR)を試み
た。長さ 1mの共焦点キャビティを用い
低密度の水素プラズマに対してレーザ
ーの発振波長をバルマーα線のドップ
ラー広がり範囲で変えてリングダウン
周波数の時間変化を解析し、吸収線の
中心波長の均一広がりの範囲でみられ
るラムディップによる吸収の減少と、
電界印加時のラムディップの変化の検
出を行い、電界計測への適用性を評価
した。 

図 1: 二段励起レーザー誘起蛍光法の実験体系 

図 2: 飽和吸収キャビティリングダウン分光法の実験体



 
４．研究成果 
(1)  LIF スキームの検討では、励起 1段目のバルマーα線および励起 2段目のパッシェンβ線
のアインシュタインの B係数と、蛍光を観測するバルマーγ線の A係数を、微細構造スペクトル
ごとに励起確率と蛍光収率を比較して励起経路を検討した。1 段目のバルマーα線の励起では
2p P / − 3d D / および2p P / − 3d D / の経路における励起確率が大きいが、2 段目の励起で
n=2準位へ脱励起可能な5P準位への励起確率が比較的小さく5P準位からのバルマーγ線の蛍光
収率も 12%程度と小さい。蛍光収率も考慮すると、2s S / − 3p P / − 5d D / の経路で励起した
場合にバルマーγ線の蛍光が最も強くなるためこの LIF スキームを選択した。 
続いて、ICP 装置で生成した水素プラズマ中に 2 台の
波長可変半導体レーザーで発振したバルマーα線および
パッシェンβ線の波長のレーザー光を同軸に重ねて入射
し、バルマーγ線の LIF の検出を試みた。1 段目励起レ
ーザーの波長を2s S / − 3p P / の遷移(656.2725nm)に
合わせ、2 段目励起レーザーのレーザー波長を3p P / −
5d D / の遷移波長である1281.8091nmを中心に15GHzの
範囲で掃引したところ、非常に弱い LIF が観測された。
2 段目遷移の励起スペクトルはドップラー幅よりは狭い
ものの 2GHz 程度の広がりがあってドップラーフリーの
波長分解能とはならなかった。また、バルマーα線のレ
ーザー波長を2p P / − 3d D / (656.2852nm)に合わせた場合には 1281.81nm 付近では3p P / 準
位を励起したと思われる励起スペクトルが得られた。 
2 段目励起レーザーの波長を3p P / − 5d D / 遷移
(1281.8091nm)に合わせ、1段目の励起レーザーの波長を
バルマーα線のドップラー広がりをカバーする30GHzの
範囲で掃引した場合は、12GHz の間隔で 2 つの半値全幅
4GHz の励起ピークが得られ、1段目で3d D / 準位へ励起
した場合でも3p P / 準位を経由して 2 段目励起され、
LIF が観測されていることが推測された。このことから、
第一段階で n=2 から n=3 の準位へ励起されたあとに n=3
の微細構造準位の間でポピュレーション移動があるこ
と、また、n=3 の準位へ励起されたあとに速度分布が部
分的に熱化されていることが示唆され、この方法ではシ
ュタルク効果による電界計測に必要なドップラーフリーの波長分解能を得ることはできなかっ
た。 
 
(2)  ICP 装置で水素プラズマを生成し、SCAR 法でレーザ
ーの発振波長を水素原子のバルマーα線の範囲で変えて
リングダウン周波数の時間変化を解析すると、共振器内部
の光強度が強く吸収の飽和が生じている場合には減衰時
定数の逆数であるリングダウン周波数 が共振器内部の光
強度の減衰とともに増加し、空共振器およびプラズマによ
る不飽和時のリングダウン周波数をそれぞれ , 、飽和パ
ラメータを として次の式[1]に従っていることが確かめ
られた。 

/ = − ( ) ( )  
( ) = + 2 / 1 + 1 + ( )   

また、レーザーの発振波長を2p P / − 3d D / の遷移波長
である656.2852nmを中心に3GHzの範囲で変えてリングダ
ウン波形のフィッテイングで得られた不飽和時のリング
ダウン周波数 は、図 6に示すように吸収スペクトルの中
心に半値全幅 400MHz の狭い範囲でラムディップによる減
少が確認され、1/10000 程度の吸収のプラズマに対してド
ップラーフリーの波長分解能で吸収スペクトルを得るこ
とができた。 
平板電極をキャビティ中の光軸に対して1.4mmまで近接
させても共振状態への影響は小さく、空共振器のリングダ
ウン周波数 はほぼ変わらなかった。そこで、平板電極と
キャビティ中の光軸との距離を1.6mmとして電極に負の直
流電圧を印加すると電極表面のシース電界によるシュタ
ルク効果でラムディップが移動、分裂していることが確認
された。図 7 は平板電極に-100V を印加した場合に

図 3: 2段目励起レーザーの励起スペクトル 

図 4: 1段目励起レーザーの励起スペクトル 

図 5: 飽和したリングダウン波形 

図 6: ラムディップによるリングダウン 
周波数の減少 
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2p P / − 3d D / 遷移のラムディップが分裂している状
態で、シュタルク効果の理論計算との比較から 600V/cm の
電界と評価できた。SCAR 法では固体表面のごく近傍では
光共振器が構成できないものの、低密度、定常放電のプラ
ズマにおけるシース電界計測の見通しが得られた。 
 
[1] P. Cancio, I. Galli, S. Bartalini, G. Giusfredi, 
D. Mazzotti, P. Natale, “Saturated-Absorption 
Cavity Ring-Down (SCAR) for High-Sensitivity and 
High-ResolutionMolecular Spectroscopy in the Mid 
IR” in G. Gagliardi and P. Loock (eds.): Cavity-
Enhanced Spectroscopy and Sensing, Springer (2014) pp. 
143-162. 

図 7: 電界によるラムディップの分裂 
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