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低除染 TRU 燃料の非破壊・遠隔分析技術開発における同位体分析条件の最適化を目的として、レ

ーザーアブレーションにより生成したプルームの飛行特性を測定した。酸化セリウム試料をパワー密

度 0.1GW/cm2の Nd:YAG レーザーの 2 倍高調波（532nm）でアブレーションし、プルームのフロー速

度や膨張速度を共鳴吸収分光法により調べた。鉛直速度の測定には光学的 TOF 法、水平速度の測定

にはドップラー分裂法をそれぞれ用いた。その結果、i）真空中の原子プルームが鉛直速度 3.5km/s

の単一成分から成るのに対し、イオンプルームは原子プルームより早く、4.7km/s と 9.3km/s の 2 成

分から成ることや、ii）異なる量子状態の粒子でも、これらの各成分の速度は殆ど変わらないこ

と、iii）水平速度は鉛直速度より約 20%遅いこと、iv）希ガス中のプルームの膨張はドラッグモデル

に従って減速されること、v）同位体識別が可能な実験条件（He 圧力 0.6kPa, 経過時間 4μs）では、

膨脹はほぼ停止し電離度も低下すること、などが分かった。
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We have investigated propagation characteristics of the laser ablation plume in order to optimize 

experimental conditions for isotope analysis for low-decontaminated TRU fuel. A cerium oxide sample was 

ablated by 2nd harmonic radiation (532nm) of Nd:YAG laser at a power density of 0.1 GW/cm2. The 

velocities of the ablated atomic and ionic species were measured with the resonance absorption spectroscopy. 

Flow velocity normal to the sample surface and horizontal expansion velocity were evaluated with optical TOF 

measurement and Doppler splitting measurement respectively. These measurements revealed that i) the ionic 

ablation plume in vacuum consists of two components having vertical velocities of 4.7 km/s and 9.3 km/s 

whereas the atomic plume has roughly a single component having velocity of 3.5 km/s, and ii) these velocities 

for particles in different excited states are almost the same, iii) horizontal velocity in vacuum is about 20% 

slower than the vertical one, iv) plume expansion in rare gas environment follows with a drag model, v) under 

an optimum condition for isotope analysis in helium ambient (0.6kPa, 4μs), the horizontal and vertical 

velocities of cerium atom are one order or more smaller than the initial velocities and also an ionization degree 

is significantly decreased. 

Keywords : Laser Ablation, Atomic Absorption Spectroscopy, Cerium, Expansion Dynamics, 
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1. はじめに

使用済み燃料を再処理することで得られるプルトニウムや長半減期の TRU 元素、核分裂生成物等

を混合して再加工した低除染 TRU 燃料は、その高い経済性や核拡散抵抗性から、次世代の原子炉燃

料として注目されている[1]。一般に、燃料の不純物組成や同位体組成を知ることは、燃焼特性の予

測や、核物質の保障措置の観点から重要であるが、低除染 TRU 燃料の場合、強い放射能のため、湿

式分析法など既存の分析法の適用が難しいという問題がある。こうした燃料の分析を可能とする新た

な遠隔・迅速分析法の開発が必要である。

アブレーションプルームにレーザー光を透過させて、含まれる基底状態や準安定状態の原子・イオ

ン種を共鳴励起し、その透過光強度の時間変化を観測するレーザー共鳴吸収分光法は、低除染 TRU

燃料の遠隔分析に適用可能な方法である。これまでの研究では、TRU 燃料の模擬試料に酸化ガドリ

ニウムや酸化セリウムを用い、プルームを冷却させるガス圧力とスペクトル線幅の関係などから、同

位体分析に適した実験条件を調べた[2],[3]。その結果、ガドリニウムとセリウムでは実験条件に殆ど

違いが無いことや、より最適な実験条件を探すためには、原子・イオン種の速度分布や空間密度分布

の経時変化など、プルームの飛行特性に関する知識が不可欠であることが分かった。

アブレーションプルームの速度分布は、これまで、発光分光法[4]-[9]や発光撮像法[10],[11]、干渉

分光法[12]、ラングミュアプローブ法[13]、質量分析法[14]-[17]など、様々な方法で調べられてきた。

このうち発光法では、プルームの粒子の中でも発光を伴って緩和する励起状態の粒子種の情報が得ら

れる。また、干渉法では、粒子を加速させる衝撃波の情報が得られ、静電プローブ法や質量分析法で

は、荷電粒子の情報が得られる。プルームのダイナミクスの全体像を把握するためには、これらの情

報を総合的に解釈することが重要となる。

アブレーションプルーム中の粒子は、他の飛散粒子や雰囲気ガス分子との衝突によって、励起や緩

和、電離や再結合を繰り返している。このうち、カスケード的な緩和によって生じる基底状態や準安

定状態の粒子種は、これらの状態を選択的に励起できる共鳴蛍光法[18]-[22]や共鳴吸収法[23],[24]に

よって観測される。これまでのところ、これらの粒子の飛行特性が発光分光等から得られる高励起状

態の粒子の特性と同じかどうかはよく分かっていない。共鳴蛍光法はシート状のレーザー光をプルー

ムに照射し、蛍光粒子の 2 次元分布を撮像するのに便利であるが、強いプラズマ発光が障害となるア

ブレーション直後のプルームや、試料表面に近いプルームの測定には、レーザー共鳴吸収法の方が有

利である。指向性が高く、強く偏光したプローブレーザー光を用いると、光検出器を試料から遠くに

離し、異なる偏光成分を遮断することで、混入するプラズマ発光やアブレーションの散乱光を大幅に

減らすことができ、かつ、集光光学系を試料付近に置く必要もないため、TRU 燃料分析で求められ

る遠隔性にも優れているためである。また吸収法は、光検出器の暗電流が問題にならない範囲でプロ

ーブ光を弱くできるので、波長分解能の高い連続発振レーザー光を用いてドップラー効果やシュタル

ク効果を精密分光することで、プルームの状態を敏感に把握できるからである。

Vega らは、真空中でアブレーションされた Ge イオンの速度が中性原子の数倍であることや、試料

表面付近に、イオンより高速な中性原子が局在することを明らかにした[6]。Pietsch らは発光撮像分

光法により、Cu 原子の水平速度が鉛直速度より小さいことを報告した[7]。また Harilal らは発光分光

により、Sn イオンの真空中の速度が中性原子の約 2 倍であることや、ガスによる減速効果について
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調べた[8],[9]。最近では Castano らが Al や Fe, Ni のイオン価数の異なる粒子が、電離や再結合によっ

て別の飛散粒子の速度分布にサイドバンドとして現れることを示した[16],[17]。

一方、Martin らは、共鳴波長から僅かにデチューニングさせたプローブレーザーによる Mg イオン

の共鳴蛍光像から、衝撃波によって半球状に広がる薄い層の中に 1 価イオンが偏在することを示した

[19]。Pakhal らは、Al の発光の高速撮像により、アブレーション直後のプルーム周縁部に原子や 1 価

イオンが偏在し、プルームのコアには2価や3価のイオンが多いことを明らかにした[11]。またBushaw

らは吸収分光により Sr の基底状態原子の飛行特性を調べ、吸収スペクトルのドップラー分裂から粒

子の水平速度が得られることを示した[24]。さらに Matsuo らはフェムト秒レーザーによるアブレー

ションとシート状のプローブレーザー光を用いた 2 次元蛍光撮像法により、Sm の粒子速度が基板の

電気伝導度に依存することを示し、表面の帯電によるイオンの加速機構について報告した[22]。

これらの研究により、真空中の飛行速度の大きさや、イオン価数による速度の違い、その違いを生

じさせる加速機構などが明らかにされつつあるが、同位体分析が可能な実験条件付近における、基底

状態や準安定状態の飛行特性の情報はまだ十分とはいえない。本研究ではこうした知見を得るために、

主要な天然同位体が 2 つしか無く、実験条件の最適化が容易なセリウムを用いて、観測する遷移や試

料から観測位置までの高さ、アブレーションから観測までの時間差等を変化させて、原子やイオンの

基底状態及び準安定準位の飛行特性を調べた。
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2. 測定方法と実験装置

2.1 実験装置

装置の模式図を図 1に示す。プローブレーザー光源には、青紫レーザーダイオード（396nm用: Nichia

製 NDHV310、405nm 用: Sharp 製 GH04020A2GE）を組み込んだ Littrow 型外部共振器波長可変レー

ザーを用いた。これを波長安定化 HeNe レーザー（Sios 製 SL02）を基準光源とするフリンジオフセ

ットロック機構で制御し、発振周波数を安定化した。ロック時の周波数変動は 1MHz 以下である。

出力強度はパワースタビライザー（Beoc 製 LPC-VISCX2）で制御した。また発振波長と発振モード

はフィゾー干渉型波長計（HighFinesse 製 WS-Ultimate）とフリンジオフセットロックに用いた

FSR300MHz、フィネス 100 のエタロン干渉計（CVI）によって常時モニターした。

Nd:YAG レーザー（Continuum 製 Surelite I-10）の 2 倍高調波（532nm）のパルス光は、10:1 ビーム

スプリッタおよびλ/2 波長板と偏光ビームスプリッタキューブを組み合わせて、約 1000 分の 1 まで

減衰させた。この光を真空容器上部に伝送し、焦点距離 20cm の両凸レンズを通して、溶融石英窓か

ら真空容器内に導入した。導入した光は回転・並進ステージに固定した試料に垂直に照射した。レン

ズホルダーはマイクロメーター付き 3 軸ステージにマウントし、表面から約 1mm の深さで焦点を結

ぶようレンズの距離を調整した。試料表面からプローブ光軸までの高さは、試料ステージの並進機構

によって最大 15mm までの範囲を 0.5mm 刻みで変化させて調整した。この際、焦点距離が変化しな

いよう、試料ステージの移動と連動してレンズの高さも変化させた。試料表面の YAG レーザーのビ

ーム径は、照射試料やバーンパターン用紙の照射痕をレーザー顕微鏡（Olynpus 製 LEXT OLS3000）

で観測することにより約 200μmφと評価した。また Nd:YAG レーザーのパルスエネルギーは波長板

を回転させて調整し、入射窓直前の強度をパイロジュールメーター（Ophir 製 PE-25）を用いて測定

した。本研究では、以前報告した同位体識別の最適条件を考慮して、パルスエネルギーを 0.15mJ（0.1 

GW/cm2）に設定した。

試料には酸化セリウムの圧縮ペレットを用いた。真空容器の真空度や雰囲気ガス圧力は、電離真空

計、ピラニーゲージ、キャパシタンスマノメーター（MKS 製 Baratron）を用いて測定し、ガス導入

用ニードルバルブを用いて調整した。雰囲気ガスには He, Ar の 2 種類の希ガスを用いた。圧力はタ

ーボポンプで排気した 10-4Pa 程度の高真空状態から 10torr（1kPa）までの範囲で変化させた。発生さ

せたアブレーションプルームは試料表面から最大 15mm 直上までの範囲で、半導体レーザーのプロ

ーブビームと交差させた。プローブビームの光軸は固定し、Nd:YAG レーザーの光軸を入射ミラーで

変化させて、吸収信号が最大になるように交差位置を調整した。またプローブの位置分解能を高める

ため、プローブ光も焦点距離 20cmの両凸レンズで集光し、プルームの中心で焦点を結ぶようにした。

プルームを透過したプローブ光は、焦点距離 10cm の両凸レンズで並行ビームへ戻し、約 3m 伝送さ

せた。この光は直線偏光なので、偏光 BS で反射させ、透過バンド 400nm±20nm の干渉フィルター

を通すことで、混入する YAG レーザーの散乱光やプルームの発光を取り除いた後、帯域 200MHz の

フォトレシーバー（Femto 製 HCA-S-200M-SI）で検出した。

プローブ光は波長が粒子の共鳴波長に同期されている場合、プルームがプローブビームを横切る瞬

間だけ吸収され、透過光強度がパルス的に減少する。この波形をデジタルオシロスコープ（Lecroy

製 9374M）で数ショット積算して観測した。また数台のボックスカー積分器（SRS 製 SR250）を用

いてゲートを遅延時間 0.5～50μs の範囲に設定し、信号強度を平均化してコンピュータ（Fujitsu 製
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NE7/800）に記録した。プローブ波長をスキャンして波長と信号強度の相関を調べることで、遅延時

間の異なる吸収スペクトルを同時に測定した。11GHz の周波数幅のスペクトルは約 1800 ショットを

平均して測定した。

図 1 アブレーション共鳴分光実験装置のブロックダイアグラム

2.2 測定に用いた遷移

測定に用いたセリウムの原子及び 1 価イオンの遷移波長と振動子強度、上下準位のエネルギー、全

角運動量 J 値[25]、上準位の励起寿命[26],[27]および遷移の同位体シフト（140Ce-142Ce）[28]を表 1 に

示す。これらは、400nm 近傍の遷移のうち主に gf 値が 0.1 より大きいものから選んだ。なおこの波

長範囲ではセリウムの 2 価イオンの分光データは報告されていない。

表1 測定に用いたセリウムの共鳴吸収線と分光データ

[1]中性原子

真空波長 gf 始状態 J1 終状態 J2 τ2(ns) IS(GHz)

406.1861 0.294 0.0 4.0 24619.3 4.0 17.3 2.4
395.8323 0.243 228.8 2.0 25492.1 3.0 14.6 2.4
393.5188 0.499 228.8 2.0 25640.6 3.0 15.7 -
395.7892 0.261 1279.4 4.0 26545.4 4.0 10.9 2.2
405.6982 0.931 1279.4 4.0 25928.3 5.0 18.4 2.7
395.7859 0.177 1663.1 3.0 26929.3 4.0 - 2.6
406.2947 0.537 4199.4 5.0 28812.0 6.0 - -
395.0940 1.50 4455.8 6.0 29766.2 5.0 - 2.7

[2]１価イオン

真空波長 gf 始状態 J1 終状態 J2 τ2(ns) IS(GHz)

394.3267 0.660 0.0 3.5 25359.7 2.5 7.0 <0.3
405.4648 0.206 0.0 3.5 24663.1 4.5 7.3 <0.3
405.6132 0.275 2595.6 1.5 27249.7 2.5 8.5 -
395.3651 2.13 2641.6 3.5 27934.6 4.5 5.2 -
404.1895 1.73 3593.9 4.5 28334.8 4.5 6.0 -
404.3723 0.838 3995.5 3.5 28725.1 4.5 5.6 -
395.7398 1.27 4911.0 5.5 30180.1 6.5 5.8 -
394.5000 1.54 6389.9 4.5 31738.5 5.5 4.4 -
394.3861 6.27 6913.4 6.5 32269.3 7.5 5.3 -

Isolator

Lock

Turbo Pump

Nd:YAG Laser

Polarizer

Lens Lens

Filter

Lens

Boxcar
Integrators

PD

Oscilloscope
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3. 結果と考察

3.1 光学的 TOF 法による真空における鉛直速度分布

図 2 に測定した代表的な吸収スペクトルの例を示す。イオンの基底状態の遷移は同位体シフトが小

さく 140Ce と 142Ce の吸収線が重なっているが、原子の基底状態の遷移は同位体シフトが大きく、両

者が分離して観測できる。本研究ではプローブレーザーの波長は、同位体比が 88.48%と大きい 140Ce

の共鳴線に同調してロックした。ロック時の周波数変動は数時間で 1MHz 以下と評価され、吸収ス

ペクトルの線幅（約 1GHz）に比べて十分小さい。

図 2 測定した吸収スペクトル（a）左 CeII 0→25359cm-1,（b）右 CeI 0→24619cm-1

試料表面から鉛直方向に飛び出す原子やイオン種の速度分布は光学的 TOF 法によって測定した。

これは高さの異なる観測位置でアブレーションプルームの吸収波形を測定し、それらを比較すること

でプルームの平均移動速度を求める方法である。移動途中の内部状態の変化や荷電状態の変化が小さ

い場合には、吸収ピークの現れる時刻と高さの関係から容易に速度を求めることができる。図 3 に

1x10-4Pa 以下の真空中で 0.15mJ の YAG レーザー光を照射した場合の、試料表面からの高さが 0.5mm

おきの、これらの粒子による透過率の時間変化曲線を示す。図中の数字は観測高さ（mm 単位）を表す｡

図 3 真空中の吸収パルス波形の高さ依存性（a）CeII 0→25359cm-1,（b）CeI 0→24619cm-1

図 3 でイオンと原子の波形を比べると、原子の吸収ピークがイオンより遅いことが分かる。またイ

オンの波形は少なくとも速度の異なる 2 つのピークから成っており、表面から離れるほど高速成分の
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割合が増している。このようなイオンの 2 成分分布は Cheung[23]や Rossa[18]、Hariral[8]らによるイ

オンの吸収、蛍光、発光分光でも報告されおり、相の爆発（phase explosion）による構造とされてい

る[18]。一方、原子の波形にも小さな高速成分のこぶが認められるが、低速成分のピークに比べて小

さいので、以下の基底状態の解析では 1 成分として扱う。

高さの異なる波形の強度変化が大きく、ピーク時刻の変化が小さい場合、最大吸収の起こる時刻に

プルームの最密部分が通過するわけではなくなる。この場合、図 3 のピークの時刻と高さの関係から

移動速度を算出すると誤差が大きくなるため、吸収量も考慮した解析が必要である。そこで、まず次

のランベルトベール則と表 1 の gf 値を用いて、図 3 の吸収波形から高さ毎の粒子密度の相対値（正

確には、プローブレーザーの視線方向の粒子数 Nl）の時間変化を求め、さらに、粒子密度の高さ分

布を、経過時間毎にまとめ直すことで、プルームの鉛直方向の移動を視覚化した。

但し N: 粒子密度 σ：吸収断面積（∝ｇｆ 振動子強度） ｌ：光路長 

 

このようにして求めた 0.25μsec 毎の粒子密度の高さ分布を図 4（a）に示す。ここで●は基底状態

のイオンプルーム、▲は基底状態の原子プルームを表している。表 1 に示した gf 値で割っており、

縦軸は原子とイオンの密度比を正しく表している。再現性の確認のため、228cm-1 の準安定状態の原

子プルームと、基底状態のイオンプルームで再測定した結果も図 4（b）に示す。こちらは 0.1μsec

間隔の変化を示している。これらの密度分布は、プローブレーザーの視線方向の吸収の積分値なので、

試料面の法線方向だけでなく斜め方向に飛散する粒子も寄与しているが、それでも飛散粒子は比較的

薄い層に密集して移動することが分かる。香川ら[29]のようにプルーム形状を球形と仮定してアーベ

ル変換を行えば、さらに薄い層状の法線方向分布が得られると思われる。また、図 4（a）と（b）の

分布は良く似ており、プローブレーザーの高さを変えて行った複数の波形測定の感度が一定で、密度

分布が正しく再現されていると考えられる。

前述したように、原子プルームの主成分は 1 つであるのに対して、イオンプルームは 2 成分から成

っている。また原子プルームはイオンの低速プルームの最密部分より少し後方を、最後尾が一致する

ように飛行している。このような飛行特性は金属試料や酸化物以外の化合物のそれとは異なるもので

ある[30]。従って飛行特性には、試料の性状や物理特性だけでなく、化学組成や化学的性質も影響し

ていると考えられる。例えば、酸化物試料のアブレーションで表面からスパッタされる初期粒子には、

単体よりも、酸化物の分子・クラスターが多いと考えられる。それにも関わらず、金属試料と同程度

の量の単体イオンや原子が観測されることは、プラズマ中で分子解離等の気相化学反応が起こってい

ることを示唆している。観測された速度分布にも、こうした気相化学反応の効果が反映されていると

考えられる。これらの可能性については次節で議論する。

次にこれらの密度分布を次の 2 成分分布関数[31]で近似して、プルームの最大密度部分の移動速度

（フロー速度）と、プルーム厚みの増加速度（膨張速度）を求めた。近似した密度分布を図 4（a）,（b）

に実線で示す。原子については 1 成分、イオンについては 2 成分分布で、測定結果を良く再現できた。

1expexp
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1
zzAxf
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図 4（a） Ce プルームの空間密度分布（真空 原子:0cm-1 イオン:0cm-1）

図 4（b） Ce プルームの空間密度分布（真空 原子:228cm-1 イオン:0cm-1）
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フィティングで得られた図 4（a）と（b）のパラメーターを図 5 と図 6 にそれぞれまとめて示し

た。（a）は Ce 原子、（b）は Ce イオンで、●はイオンの低速プルーム及び原子プルームの最密部分

の高さ、▲はそのそれぞれのプルームの厚さ、◆はイオンの高速プルームの最密部分の高さを表して

いる。それぞれの変化は直線的であり、真空中のプルームは自由膨張している事が分かる。図 5、図

6 でプルームの最密部分の上昇開始時間（release time）がゼロでないのは、アブレーションの初期膨

張過程で起こる、①逆制動放射によるアブレーションエネルギーの吸収、②クヌーセン層の形成、③

非定常断熱膨張（Unsteady Adiabatic Expansion）による加速の時間が無視できないためと思われる。

同様の関係は、Pietsch らによる、希薄空気中での Cu 原子の発光撮像分光でも報告されている[7]。彼

等によれば、アブレーションプルームの初期形成過程では、鉛直方向への 1 次元的な膨張（フロー）

がまず起こり、その約 0.15μs 後に 3 次元的な膨張が始まると報告されており、この時間は図 5、図

6 から得られる上昇までの所要時間（~0.1μsec）に近い。

それぞれの点の直線回帰により、傾きからフロー速度の平均値を算出すると、原子は 3.5km/s（9eV）、

イオンの低速成分は 4.7km/s（16eV）、高速成分は 9.3km/s（60eV）となり、2 つのイオン成分に約 2

倍の速度差があることや、原子がイオンの低速成分よりも遅いこと、イオンの低速成分と原子のプル

ーム厚さの変化速度（膨張速度）はそれぞれのフロー速度の4分の1程度であることなどが分かった。

図 5 プルームのフロー速度と膨張速度（a）左:Ce I 0cm-1 （b）右:Ce II 0cm-1

図 6 プルームのフロー速度と膨張速度（a）左: Ce I 228cm-1 （b）右: Ce II 0cm-1
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図 7 内部状態の異なる粒子による真空中の吸収波形の高さ依存性
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図5,6の回帰直線のグラフは基底状態と最低準安定状態の粒子種のみの飛行状態を描いたものである

が、量子状態の異なる粒子では速度が異なることを報告している研究もある[18]。そこで表 1 の始状

態のエネルギー準位が高い遷移でも同様の測定を行った。図 7 にその測定結果の一例を示す。左側が

1 価イオン、右側が中性原子で、下側ほど高エネルギー準位の吸収波形である。各波形の数字は観測

高さを表しており、見やすくするため 1mm おきの波形のみを示してある。原子、イオンとも高エネ

ルギー準位ほど、観測位置が高くなると吸収量が減少している。これは真空中の UAE に伴うカスケ

ード的な緩和・冷却過程を通じて、準安定状態がさらに低いエネルギー状態へと移るためである[3]。

また荷電粒子同士の反発もあるため、原子よりイオンの方が減衰が大きく、例えば 6913cm-1 のイオ

ンは、表面から 3mm 程度でほとんど消滅している。またイオンの 2 成分では低速成分の方が高エネ

ルギー準位での減衰が大きい。一方、原子の吸収波形は、基底状態の解析では小さなこぶとして無視

した高速成分が、高い準安定状態では相対的に高くなることが分かった。これもイオンと同様、高エ

ネルギー準位ほど低速成分の減衰が大きいためであると考えられる。

図 7 のような吸収波形を 10 個の異なるエネルギー準位の粒子に対し測定し、得られた時刻と高さ

の関係を図 8 に示す。ここで□はイオンの高速成分、△はイオンの低速成分、○は中性原子を表して

いる。同じ準位のデータが複数あるのは、観測した遷移が異なるためである。

図 8 内部状態の異なるプルームの最密部分の変化

（CeI: 0, 228, 1279, 1663, 4199, 4455 cm-1, CeII: 0, 2595, 4641. 6913 cm-1）

 原子は原子同士、イオンはイオン同士ほぼ同じ直線上に乗っており、観測した 7000cm-1 までの準

安定状態の範囲では、内部状態の違いによるフロー速度の差は小さいことがわかる。

図 9（a）は図 3 の吸収波形を基に、プルームの release time を考慮して、Ce イオンの速度分布を算

出したものである。実線は、イオンの 2 成分の速度分布を次の drift Maxwell-Boltzman 分布で近似し

た曲線である。表面近傍では飛行距離が短く高速成分の速度分布の誤差が大きいので、ここでは高さ

4mm 以上の結果を示す。この高さでは両成分ともドリフトマクセル分布で良く近似できている。
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図 9（a） Ce イオンの速度分布とドリフトマクセル分布による近似
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図 9（b） 低速成分の並進温度の高さによる変化

 このような近似により低速成分のドリフトマクセル分布の幅から並進温度を求めた結果を図 9（b）

に示す。4mm より上方の並進温度は 3x104K から 2x104K へと緩やかに低下している。吸収法で得ら

れる分布幅はレーザーの視線方向の積分値のため、法線方向のみの場合に比べて拡がり、並進温度を

高めに評価することになる。しかし、図 9（b）の温度は発光分光で報告されているイオンプルーム

の並進温度（104K 程度）と同程度であり、プルーム発生時の温度を反映していると思われる。従っ

て、本研究の照射条件でも、照射スポットは CeO2 の臨界点（>3500K）を超えて過加熱状態にあり、

相の爆発が起きていると考えられる。一方、高速成分の並進温度を同様に評価すると 106K オーダー

となるが、これは高速成分の生成に非熱的な加速機構が介在していることを示唆している。
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3.2 各速度成分の起源に関する考察

3.2.1 局所電場加速とイオンの 2 成分分布

アブレーションプルームでイオンが原子より高い運動エネルギーを持つことは、既に多くの研究者

によって確かめられている。特に Claeyssens[32]や Castano[16],[17]らが発光 TOF 法や TOF-MS 法で報

告しているように、イオンの価数に比例してプルームの速度が変化することは、加速機構にクーロン

力が関係していることを強く示唆している。クーロン力が作用する加速機構のモデルとしては

Claeyssens らによるプラズマ中の高速電子とイオンの電荷分別による双極子核拡散機構[32]や、

Bulgakova らによるレーザープラズマの電気 2 重層効果[33]、Stoian らによる酸化物試料の帯電効果

[34]などが提案されている。このうち、本研究で観測されたイオンの 2 成分分布については、Bulgakova

が指摘するように、電気 2 重層を超えて加速された成分とそうでない成分と考えることでうまく説明

できると思われる。これに対して中性原子は、電気 2 重層や、荷電粒子間のクーロン反発による加速

等を受けないため、イオンより遅く、単一成分でプルームの幅も狭いと考えられる。

3.2.2 再結合と 2 成分分布

真空中でのプルームの分離を生じさせる原因としては、上記のクーロン力による加速機構に加えて、

Castano らが提唱するような、電離や再結合により、他の粒子の速度分布がサイドバンドとして重畳

される効果も候補となる[16],[17]。プルーム内では、共存する粒子同士が衝突を繰り返しながら膨張

するので、例えば 1 価イオンと電子が再結合することで、中性原子が生成される反応も起こりうる。

再結合で生じる原子は元のイオンの速度を引き継ぐので、原子の速度分布に高速成分が生じることに

なる。これが僅かに観測される原子の高速成分の起源かも知れない。また、1 価と 2 価のイオンの衝

突で電荷移行が起こると、2 価イオン起源の高速イオンが生じ、原子と 1 価イオンで電荷移行が起こ

れば高速原子や低速イオンが生じることが説明できる。但し、図 7 のように原子とイオンの波形を比

べると、イオンの方が減衰が早いことや、イオンの低速成分の方が原子よりも密度が高いことから、

原子の再電離の寄与は大きくないように思われる。

図 7 の原子の波形を比べると、基底状態では無視できる程度だった高速成分のピークが、高い準安

定状態になるほど相対的に高くなっている。このピークが、発光分光や質量分析で報告されている、

アブレーション直後にのみ観測される高速成分の構造[9],[15]と思われる。これが先に述べたように 1

価イオンの再結合又は電荷移行により生じた高励起原子起源とすれば、低エネルギー状態ほどピーク

が小さくなる理由が理解できる。

イオン起源の高励起原子のうち、特に速度の早い成分は、電荷が大きい 2 価イオンのプルームや質

量の小さい酸素原子のプルーム等と空間的に重なりながら移動すると思われる。すると Maul らの報

告のように[14]、原子と 2 価イオンの衝突頻度が高まり、電荷移行によって 2 個の 1 価イオンに変わ

ったり、セリウム原子と酸素原子が反応して酸化物分子に変わったりすることが予想される。このた

め、高速成分であるイオン起源の高励起原子は減少し、カスケードを経て基底状態に緩和されるまで

に存在比が減る。このため図 7 の様な、準位エネルギーによる原子の低速成分と高速成分の割合の変

化が生じると考えられる。
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3.2.3 フロー速度の文献値との比較

本研究で得られた真空中のフロー速度の値の妥当性を、他の文献値や理論との比較によって検討す

る。Pietsch らはエネルギー密度 0.19GW/cm2 でアブレーションした Cu 原子の鉛直方向の最確速度を

発光 TOF 法で測定し 5.5km/s と報告している[7]。Mathew[9]や Vega らも[6]、2GW/cm2のエネルギー

密度でアブレーションした Sn や Ge の原子・イオンの速度を 9km/s（低速成分）・18km/s（以上 Sn）、

6.2km/s・17km/s（以上 Ge）と報告している。また、Buchsbaum らは質量分析法により 0.4J/cm2 のパ

ルスエネルギーでの Fe 原子の速度を 5.9km/s（低速成分）と評価し[15]、Bushaw らは共鳴吸収法に

より 11J/cm2 程度のパルスエネルギーでの Sr 原子の速度を 4km/s と評価している[24]。これらの報告

値から、質量に関する m0.5 のスケーリングファクタだけを考慮して Ce 粒子の速度を見積もると表 2

のようになる。

表 2 他元素のフロー速度から推定した Ce 粒子の真空中の速度

元素 原子量 原子 (km/s) イオン (km/s)
Cu 63.55 3.7
Sn 118.71 8.3 16.6
Ge 72.61 4.5 12.2
Fe 55.85 3.7
Sr 87.62 3.2

このように、別の元素の速度から質量比だけを考慮して求めた飛行速度でも、少なくとも原子プル

ームについては Sn を除いて実測値と比較的良く合っており、本研究の測定値にも大きな誤りはない

と思われる。推定値のばらつきは、アブレーションレーザーの照射エネルギーの違いや、試料の性状

の違い、真空度の違い、観測した粒子の量子状態の違い等を考慮すれば納得できる。また発光法で観

測されているイオンは、その速度から判断して、本研究で観測された高速成分のイオンに対応してい

ると考えられる。発光法でイオンの低速成分が観測されないのは、図 7 から予想されるように、この

成分の大部分が、早い段階から基底状態イオンに緩和しているためと考えられる。

次に非熱的影響が大きいと思われるイオンの高速成分を除く粒子のフロー速度を、文献[7]の方法

により定量的に評価した。アブレーション光が照射された酸化物試料の表面温度は、図 9（b）に示

したイオンの低速成分の並進温度から T=2.5x104K と仮定した。

すると上式から求まる表面速度は 2x103 m/s となり、非平衡断熱膨張による加速が終わり、自由膨

張に移った時点でのプルーム先端の速度は、Kelly らの理論[35]から、単原子では、最大その 4 倍の

8 km/s 程度と見積もられる。プルームの最密部分の速度は先端部分の 2 分の 1 から 3 分の 1 なので、

このことから、観測されたイオンの低速成分（4.7km/s）や中性原子（3.5km/s）のフロー速度の大き

さが説明できる。

3.2.4 量子状態による速度の違い

 図 8 によると原子は原子同士、イオンはイオン同士ほぼ同じ直線上に乗っており、今回観測した

Ce
RMS m

kTv 3



JAEA-Research 2009-052 

－ 14 － 

7000cm-1 までの準安定状態の範囲では、内部状態が異なっても、フロー速度の差は小さいことがわか

った。Rossa らは金属バリウムのアブレーション発光分光および共鳴蛍光分光により、異なる量子状

態の速度分布に違いがあることを報告しているが[18]、その原因として 1）イオンの再結合で生じた

高リドベルグ原子のカスケード的な崩壊における分岐比の違い、および 2）共存する微粒子との衝突

による準安定状態原子の消滅度合いの違いを挙げている。図 8 は成分毎の最確速度に大きな差がない

ことを示しているが、図 7 のように各成分の比率については、量子状態（おそらく準位エネルギー）

により僅かに変化しており、この点で今回の観測結果と矛盾しない。Rossa の結果に比べて本研究の

速度分布の差が小さいのは、彼らが調べた量子状態は準位エネルギーの差が大きいこと、またバリウ

ムはセリウムよりも準位数が少なく、量子状態の差が現れやすいためと思われる。

従って、真空中でのアブレーションでは、粒子は初期プルーム内で高く励起された後は、低エネル

ギー状態へとカスケード的に緩和され、一部は別の荷電状態に移ったり、分子・クラスター化された

りしながらも、異なる量子状態の粒子が一体となって移動していると考えられる。

3.2.5 起源の同定のまとめ

以上をまとめると酸化物試料のアブレーションで生じる単体粒子のうち、イオンの高速成分は、ス

パッタされた分子・クラスターがレーザープラズマ中で解離・電離して生じたもので、電気 2 重層の

外側で加速されたイオン、低速成分は 2 重層の内側に留まって膨張しているイオンと考えられる。ま

た別の可能性として、イオンの高速成分は、加速された 2 価イオンを起源とし、再結合や電荷移行に

よって 1 価イオンとなったサイドバンドと考えることもできる。また、イオンの高速成分は高励起状

態の割合が高いのに対し、低速成分は基底状態のイオンが多く、このため発光分光では低速成分の報

告例が殆どない。表面から離れるほど、イオンの高速成分より低速成分の割合が低下するが、これは

時間的な減衰によるもので、同時刻で 2 成分の空間分布を比較すると割合はほぼ一定である。

原子の場合も同様で、僅かに観測される高速成分は 1 価イオン起源のプルームと考えられ、高励起

状態の割合が高い。低速成分はクーロン力による加速の影響が少なく、断熱膨張過程のみで加速され

た原子であり、イオンほど内部状態の緩和も早くないため、多くの準安定状態の粒子が混在したまま

移動している。
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3.3 ドップラー分裂による水平速度分布

ガス中のプルームの膨張の初期段階では、衝撃波を伴って半球状に拡大するプルーム周縁部（コン

タクト層）に、ガス分子との衝突によって基底状態や準安定状態の粒子種が生成され、膨張しながら

次第に減速される。そこに図 10 のようにプローブレーザーを入射すると、反応する粒子種は、入射

方向へ向かって飛行する粒子群と、反対に遠ざかる粒子群の 2 成分に分かれるため、正反対のドップ

ラーシフトによって吸収スペクトルの分裂が生じる。アルゴンやキセノンなどイオン化ポテンシャル

の低い希ガスでは、プルーム（プラズマ）の電離度が高いため、シュタルク効果の大きな状態が長く

続き、このような分裂の観測は難しい。しかし、イオン化ポテンシャルの高いヘリウムガスでは、初

期プラズマの電子密度が低いため[36]、早い段階からシュタルク効果が小さくなり、ドップラー分裂

が観測できる。そこで、本研究ではヘリウムガス中の吸収スペクトルのドップラー分裂から、水平方

向のプルームのフロー速度を調べた。

図 10 衝撃波を伴って膨張するプルームとコンタクト層における吸収のモデル

図 11 は CeII 0→25359cm-1 の遷移の 0.2～1.3kPa のヘリウム雰囲気下における、表面からの高さ

0.5mm の吸収波形で、半導体レーザーの波長を共鳴波長からそれぞれ 0GHz, -1.2GHz, -2.4GHz, 

-3.6GHz デチューニングさせた波形である。これらの曲線は、まず 0.15μs 付近で 1 度目のピークが

現れ、その後、圧力に応じた時刻で 2 度目のピークが現れる。このようなダブルピーク構造となるの

は、最初の成分が通過後、一定時間経ってから、真空中では生じない超低速の原子・イオン種が生成

され、プローブレーザーとの交差領域に達するためである。なお 1 度目のピークは前節で述べたイオ

ンの 2 成分のうち、低速成分に対応している。高速成分のピークはガスの影響が小さいと思われる圧

力 200Pa のガス中でも消滅している。この 1 度目のピークの吸収量が、デチューニング光に対しても

ほとんど変わらないことから分かるように、この成分による吸収スペクトルは非常に周波数幅が広い

[2][3]。これは、ヘリウムガス中といえども、アブレーションで生じた初期プラズマ中の荷電粒子に

よって大きなシュタルク効果が生じるためで、このプルーム成分の運動状態を知ることは難しい。一

方、2 度目のピークは波長による変化が大きいことから線幅が狭いことが分かる。デチューニングが

小さくなると、2 度目のピークの現れる時刻が遅くなり、吸収量も減ることから、飛散粒子は時間と

ともに減速しながら膨張し、希薄化していることが分かる。これらの図から、各デチューニング光に

おける 2 度目のピークの最大吸収の起こる時刻と、デチューニング量から算出したドップラーシフト

を起す速度の関係を図 12 にまとめた。図の縦軸は水平速度を対数目盛で表している。共鳴波長の場

合は、水平速度はゼロであるが、ここでは便宜的にスペクトル線幅から得られる速度の誤差幅から

70m/s とした。どの圧力でも、膨張開始時の水平速度を外挿して求めると 3.7km/s 程度となった。

probe beam 
column 

contact layer ambient gas 
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図 11 ドップラーシフトによる吸収波形の波長依存性（CeII 0cm-1, 0.5mm）

図 12 ヘリウムガス中の Ce イオンの水平速度の経時変化（高さ 0.5mm）
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図 13 Ce イオンの吸収スペクトルのドップラー分裂と経時変化

このような粒子の水平運動は本節のはじめに述べたように吸収スペクトルの形状を大きく変化さ

せる。図 13 はヘリウム 0.6kPa 中、高さ 0.5mm、アブレーションからの経過時間 0.5, 0.8, 2.0μs にお

ける Ce イオンの 0→25359cm-1 の遷移の吸収スペクトルを 3 台のボックスカー積分器で 1 回のスキャ

ンで測定したものである。一番下の曲線は FSR が 300MHz のエタロン干渉計による波長マーカーで

ある。プローブレーザーの入射方向に向かってくる粒子によるブルーシフトと、遠ざかろうとする粒

子によるレッドシフトによって、共鳴波長を中心とする対称的なピークの分裂が現れている。経過時

刻 0.5μs や 0.8μs での共鳴中心の吸収量がほぼゼロであることは、この時刻に、レーザー光軸内の

プルームに速度ゼロの基底状態イオンが存在しないことを意味している。またガス雰囲気中の膨張に

伴って、時間とともに粒子が減速していく様子が、ドップラー分裂幅の減少として観測できる。

図 14 は観測時刻を 0.5μs に固定し、ヘリウムガスの圧力を変化させた場合のドップラー分裂を比

較したものである。圧力が低いほど減速効果が小さく、分裂幅が広がることが分かる。
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図 14 吸収スペクトルのドップラー分裂の圧力依存性

図 10 の様なモデルが成り立つとすると、水平方向のフロー速度は次の関係によって分裂幅 SDoppler

から計算できる[24]。

そこで図 14 の圧力依存性からプルームの高さ 0.5mm における水平速度と圧力の関係をイオンと原

子の基底状態について調べた結果を図 15 に示す。縦軸が分裂幅から求めた水平速度、横軸がヘリウ

ムのガス圧力である。この関係を圧力ゼロまで外挿することで、イオンと原子の真空中の水平速度を

求めるとそれぞれ 3.7km/s、2.8km/s となった。このイオンの速度は、図 12 で吸収波形から求めた時

刻ゼロにおける水平速度と一致している。また同じ測定条件で求めた鉛直速度と比べると、イオン（低

速）と原子、どちらの場合も、水平速度の方が約 20%遅いことが分かった。これは Pietsch[7]や

Bushaw[24]らが、Cu と Sr 原子で報告している鉛直速度（5.5km/s, 4.0km/s）と水平速度（5.0km/s, 

3.0km/s）の関係と一致している。従って吸収ピークの分裂は、確かに 2 つの反対方向に進む原子群

のドップラーシフト、すなわち水平速度を表していると考えられる。

3.1 節で示したようにイオンの鉛直方向の速度分布では、低速成分に加えて、その約 2 倍の早さの

高速成分が同程度の吸収量で観測された。しかし、図 13 や図 14 のスペクトルでは、この高速成分に

対応する 2 倍の分裂幅を持った吸収ピークはほとんど現れていない。これには次の 2 つの理由が考え

られる。1 つは 3.2 節で議論したようにイオンの高速成分が鉛直方向に鋭い角度分布を持っており、

水平方向には飛んでいない可能性、もう 1 つはイオンの高速成分がガス分子と衝突し、スペクトルを

観測したアブレーションからの経過時間 0.5μs ではほとんど消滅（減速されて低速成分に移るかあ

0.5mm, 0.5μs

c
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るいは励起されて基底状態では無くなる）している可能性である。いずれの場合でも、イオンの高速

成分と低速成分ではその特性に大きな違いがあると考えられる。

図 15 水平速度の圧力依存性と真空中の水平速度（上）CeII （下）CeI 

図 16 ドップラー分裂の観測した高さによる変化（左）0.5μs（右）0.8μs
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 図 16 はプローブレーザーの高さが異なり観測時刻が同じ吸収スペクトルを比べたものである。

0.5μs では高さ 1mm や 1.5mm の速度ゼロの成分（共鳴周波数の成分）が多いのに対して、0.8μs に

なるとこの高さでも速度ゼロの成分が減少している。これは 0.5μs では 1mm～1.5mm にプルームの

上端があり、鉛直方向に比べ水平方向の速度成分を持つ粒子が少ないのに対し、0.8μs では、0.5μs

の時に表面付近にいた成分が 1.5mm の高さまで上昇し、水平方向の速度成分を持った粒子に入れ替

わるためと考えられる。これは 3.1 節で求めたイオンの低速成分の鉛直速度とも矛盾しない。またこ

の様に高さの違いによる分裂幅の差は急速に縮まるため、アブレーション後 1μs 程度経過すれば、

この高さの範囲では、同時刻の水平速度は高さに依らずほぼ一定になると考えられる。

 これまでの測定結果から、基底状態の粒子はガス中のアブレーションの直後、ある一定期間、

図 10 のようにプルームのコンタクト層に偏在し、その動きに伴ってドップラー分裂が生じると考え

られるが、そのような偏りのある粒子密度分布を報告している例はあまり無い[11],[37],[38]。Chu ら

の撮影した Ti の共鳴蛍光像[20]のように、プルームの密度は中心付近ほど高い場合も多い。このこと

は、このような速度分布の偏りがヘリウムガスに特徴的な現象で、真空中やイオン化ポテンシャルの

低い他の希ガス中では観測しにくいことを示唆している。実際、ヘリウムの圧力を 200Pa 以下にした

り、アルゴンやキセノンガス雰囲気中では、分裂の観測は難しい。このように観測に適したガスの種

類や圧力範囲が限られることや、観測手段が吸収分光法などに限られることが、速度分布の偏りを調

べにくくしてきた理由と思われる。
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3.4 雰囲気ガスによる鉛直速度の減速

ガス中のアブレーションでは、緩和や再結合等により飛行途中で粒子の種類が変わる割合が高くな

るため、真空中に比べて速度の評価誤差が大きくなる可能性がある。しかしそうした課題はあるもの

の、光学的 TOF 法はガス中のプルームの減速効果を評価し、分光分析に適した実験条件を探る手段

として有効と考えられる。

図 17 真空中とガス中の準安定状態粒子の吸収パルス波形

 図 17 に準安定状態のイオン（上図: 2641cm-1）と中性原子（下図: 4455cm-1）の、真空中及び減圧

ヘリウム雰囲気（600Pa）中の吸収波形を 0.5mm おきに示す。励起エネルギーが高いためどちらの場

合も真空中（左）では減衰が早いが、ガス中（右）では粒子の存在時間が長くなり、イオンより中性

原子で、真空中とガス中の挙動の違いが顕著になっている。原子では、高さ 2.5mm 付近、時刻 1μs

付近で吸収量が極大となっており、中性原子の超低速成分がポスト中性化によって、上方で生成され

ていることが分かる。またイオンの減少に合わせて中性原子が増加し、1.5μs 程度でイオンが枯渇と

ほぼ同時期に中性原子の増加も止まり、減少へと転じている。これは、1 価イオンが再結合によって

原子に変わることを強く示唆している。

ガス中のプルームの膨張では、プルームサイズの時間変化が重要である。図 17 の吸収波形を基に、

ヘリウムガス圧 600Pa で観測された最大吸収点の高さと時刻の関係をプロットした結果を図 18 に示

す。▲で示したイオンの高速成分は直線的な変化を示しており、雰囲気ガスによる減速効果が小さい

が、これは高さ 3mm、時刻 0.5μs 程度でほぼ消滅している。一方、■で示したイオンの低速成分と

●で示した中性原子の挙動は比較的よく似ており、ガス分子との衝突により次第に減速されている。
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図 17 のようなガス雰囲気での低速成分の増加や、図 18 のプルームサイズの飽和傾向は、プルーム

の膨張がもはや自由膨張ではないことを示している。このような減速状態にあるプルームのダイナミ

クスは、ドラッグモデルと衝撃波モデルの 2 つの方法で調べられている。

図 18 ヘリウムガス中のプルームの最密部分の変化

ドラッグモデルはアブレーションされた粒子種がその速度に比例する粘性力を受けながら散乱、膨

張するというモデルであり、プルームサイズ d（t）の時間変化は次式で表される。

ここで、df=v0/βはプルームの膨張停止サイズ、v0は初期速度、βは減速係数、d0はプルームの膨

張開始に要する時間を考慮した境界条件である。

図 18 に原子の測定値をドラッグモデルで最小自乗近似した結果を実線で示す。ここでプルームの

停止サイズは 6mm、減速係数は 0.6μs-1である。この値から初期速度を算出すると v0=3.6km/s となり、

図 5,6 で求めた真空中の原子の鉛直速度（3.5km/s）と良く合う。一般に、ドラッグモデルは膨張の初

期段階や、薄いガス雰囲気中の膨張を記述するのに適しているとされており、図 18 のような実験条

件でも、このモデルが良い近似を与えることは納得できる。同様の理由で水平方向のプルーム膨張の

経時変化も、図 11 のデータを基に、次のようなドラッグモデルの微分形で解析し、初速度 v0と減速

係数 βとして表 3 のような値を得た。

ここで 600Pa の減速係数は、図 18 の鉛直方向の値より 3 倍大きいことが分かる。これはセリウム

イオンの減速係数であるが、分裂幅の経時変化から判断して、中性原子でも同程度の減速係数になる

と予想される。従って、ガス中のプルームの膨張では、水平方向が先に減速し、鉛直方向はゆっくり

減速する。このような角度による違いは、鉛直方向と水平方向に飛行する粒子数の違いによるものと

思われる。粒子数が多く、雰囲気ガスとの衝突で激しい圧縮が起こる鉛直方向の先端では強い発光が

起こり、水平方向の周辺部では発光が弱いことは、発光撮像法等でも報告されており[8]、今回の結

果はこれと矛盾しない。また He 600Pa 中のプルームの停止サイズは、高さ約 6mm、直径約 5mm と

01 dedd t
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求められ、半球をやや縦に伸ばした形で、目視で観測される 2 次プラズマの発光領域の形状と一致す

る[39],[40]。

また前に述べたようにヘリウムガス中の最適な観測時刻はアブレーション後 4μs 程度であるが、以

上のような鉛直及び水平速度の解析から、この観測時刻ではプルームの膨張は初期速度の 10 の 1 以

下となり、ほぼ停止した状態であることが分かった。

表 3 Ce イオンの水平速度分布のフィッティングパラメータ

Pressure (Pa) 200 400 600 800 1300
v0 (km/s) 3.8 4.0 4.3 3.9 2.8

β(μs-1) 1.1 1.3 1.8 2.1 2.2

df (mm) 3.5 3.0 2.4 1.9 1.3

図 19 He と Ar ガス中の基底状態粒子の密度変化曲線（上）CeI （下）CeII

 一方、イオンや中性原子の基底状態のプルームはさらに長時間存在するため、その挙動も同様に調

べた。図 19 に基底状態の中性原子（上）とイオン（下）の、減圧ヘリウム雰囲気中（左）と減圧ア

ルゴン雰囲気中（右）の密度変化曲線を比較したものを示す。粒子の閉じこめ能力の違いから、アル

ゴンの横軸のスケールはヘリウムの 6 倍としている。図 17 の準安定状態の波形とは異なり、経過時

間の大きい所でも密度が高く、テールが長いことが分かる。密度が最大となる時刻は、ヘリウムでは、

原子が 3.5μs、イオンが 2μs、一方アルゴンでは、原子が 25μs、イオンが 3μs 程度である。また

ガス中のプルームは、先端ほど強く圧縮されるため、粒子密度は試料から 2.5～3.0mm の高さでいず

れも最大となっている。このような知見は、アブレーション共鳴吸収分析法の検出感度を向上させる
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上で重要な情報となる。

真空中のプルーム解析と同じ様に、図 19 の粒子密度曲線から、0.5~30.0μs 間の原子とイオンの粒

子密度の高さ分布を求め、それぞれのプルームの移動を視覚化した結果を図 20 に示す。アブレーシ

ョン直後は、真空の場合と同様、原子プルーム（▲）はイオンプルーム（●）より表面に近くにあっ

て密度も低いが、次第にイオンプルームに追いついている。また、密度も、イオンの方が早く減衰す

るため、ヘリウムの場合、5μs 以上で逆転している。イオン、原子とも 1.5～3μs、高さ 3mm 付近

でプルームが最も強く圧縮されるとともに動きが停止しており、その後はほぼ同じ分布形状を保った

まま減衰する。一方、アルゴンでは、イオンは 2～3μs、高さ 2.5～3mm で最も強く圧縮され、その

後は、やはり分布形状の変化は小さくなって減衰する。またアルゴンはイオン化ポテンシャルが低い

ため、プラズマの電離度が高く、イオンに対する原子の割合が低い。このため、原子の密度は希ガス

によるイオンの再結合が進む 20～30μs も後になって最大となる。ヘリウム、アルゴンとも、原子の

粒子密度が最大となるような時間、空間条件では、プルームの膨張がほぼ停止するだけでなく、シュ

タルク効果の原因となるプラズマの電離度も低下している。このため、原子密度が最大になる時間空

間条件は、分析感度だけでなく、分解能の点でも同位体分析に適した状態になっていると考えられる。

さらに、ヘリウムとアルゴンでイオンや原子の密度を比べると、いずれもヘリウムの方が高いことか

ら、分析感度はヘリウム雰囲気の方がアルゴン雰囲気よりも高いと考えられる。

 アブレーション直後の 0.5～1.5μsec の表面付近 0～1mm の粒子密度に着目すると、アルゴンでは粒

子の存在が認められるが、ヘリウムでは密度がほぼゼロになっている。これは水平速度ゼロのセリウ

ムイオンや原子がこの時刻に 2～2.5mm 付近に集中し、表面付近には存在しないことを表している。

このようなドップラー分裂の影響を補正し、水平速度の大小に依らない粒子密度分布を描けば、ヘリ

ウムの分布の形状はアルゴンの分布形状に近づくものと思われる。
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図 20（a） Ce プルームの空間密度分布（He: 600Pa, 原子:0cm-1, イオン:0cm-1）

図 20（b） Ce プルームの空間密度分布（Ar: 100Pa, 原子:0cm-1, イオン:0cm-1）
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3.5 同位体分析の実験条件

これまでのガドリニウムやセリウムを用いた試験から得られた同位体識別のための実験条件は以下の通り

である[2],[3]。 

a） He   ガス圧：600～1000Pa,  観測時刻：2～3μs

b） Ar   ガス圧：100Pa,   観測時刻：15～30μs

c） Xe   ガス圧：40Pa,   観測時刻：30μs

本研究では、スペクトル線幅への影響が大きいガス圧は固定し、He と Ar ガス中のプルームの飛行特性を

調べた。以下では、3.3 節と 3.4 節の実験結果に基づいて、感度と分解能の観点から、より最適な実験条件を

決定する。まず、分析感度の点では、図 20 のプルームの密度分布で、最大密度となる時刻と高さが重要で

ある。これはイオンと原子の基底状態のプルームで、それぞれ次のようになっている。

a’） He ガス圧：600Pa イオン： 1.5μs, 3mm 原子： 3～4μs, 3mm 

b’） Ar ガス圧：100Pa イオン： 2μs, 2.5mm 原子： 20～30μs, 2.5mm 

一方、分解能に関しては、本研究ではスペクトルのドップラー分裂を調べた。この分裂幅が大きいと、分

裂したピークが近接する他の同位体のピークと干渉するために同位体分解能が低下する。図 13 の吸

収スペクトルでも、上記 a）の条件に当てはまる He ガス圧 600Pa、時刻 2μs、高さ 0.5mm のピークが、ドップラ

ー分裂の影響でわずかに拡がっている。これを無視できる程度に抑えるには、図 12 において、ガス圧

600Pa の直線が 70m/s 以下となるよう、観測までの経過時間を 2.5μs 以上にすればよい。また観測す

る高さは、観測時刻が 2.5μs 以上であれば、図 16 から 1.5mm 以上で十分と思われる。そこで、ヘリウ

ムガス中で感度と分解能を両立させる条件は次のようになる。

a’’） He   ガス圧：600Pa,  イオン： 2.5μs, 3mm 原子：3～4μs, 3mm 

Ar や Xe ガスでも観測時刻が早く、表面に近い観測位置では、ドップラー分裂の影響を受けるが、

上記の観測時刻では影響は小さいと思われる。

 なお、図 20 の密度分布の形状は、最大密度よりプルームの内側で密度勾配が緩やかなのに対し、

外側は急峻になっている。そこで、YAG レーザーの出力変動や試料表面の凹凸等のためにショット

毎のプルームの大きさが変動する場合、最密部分より少し低い位置で観測するか、分布勾配が緩やか

になるのを待ってから観測した方が、吸収量の変動を小さくできると考えられる。密度分布の形状は、

分析値のばらつきを抑える上でも有益な情報であると考えられる。
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4. 結論

酸化セリウムのアブレーション共鳴吸収分光法により、同位体分析に適した実験条件で発生させた

セリウムの原子及びイオンのプルームについて、その密度分布やフロー速度を 2 つの方法で調べた。試料に

対して鉛直方向の速度分布は光学的 TOF 法で、水平方向の速度はドップラー分裂法を用いて測定した。こ

れらの測定の結果、アブレーションのフルエンス 0.5 J/cm2 で以下のような知見が得られた。

① 真空中のアブレーションで生成されるイオンには約 2 倍の速度差がある 2 つの成分がある。その鉛直

方向のフロー速度は 4.7m/s（低速成分）と 9.3km/s（高速成分）であり、いずれも原子の鉛直

速度 3.5km/s より早い。

② 表面からの高さ 0.5mm における真空中の水平速度は、原子で 2.8km/s、1 価イオンで 3.7km/s であ

り、真空中の鉛直速度より 2 割程度遅い。

③ 粒子の内部状態が異なると各速度成分の比率や緩和速度が変化するが、各成分のフロー速度

は殆ど変わらず、内部状態の異なる粒子が一体となって移動している。

④ ガス中でのプルームのフロー速度はドラッグモデルに従っており、ヘリウム 800Pa 中のプル

ームのサイズは高さが約 6mm、幅が約 5mm と推定される。

⑤ ヘリウム雰囲気で同位体分析を行う場合の試料表面からの高さは、ドップラー分裂を避ける

ため 1.5mm 程度にすべきである。

⑥ 同位体分析に適した実験条件では、プルームの膨張は初期速度の 10 分の 1 以下に減速されて

おり、プルームの電離度も低下している。

⑦ 分析感度はアルゴン雰囲気よりヘリウム雰囲気の方が高い。
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