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成果の概要／作花哲夫 

 

【研究内容】 レーザー誘起ブレークダウン分光法（laser-induced breakdown spectroscopy, 

LIBS）は、パルスレーザーでターゲットを照射し、過渡的に生成するプラズマの発光スペク

トルを時間ゲート計測することによりターゲット構成元素を定性・定量分析する技術である。

この方法は、試料の前処理が不要であるという特徴があるため、さまざまな現場におけるそ

の場分析への応用が期待されている。特に水中の固体物質をその場元素分析する方法が非常

に限定されているため、水中 LIBS は重要なテーマである[1]。一般に、パルスレーザー照射

によって水中に生成したプラズマの場合、周囲の水によりその自由な膨張が阻害される。そ

のため、プラズマ中の発光種である原子の密度は、LIBS 計測のタイミングでは非常に高く、

定量性のある原子発光線スペクトが得られない。われわれはこれまでに、パルス幅~150 ns と

いった長いナノ秒パルス（ロングパルス）で照射することにより、明瞭な原子発光線スペク

トルが得られることを示している[2]。パルス幅が長い場合、プラズマが発光するタイミング

よりも前に気泡が生成し、プラズマが比較的容易に膨張できるためと考えている[3]。この方

法では、30 MPa の静水圧下でもスペクトルが劣化しないことがわかっており[4]、深海におけ

る海底探査への応用が期待されている[5]。しかしながら、パルスレーザーによるプラズマ生

成は過渡現象であり、ロングパルスを用いた場合でも得られる LIBS スペクトルがパルスごと

に大きく変動するという重大な問題が残っている。この変動の影響は、定量分析を行いたい

場合には特に深刻である。そこで、本研究では、水中 LIBSのスペクトルがパルスごとに大き

く変動する原因を解明するための手がかりを得るための研究を行った。まずスペクトルから

得られる原子の励起温度と元素組成比のパルスごとの変動を調べ、変動の大きさを評価した。

次に、同一プラズマからの発光スペクトルを異なる計測系で同時に測定し、両者を比較する

ことでスペクトルの変動の原因を考察した。 

 

【実験】 レーザー照射はロングパルスによって行った。ポッケルスセルを用いた Qスイッ

チ式のパルス Nd:YAG レーザー（波長 1064 nm、パルス幅 120 ns、エネルギー13 mJ）によっ

て、水中の銅亜鉛合金ターゲット（銅／亜鉛比は 65/35）を、焦点距離 70 mm のレンズを用

いて集光照射した。銅亜鉛合金ターゲットのアブレーションによって生成したプラズマの発

光を、光ファイバーを用いて分光器に導入し、スペクトルをインテンシファイア付き CCD

（ICCD）検出器で測定した。同一のプラズマのスペクトルを二つ測定する場合は、プラズマ

の発光を、光ファイバーに集光する途中でビームスプリッターを用いて分割し、二台の ICCD

付き分光器にそれぞれ別の光ファイバーバンドルを用いて導入した。なお、スペクトルの解

析は、510 nm、515 nm、522 nmの Cu の発光線、481 nmの Znの発光線を用い、局所熱平衡

を仮定した。 

 

【結果と考察】 スペクトルから得られた Cu の励起温度は、レーザーパルス照射からの遅延

時間が 900 nsから 2000 ns までの間に~8000 K から~5000 Kまで減少した。それぞれの遅延時

間で得られた温度の標準偏差は 1000 K 程度であった。一方、亜鉛と銅の組成比は、同じ遅延

時間の範囲で徐々に減少傾向にあったが、各遅延時間における標準偏差は非常に大きく、信

頼できる値は得られなかった。さらに、同一のプラズマからの発光を分割して二つの計測系

（光ファイバ－分光器－ICCD検出器）で計測した場合でも、組成比は両者で一致しない場合

があった。同じ光を計測しているにも関わらず異なる結果が得られる理由として考えられる



こととして、プラズマの異なる発光位置からの光をファイバーに導入していたことが考えら

れる。このことは、プラズマ中で場所によって亜鉛と銅の組成比が異なり、プラズマのどの

位置を測定するかによってスペクトルが大きく異なること意味している。 

 

【今後の展望】 今後、パルスレーザーで水中に生成させたプラズマについて、高い位置分

解能で計測したスペクトルにもとづき、プラズマ内部での物質および温度の分布を詳しく調

べる必要がある。さらに、プラズマ中の測定位置を特定して計測することで、安定なスペク

トルが得られることを確認する。そのようにして得られた知見をもとに、精度の高い水中

LIBS計測法を確立する。 
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