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岡田龍雄＊・小野裕人＊＊・甲斐郁人＊＊＊

   梶原寿了＊＊＊＊・前田三男＊＊＊＊＊

   村岡克紀＊ ・赤崎正則＊

     （昭和59年9月29日 受理）

Development of：Laser Fluorescense Spectroscopy for Detec－

 tion of：Light Impurities in High Tlemperature Plasmas

  Tatsuo OKADA，正｛iroto ONO， Ikuto KAI，

  Toshihori KAJIWARA，：Mitsuo：MAEDA，

Katsunori：MURAOKA and：Masanori AKAZAKI

  The necessary laser power in laser fluorescence spectroscopy for light impurity detec－

tion at the periphery of high temperature plasmas is evaluated for cases of direct excita－

tioll and multi－photon excitation． The results show that the direct excitation is more pro－

mising for an atomic density of less than 1017m－3， in which case a laser power of several

tens of watt is su伍cient to obtain SNR of more than 10 against shot Iloise．

  Based on the evaluation， two－photon－resonallt four－wave－mixing in magnesium vapor

has been adopted for the generation of tunable vuv light． In order to confirm a stable

operation of a heat pipe oven， which is used for the generation of the magnesium vapor

with a pressure of around 20 Torr， preliminary experiments have been carried out on the

mode of two－photon pesonant third－harmonic－generation． The rusults were promising，

confirming a stable operation of the heat pipe oven and a generation of vuv light．

1． ま え が き

 磁界閉じ込め形核融合炉心プラズマ内の粒子挙動の

解明のために，可変波長レーザーを用いたレーザー螢

光分光（Laser Fluorescence Spectroscopy，以下

LFSと略す）が極めて有効な手段であることは現在

では広く認識されている1）．すなわち，LFSによれ

ば，i）高温プラズマ運転条件下（in situ）で，ある

特定の原子密度の局所測定が行え，ii）LFSがレー
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ザー波長を被測定原子の共鳴線に一致させることによ

る螢光を測定するのであるから，個々の原子群につい

て別々に粒子測定を行うことが出来，塩）単色性の良

いレーザー光による励起で原子のドップラープロファ

イルを直接測定できるので，従来の分光法では困難

であった常温に近い速度分布関数から高温状態のも

のまでの測定が出来る事，更にはこの狭帯域化したレ

ーザーを高速周波数掃引して単一レーザーショット内

（～1μs）に速度分布関数を求めることも出来るよう

になりつつあり2》3），iv）エキシマーレーザー， YAG

レーザー等高速くり返し（数10～100Hz）可能なレー

ザーをベースとした可変波長光源を用いることによ

り，プラズマショット内の粒子挙動の時間推移を追跡

できること，等のような他の方法では到底入手不可能
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なプラズマの重要な情報が得られるためである．色素

レーザーやその出力の非線形結晶による第二高調波を

用いて，可視及び近紫外域に共鳴線を有する原子を測

定することについては，すでに測定システムの開発段

階を終え，最近大形プラズマ装置に適用され，有益な

データが得られ始めた4）陶6）。

 他方，核融合炉の燃料となる水素（の同位体）や，

第一壁コーティング材として用いられる主要な元素で

ある炭素，更に壁面付着物質としてプラズマに混入す

る酸素等の軽元素は，その基底準位からの励起が真空

紫外域にあり，それら原子に対象としたLFSには

可変波度vuv光源を用いた計測システムが必要にな

る．この分野の研究は緒についたばかりでFig．1に

示す種々の方式が試されている段階であるが，著者ら

はこの中でdに示す，エキシマーレーザー励起色素レ

ーザー光の気体状媒質中の非線形効果を利用する方法

が，（i）使用する色素及び気体媒質を変えるだけで

上記各元素に同調可能な光源が得られ，（ii）すでに

確立された技術を組み合せればよいので，プラズマ計

測光源に使えるような安定化，高度化のみを行うこと

が問題になる，ことで有望であると判断し，システム

開発に着手した．この中で水素検出に関しては，すで

にレーザー光源への要請について検討し7》，それに基

づき希ガス中での第三高調波でライマン．α（Lα，波

長12i．6nm）に同調可能な光源を試作し8），最近目

標を満たす出力と安定度を有するものに完成した9）。

現在その光源を用いて，水素原子検出の際の技術的諸

問題の検討を進めており，近い将来高温プラズマでの

測定に移行する予定である．

 そこで本報では，炭素，酸素等の基底状態からの遷

移がvuv域にある軽元素不純物の検出の際に必要な

光源への要請を検討した結果と，それに基づいて試作

した金属蒸気中の周波数変換による可変波長vuv光

源に関する予備試作結果について報告する．

High－power
r（1re－9QSlhG［ide

excimer lαser Dye IGser

2．真空紫外域に共鳴線を持つ元素のLFSによる

 検出

 トカマクプラズマ・壁領域で，燃料リサイクリング

やプラズマ壁損耗に関連して，特に重要な水素，酸素，

炭素原子のエネルギー準位図の一部をFig．2（a）～

（c）に示す．図から明らかなようにこれらの軽元素の

共鳴線はvuv域にあるため，直接励起によるLFS

では，各元素に同調可能なVUVレーザー光源が必要

（G）

SHG incrystd

（b）

THGorFWM
 ln gGS

（c）

RσmGn IGser
（H2、D2、CH4，etc・）

（d）

（e）

Fig．1Methods of obtaining tunable
    sources at various wavelengths．
    （d）is based on frequency－conver－
    sion of tunable dye laser light by

    the third harmonic generation or

  ． two－photon－resonant four－wave－
    sum－mixing in gaseous media．

である．一一方，多光子励起法を用いれば，空気中を伝

搬できる可視光及び紫外光を用いての励起が可能とな

り，又励起波長と観測波長が常に異なるための迷界の

問題も解決され，光学系の設計が容易になる利点があ

る．本節では，LFSにより軽元素を検知する際に直

接励起，及び多光子励起法を用いた場合の得失を，必

要レーザーパワーと受光螢光信号強度の定量的評価に

基づいて検討する．

 2．1．直接励起法

 ここでは，最も一般的な励起法である直接励起法の

場合について，螢光信号強度とレーザーパワーの関係

について考察する．

 今，Fig．3（a）に示す2準位系に，周波数当たりの

エネルギー束1。〔W／m2 Hz〕の白色光が入射する時，

下準位及び上準位の原子数密度の時間変化は，

  三一を（β12πrβ21η2）一点   （・）

で表わされる．ここで，cは光速，η1，η2は各々下準

位，上準位の原子数密度で，全原子数：密度をπoとす

れば，

  π1十π2＝〃。              （2）

の関係がある．β・2，β21は吸収及び誘導放出のアイン

シュタイン係数，・421は自然放出係数であり，準位

1，2の縮退度を91，92とすれば，

砺一 m一藩   （3）
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       Fig．2 Energy levgl diagram for the neutral hydrogen atom（a｝，

            oxygen atom（b）and carbon atom（c》．

の関係がある．                     起光波形をパルス幅Tの矩形波とし，励起前には全原

 この時放出される二二二光子数ψは・    噛  子は，準位1にあるものとすると，式（1）より

ψ一
i1碗（’）4’  （4） ψ一轟・畢∫恥〈［・門・p｛一（∫＋1）砺η1
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Fig．3 Schematic energy level diagram
    for direct excitation（a）and two
    photon excitation（b｝．

で与えられる．ここで，5は

3一る舷翫8藷 （6）

で定義される飽和パラメーターである．この時，観測

される光電子数1V。は，

凡愚η一豊7’ψ （7）

となる．ここで，ηは光電子増倍管の量子効率，」9

は受光系立体角，7は観測部体積，∫は受光光学系

の透過率である．

 酸素原子の励起を例にとって，レーザーパワーと観

測される光電子数の関係を求めて見よう．今，Fig．2

（b）で波長130．2nmの真空紫外光による励起（3P2（91

＝5）→331（92＝3）；．421＝2．1×108s－1）を考える．典型

的な数値例として，T＝2ns，レーザービーム径2 mmφ，

散乱長10mm，η＝0．1，∫＝0，5，∠9＝0．01とした時

の結果をFig．4（a）に示す．但し，レーザースペル

トル幅は，35GHz（300 k酸素原子のドプラー幅の5

倍）とした．同様な結果を炭素と水素の場合について

Fig．4（b），（c）に示す．いずれの場合も，数w程

度のレーザーパワーで，密度1016m－3に対し，100コ

程度の光電子が得られる．この程度のレーザーパワー

は，後述する周波数変換法により，現在のレーザー技

術で十分可能な値である．

 2．2． 多光子励起法

 強力なレーザー光を励起光源に用いると，上述の直

接励起の他にも，非線形光学効果により，多くの光子

を同時に吸収して遷移する多光子励起が可能となる．

多光子励起は，一般に遷移確率は小さいが，VUV光に

よる直接励起に較べて，実験が容易な紫外から可視光

での励起が可能であり，又励起波長と螢光波長が異な

りLFS時での迷光の問題が解消される等実験技術上

の魅力が大きい．ここでは，多光子励起のうち，断面

積の大きなことから，最も可能性のある二光子励起に

ついて，検討を行う。

 二光子励起を用いれば，Fig．3（b）に示すように，

基底準位1から直接遷移では量子力学的に禁止された

準位3への励起が可能となる．準位3へ励起された原

子は，多くは許容遷移となる適当な準位2へ螢光を発

して緩和するが，一部は，強力な励起光を吸収して，

準位3より直接光電離されるものもある．ここでは，

準位3から準位2への螢光を観測して，原子の検出を

行う場合を考える．今，パワーZo（W／m2）のレー

ザー光により，準位1の原子を二光子励起により準位

3へ励起した時の，準位3の原子数密度η3の時間変

化は，

薯一α一瞬一ん・・一廉恥 （8）

で表わされる．ここで，α，・432，のは各々，二光子遷

移の割合〔m4／W〕，アインシュタインの自然放出係数

及び準位3からの光電離断面積である．んは励起光

の光子エネルギーである．式（8）では，二光子励起

による準位1の原子数π1の減少は小さいとして，

η1は全粒子密度ηoに等しいと仮定している．

 観測される光電子数ψは，

ψ一・釜呵瀞（’）漉

で与えられる．

 式（8）より，

測するには，

堀＞r診

（9）

二光子励起により効率良く螢光を観

の必要があり，励起光パワーは，

1。〈血ん
   σ」

（10）

（11）

とすることが好ましい．式（11）の条件の下で，励起

光をパルス幅丁の矩形波と仮定すれば，式（8），（9）
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：Fig．4 Light atom detection with LFS． Photoelectron number detected in
PMT is shown as a function of vuv laser power for various densities

of oxygell atom（a）， carbon atom（b）and hydroge－n atom（c｝．
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より全光電子数：1V，は

凡一・署7’α「誇・・T （12）

と求まる．

 前節と同様，酸素原子を例にとって，レーザーパワ

ーと光電子数の関係を求めてみよう．Fig．2（b）で，

波長225．6nmの紫外光により2P3P準位より3P

3P準位へ二光子励起を行い，3P3P準位より3s3S準

位へ緩和する際生じる波長．844．7nmの赤外光を検出

する場合を考える．代表的数値例として，T＝2ns，η

＝0．1，∠9＝0．01， ’＝0．8，散乱長を10mmとし

て，二光子遷移の割合として，Bischel等によるα＝

3×10－20m4／Wlo）9を用いて計算した結果をFig．5に

示す．図では，原子数密度をηo＝1×1013m－3とし

て，レーザービーム径をパラメーターとして示した．

これより，数100kW程度のレーザーパワーがあれ

ば，ηo＝1×1017m－3に対して，100コ程度の光電子を

得られることが分かる．波長226nm付近は，可視レ

ーザー光の非線形光学結晶による高調波発生の限界に

近く，通常，YAGレーザー励起色素レーザー光と

YAGレーザー光との光混合により発生されるが，数

100kWの出力は，ほぼ現在の上限に近い値である．

3．検討と予備実験結果

103
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前節で行った計算の結果，

（i）トカマクの壁付近傍の軽元素不純物密度は1×

 1017m－3以下と予想され，現在のレーザー技術の

 外挿によれば，直接励起法の方が多光子励起より

 有効である．

（ii）しかし，1×1017 m－3以上の高不純物密度では，

 二光子励起法も有効となる．但し，二光子励起の

 場合基本波長が250mm以下では，固体結晶を

 用いる高調波発生の限界に近づくため，基本波レ

 ーザーの開発も必要である．

（皿）多光子励起では，遷移確率が小さくなるので，

 低密度不純物の検出には適さない．但し，遷移周

 波数が，エキシマーレーザー等の強力なレーザー

 発振周波数の高調波になっている場合は興味あ

 る．例えば，XeC1エキシマーレーザーの波長

 308n卑は水素原子ライマンβ線の三倍の波長と

 なっており，三光子励起による励起が可能であ

 る．さらに，この場合は，観測波長はバルマーα

 線となり特に興味がある．しかし，この場合も

Fig．5

  104 105 106
  Excitαtion Power（W）

Oxygen atom detection by LFS

with two photon excitatio11．
Photo－electron number detected
in PMT is shown as a function

of vuv laser power for dif〔erent
beam dialneter at an oxygen atom

density of 1×1017m－3．

  XeC1レーザーの狭帯域化・同調等の技術開発が

  必要である．

 又，（ii）～（血）の多光子励起では，強力な励起光

による，励起状態からの直接電離の影響があり，遷移

の割合がレーザー光強度の指数乗に比例するため，励

起レーザー光のビームパターンの影響を強く受けるこ

と等，原子密度絶対値評価の際に，問題が生じる．

 これらの検討に基づき，トカマク壁近傍での軽元素

不純物検分には，直接起方式が適当と考える．本節で

は，直接励起に必要なvuv域で同調可能な光源開発

のための予備実験結果について述べる．

 3．1．Mg蒸気中での二光子共鳴四波長混合による

 同調可能vuv光の発生

 VUV光の発生方式には，各種方式が研究開発中で

あるが，紫外色素レーザー光を金属蒸気中での二光子

共鳴四波長混合を利用して，vuv光へ変換する方式

は，同調可能範囲が拡く変換効率も高く特に優れてい

．る．非線形媒質となる金属蒸気としては，Mg， Hg，

Zn， Sr等各種金属が報告されている．このうちMg

は波長F120 nm～160 nmにわたって，ほぼ均一な変

換特性を有しており・・）・2），ここでは，Mgを非線形媒

質として採用した．Mg蒸気中での二光子共鳴四波長

混合方式では，基本波レーザーとして，周波数レ1及
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びッ2の2っのレーザー光を用い，このうち，ン1を

Fig．6に示すMgの準位に二光子的に共鳴させるこ

とにより変換効率を高め，さらにン2を変化して同調

可能なvuv光を得る．その際，基本波となる色素レ

ーザーは技術的に確立されており，重要となるのは，

数10TorrのMg蒸気を長時間安定に発生・維持す

るための高温炉である．そこで，本実験では予備実験

として，Mg蒸気発生用に採用したヒートパイプ炉3）

の安定動作を目指して実験を行った．簡単のため，基

本波レーザーは，一台のみとし，Fig．6でッ2＝ン、と

して，その結果生じる周波数3ン1の三倍高調波発生

によるvuv光をモニターして， Mg蒸気発生用ヒー

トパイプ炉の安定動作の確認を行った．

 3．2．実験装置

 実験装置は，Fig．7に示すように，基本波となる

XeCIエキシマーレーザー励起色素レ「ザー， Mg蒸

気発生用ヒートパイプ炉，及びvuv光検出部より構

成される．XeClエキシマーレーザーを一段増幅方式

とした以外は，ライマンα線発生に用いたものと同

様の構成である9）．，発振及び増幅段の色素には，Mg

                  308nm            M    M
  PhotomUゆlier Tube

                 XeαExcimerLoser
           し       し

           CL       Cし

  143．6nm                         G

                  430．9nm         L    DC DM DC
     HeotPipeOven                    M

VUVMonochromαor

Fig．7 Experimental setup for two－photon－

    resonant third－harmonic－genera－
    tion in Mg vapor． L， CL：1ens，

    G：grating， M：mirror， DC：dye
    cell．

4s1S。→4dID2遷移の二光子共鳴に必要な波長430

nm光を得るため・それぞれ濃度1・25×10 mg1／1の

Coumarin 120のエタノール溶液を用いた．この時，

1MWのエキシマーレーザー励起に対して，波長430

nmで，約100 kW（7 ns）を得た．

 ヒートパイプ炉は，全長370mm，内径34 mmの

ステンレス製で，中央部280mmにわたって，溶融

Mg環流用メヅシュを挿入した．メッシュは，ステン

レス製＃100メッシュの内部に，Mgとの適合性のよ

いNi＃100メッシュを挿入した二重構造とした．加熱

用ヒーターは，パイプ中央部に主ヒーターを配し，そ

の両側に補助ヒーターを設けた．ヒートパイプの動作

は，まず59程度のMgをパイプ中央部に挿入し，緩

衝気体として200Torr程度のHeを封入後，主ヒ

ーターのみにより加熱して行った．Mg蒸気の蒸気圧

は，パイプ外部に設けた熱電対による温度より推定し

た．以下の実験は，パイプ温度760℃，推定Mg蒸気

圧20Torrで行った．

 基本波光は焦点距離300mmの石英レンズにより，

石英窓を通してヒートパイプ中央部に集光した．発

生したvuv光は， MgF2の窓を介して接続した真空

紫外分光器により基本波と分離した．VUV光の出力

エネルギー（相対値）は，光電子増倍管 （HTVR－

1459）の出力を積分して測定した．

 3．3．実験結果

 主ヒーター通電後のVUV光エネルギーの時間変化

をFig．8に示す．加熱開始40分程度でvuv光は急

激に増加し，以後数時間にわたって安定なvuv光の

発生が確認された．この聞，メッシュの環流能力が十

分でないため，Mg蒸気の一部がメッシュの両側に凝

結するのが観察された．このMg凝結はしだいに成長

して5～6時間後には，ついに光軸を閉ぐようになり
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  50      100      150      200

           time （π旺n弓｝

Time history of vuv output energy．

Heater was switched on at t＝O．

VUV光の発生が止まる．しかし，この場合も主ヒー

ターを停止後，補助ヒーターを10分程度運転するこ

とにより凝結Mgを融解でき，以後始動時と同じ手

1頂で再び数時間にわたってvuv光の発生が確認でき

たので，Mg蒸気発生用のヒートパイプ炉としての安

定性は十分と考えられる．なお，実験中Mg蒸気の

窓への付着は見られなかった．

 Fig．8で得られたvuv光が二光子共鳴三倍高調波

発生によるものであることは，Fig．9及びFig．10

に示すようにvuv光が基本波パワーの三乗に比例し

て増加すること及びMgの二光子遷移に同調した時

のみに，観測されることにより，確認した．観測され

た同調特性は，Mg原子のドプラー拡がり及び同位

体シフトより予想される～1pmよりかなり拡くなっ

ているが，これは基本波レーザーのスペクトル幅が

10～20pmと拡がっているためである．このことは，

基本パワーの一部のみがvuv光発生へ寄与している

ことを意味しており，今後vuv光発生効率を高める

には基本波レーザーのスペクトル幅をさらに狭帯域化

することが重要である．

oo

o

    10         1 100

        工ncident pσwer （kW｝

Fig．9 Vuv energy as a functiop of

    input power．㌧

；、

呈

婁

萎

1

0

             WQvele∩9亡h  （nm）

Fig．10 Effect of the two－photon re－

    sonant condition on vuv out－
    put energy

4． まとめと今後の課題

 核融合プラズマ壁近傍における軽元素をLFSによ

り検出する際に必要なレーザー光源への要請について

検：討を行った．その際，同調可能vuvレーザーによ

る直接励起法に加えて，多光子励起法適用の可能性に

ついて検討した．その結果をまとめると，以下のよう

である．

 i）原子数密度が1017mρ3以下と予想される壁近
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傍でのLFS法では， vuvレーザー光による直接励

起法が適している．

 ii）1017m－3以上の高密度原子に対しては，二光子

励起法も有効であるが，その際も基本波波長200～

250nmの領域では，レーザー光源の技術開発が必要

と思われる．

 血）二光子以上の多光子励起法は，一般に励起断面

積が小さく適さない．但し，原子の共鳴線の高調波近

傍に強力なレーザー光源が存在する場合は，興味があ

る．

 iv）二光子や多光子励起法では，強力な励起法によ

る励起状態からの直接電離が伴い，又励起の割合がレ

ーザービームの質に強く存在するので，’絶対値較正が

複雑になる．

 以上の検討に基づき，直接励起法に必要な同調可能

なVUVレーザー光源の開発に着手した．光源の開発

方式には，金属蒸気中での二光子共鳴四波長混合によ

り，色素レーザー光を基本波としてvuv光へ変換す

る方式を採用した．予備実験の結果，

 v）金属蒸気としてMgを用い， Mg蒸気発生用

の炉となるヒートプイプ炉を試作して，その安定な動

作を確認し，

 vi）得られたVUV光の基本波波長への依存性及び

入射パワー依存性より，VUV光の発生が，二光子共鳴

四波長混合であることを確認し，同調可能vuv光源

開発への基礎技術が確立できた。

 今後の課題としては，基本波となる色素レーザーを

二波長化して，VUV光の同調を可能とすることが最
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Fig．11 Experiment setup for tunable vuv
    light genaration by two－photon・
    resonant four－wave－mixing． L， CL：

    1ens， G：grating， DC：dye ce11， P：

    prism， M， HM：mirror．

も重要であり，現在Fig．11に示す配置で準備を進

めている．この配置は，一台のXeC1エキシマーレー

ザー光により，二台の色素レーザーを励起するもの

で，これにより，色素レーザー間の同期の問題が解決

される．一方，発生したvuv光の出力の絶対値測定

が不可欠であるが，これは既にライマンα線レーザー

の測定で実績のある光電離法が適用できる．但し，ラ

イマンα線での光電離用気体として用いたNOに代

って，各波長で高い電離能率を持ち，電離効率の確定

した気体を苛い出す必要があり，現在検討中である．

 なお，本研究は，一部文部省科学研究費エネルギー

特別研究（核融合）の補助を得て，行われた．
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