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1. 緒言 
エンジンなどの燃焼排出物である粒子状物

質(PM)と窒素酸化物(NOx)は，燃焼温度と当量

比に強く依存して生成されている¹⁾．これらの

低減には，燃焼状態の把握が必要不可欠であり，

エンジン内部のような燃料と空気の混合が不

均一で短時間での変動がある燃焼場での計測

技術が求められる．そこで我々は，当量比計測

手法として，非接触かつ高い時間分解能を有す

るレーザー誘起ブレイクダウン分光法(LIBS 

Laser-Induced-Breakdown-Spectroscopy) に

着目した²⁾．これは，測定対象にレーザー光を

集光し，原子中の束縛電子に高いエネルギーが

与えられると，励起状態を経て，電離状態に至

る．電離により生成した自由電子が周囲の原子

と衝突して，自由電子が増加することで，ブレ

イクダウン（絶縁破壊）を起こす．この際にプ

ラズマが発生し，レーザーエネルギーが途絶え

ると，自由電子は元の軌道に遷移して，各原子・

分子が固有波長の光を発する．このプラズマ発

光を分光測定することで，燃料由来（水素原子）

と酸化剤由来（酸素原子）の発光の強度比から，

局所的な原子数比（当量比）を見積もる． 

先行研究では，燃焼場中でのシングルショッ

ト計測の精度を検討し³⁾，標準偏差が約3～

5％の高精度な当量比計測が可能なことを示し

た．加えて，LIBSの信号強度の温度依存性が

極めて小さいことが明らかになった． 

そこで本研究では，更なる精度向上のために，

分光器のゲート幅（露光時間）を従来使用の

1msから10µsに変更した．そして，測定タイミ

ングを変更することで更なる精度向上の検討

を行った．着目する原子発光とバックグラウン

ドとなる電子の制動放射などに由来するプラ

ズマ発光に時間差があれば，原子発光に対して

バックグラウンドが低減するタイミングが存

在すると考えられる．そこで今回，測定タイミ

ングの最適化を行い，スペクトル取得時に生じ

るバックグラウンドを低減する高いS/N比で

計測が可能な時間タイミングの存在を含め，検

討した． 

 

2. 実験方法および測定方法 
Fig.1にLIBS実験の概略図を示す．Nd:YAG

レーザー(第二高調波 523nm)をレンズで集光

し，空気とプロパンを当量比3に再現したチャ

ンバー内の中央でブレイクダウン（絶縁破壊）

を起こしプラズマを発生させた(Fig.2参照)．こ

の得られたプラズマ発光を光ファイバーで分

光器に送り，LIBSスペクトルの観測を行った．

今回実験にて使用したレーザーの入射エネル

ギーは50mJ/pulse,100mJ/pulse,200mJ/pulse

で可変して行った．ディレイジェネレータ

（ Stanford Research Systems 社製 Model 

DG645）を用いて，レーザー発振周波数を1Hz

に設定し，分光器(Ocean FX，Ocean Optics社) 

の測定タイミングを同期し，分光器のゲート幅

を設定値の最小値である10µsとした．積算回

数は1回で実験を行い，それらを10回分平均化

して一つのスペクトルを作成した．また，検出

光路に532nmの散乱光減衰のためのノッチフ

ィルターを挿入した．得られた生スペクトルを

Fig.3に示す．この生スペクトルにはプラズマ

の連続発光が原因であるバックグラウンドが

含まれており，Fig.4にはH656nm付近（波長

631.572nmから681.572nm)を示す．水素の発

光強度（以後AH656nmとする)は前記の波長区間

の積分値からバックグラウンド（以後BH656nm

とする)分を差し引いた値を水素の発光強度と

して，計算を行った．酸素原子の強度計算では，

波長771.075nmから786.359nmの範囲にて，

水素原子同様に発光強度とバックグラウンド

計算を行った．ここで定義した発光強度やバッ

クグラウンドの表記に関しては，3章でも使用

する．Fig.5にタイムチャートを示す．レーザー

誘起プラズマの発光時間はµsオーダーである．

しかし，後述の今回用いる分光装置のゲート幅

は最小でも10µsであり，一般定な方法ではス
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ペクトルの時間変化は測定できない．ゲートの

オープンのタイミングをプラズマ発光前から

発光後に向けて変えていくゲートオープン法

を用いた．この方法ではゲートオープン以降の

発光スペクトルを観測できる．すなわちゲート

の移動によって，ゲートオープン前までの発光

成分を消去したスペクトルが取得できる．今回

使用のゲートオープン法でのゲートトリガー

タイミングはレーザー発光前－15µsから行い，

信号の出現を確認しながらレーザー発振タイ

ミングに近づけ＋15µsまで行い，スペクトル

全体を確認し，発光が消えるまで変化させた．  

解析はレーザー発振をΔt＝0とし，有効なプラ

ズマ発光が観測されたΔt＝1.6µsまでとした． 

 

     Fig.1 LIBS実験概略図 

 

      Fig.2 ブレイクダウンの様子 

 

   Fig.3 LIBS 生スペクトル 

 

Fig.4 発光強度,バックグラウンド計算 

(H656nm付近について) 

 

Fig.5タイムチャート 

 

3. 実験結果及び考察 
Fig.6 に レ ー ザ ー 入 射 エ ネ ル ギ ー

50mJ/pulseでの分光器の測定タイミングを可

変した際の波長650nmから670nmにおける水

素原子のスペクトル図を縦にΔt=0µsから0.4

刻みで1.6µsまで時系列に示した．Fig.7には，

使用エネルギー同様の波長774nmから786nm

における酸素原子のスペクトル図を時系列順

に示した．(Δtは上記の水素同様) 

Fig.8に，ゲートタイミングΔtを可変した際

のレーザーエネルギー50mJ,100mJ,200mJに

おける水素発光強度（AH656nm）を示しており，

Δtは0µsから0.2µs刻みごとに1.6.µsまで変化

させた結果をプロットしている(Δtの範囲は

以下の図全て同様)．レーザーエネルギー増加

に伴い発光強度は増加することが分かる．また

酸素発光強度(AO777nm)にも同様の傾向が確

認された． 

Fig.9は，100mJでのレーザーエネルギーに

対するΔt可変における水素原子のバックグラ

N500nm 
H656nm 

O777nm 
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ウンド強度(BH656nm)と酸素原子のバックグラ

ウンド強度(BO777nm)の時間推移を追ったもの

である．ここから，分光器のゲートタイミング

を可変してもBO777nmはBH656nmに比べ，はる

かに小さく，バックグラウンドは一定であった． 

Fig.10には，水素原子での発光強度とバック

グラウンド比(AH656nm/BH656nm)すなわちS/N

比の時間推移について調べたものである．プラ

ズマ発光時間の短い50mJを除き，100mJと

200mJ においては，Δt＝0.4µs付近までは

AH656nm/BH656nmの値は上昇している．すなわ

ちレーザーエネルギーをある程度増加させ，さ

らに分光器のゲート時間を最小の10µsに設定

し，レーザー発光と分光器の測定タイミングを

変えることでS/N比の向上の可能性が確認で

きた．酸素原子のスペクトルに関しても，同様

の計算を行ったが，水素と同様な傾向が得られ

た 

Fig.11にレーザーエネルギー100mJ/pulse

と200mJ/pulseでのΔtと積算回数1回すなわ

ちシングルショット計測におけるH656nmプラ

ズマ発光/O777nmプラズマ発光の標準偏差を

示す（試行回数10回）．ゲート幅1msの前報3)

においては，シングルショット計測における標

準偏差は3から5％ほどであったが，図では2%

のばらつきも確認できる．したがって分光器の

ゲート幅を10µsと短くし，さらに測定タイミ

ングを変えることでシングルショット計測の

精度向上の可能性が実証された．図から傾向が

レーザーエネルギーによって異なることも分

かる．これはレーザーエネルギーによってプラ

ズマ密度が異なることから，最適なタイミング

は異なり，100mJでは0.6µs付近，200mJでは

1.0µs付近が最適なタイミングになったと考え

られる．一方，1.0µs以降は，標準偏差は増加傾

向を示している．Fig.10ではHの発光がバック

グラウンドに対し大きくなる(S/N比が良くな

る)タイミングは1.4µs付近であった．一方，

Fig.8の発光強度の時間変化では，1.4µs以降で

は信号強度が小さい．ゆえに，S/Nの観点では

有利なタイミングでも，信号の絶対強度の観点

では不利になることが考えられる．この二つの

トレードオフの関係により，最適タイミングが

決定され，今回では，0.6µsから1.0µsが最適範

囲であると考えられる． 

  
 

Fig.6 水素原子スペクトル時系列変化 

 

 
 

Fig.7 酸素原子スペクトル時系列変化 

 

 
Fig.8 分光器測定タイミング可変における 

水素発光強度の推移 
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Fig.9 Δt可変における 

水素原子と酸素原子のバックグラウンド比較  

 

 
Fig.10 Δtと発光強度/バックグラウンドの推移 

(水素原子スペクトル) 

 
Fig.11 ΔtとH656nm/O777nmプラズマ発光強度比に

おけるシングルショット計測でのばらつき 

 

 

4. 結言 
本研究では，LIBSによる局所原子数比(当量

比)計測を行い，分光器の測定タイミングを可

変した際の調査を行った結果，以下の知見を得

た． 

・レーザーエネルギーの上昇に伴い，バックグ

ラウンドを抑えつつ，高い発光強度での測定が

可能なタイミングが存在する． 

・分光器の測定タイミングによっては

H656nm/O777nm発光強度比のシングルショッ

トばらつきは，先行研究の3～5％に比べ，2％

程度に抑えることができる． 

以上のように，分光器の測定タイミング可変

によるシングルショット計測の精度向上の可

能性が示された． 
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