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Performance characteristics of a fiber laser pumped, compact mid-Infrared (MIR)difference
 

frequency spectrometer employing a periodically poled LiNbO (PPLN)for trace gas monitoring
 

is reported in this paper.Spectroscopic experiments of various gas species PPLN based difference
 

frequency generation(DFG)are reviewed.The DFG spectrometers developed in our facility were
 

carefully calibrated with concentrations between a few ppm and50ppm,and demonstrated with
 

an excellent linearity,an r coefficient better than0.99.Moreover,a ratio between measurement
 

deviation(σ:replicate precision)and a given gas concentration(c)was approximately±1.5%.

The valueσ/c was maintained in a long term measurement operation(～10 hours).Rapid gas
 

detection for CO ,N O,CH ,NO ,and NH with a total measurement time of less than1 seconds
 

was achieved interference free from absorption spectra of other gas species resulting in minimum
 

detectable concentration at sub ppm level.
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大気分析や化学分析に加え，工業プロセスでの物質濃度

管理，医療分野での呼気中のガス成分や同位体の検出など

微量物質の濃度変化を瞬時測定する，あるいは連続的な監

視を行うことは重要な課題である．このような計測・分析

では，多種類の成分が混在する中からある物質を特定し，

濃度 ppm(1 )からときにはサブppb(1 )レベルで測

定を行うことが一般的である．現在用いられている技術

は，化学発光や吸光光度分析を基本原理とするものやクロ

マトグラフを利用するもので，前処理を行った試料の測定

が多く，必ずしもその場の連続監視には適さない．低い濃

度レベルの特定の物質を連続的かつ選択的に抽出し，より

高精度・短時間で定量する技術として，これまでに数々の

レーザー分光分析技術が研究されてきている．特にレーザ

ー吸収分光法や光音響分光法といった技術は，光源や分析

技術の研究が盛んに行われ，他の方法と比較して濃度校正

も容易であり，かつ物質選択性も十分あるので，微量物質

分析用途に実用性が高い．分子固有の吸収遷移が存在し，

かつその強度が比較的大きい「分子の指紋領域」ともよば

れる中赤外線波長領域の吸収を利用するレーザー分光は，

多成分の中から特定の物質を選択的に定量するには都合が

よい．固有の形状や大きさを反映した物理定数をその場に

て測定するので，前処理を施し主として化学反応を利用す

る従来の分析とは，本質的に異なる測定法といえる．

図1に，大気中の気体分析で重要かつ代表的な物質の中

赤外線領域の吸収遷移線を示す．赤外線領域での分光用光

源としては，従来，高出力かつレーザー遷移線を比較的多

く得られる気体レーザー，5μmのCOレーザーや，9～1

μmの同位体CO レーザーを用いた研究が行われ，最近

でもpptレベルの極微量のアンモニア分光研究の報告もあ

る ．しかし，気体レーザー単体では，吸収線の選択性，

すなわち物質選択の自由度が制限される．波長可変性によ

る吸収線選択の自由度は，濃度定量の際に，他の物質の吸
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収線の干渉も避けることができるので重要である．中赤外

線領域の波長可変光源としては，直接半導体レーザー材料

からレーザー発振を得る方法と，非線形光学材料により波

長変換をしてコヒーレントな光源を得る方法がより一般的

で研究も進んでいる ．前者の方法では，従来Pbベース

（lead-salt，鉛塩）半導体レーザーが ，また，最近では5～

1 μmでAl/Ga/As材料系の量子カスケードレーザーが

盛んに研究され，分光応用の報告もされている ．しか

し，連続出力での出力制御では多くの場合，これらの半導

体素子を液体窒素温度で動作させる必要性があり，また，

波長の制御や波長選択性の自由度といった観点で，現時点

では技術的に困難が伴う．

一方，非線形結晶による差周波変換やパラメトリック変

換の研究は十分進展してきており，常温での発生技術は確

立されているといえる．しかし，分光分析用光源として必

要な高速の波長掃引・変調や動作の安定性・信頼性には課

題があった．比較的安価で低平均出力の近赤外線の半導体

レーザーや半導体レーザー励起固体レーザーを，分極反転

デバイス中で差周波混合により波長変換する2～5μm領

域中赤外光源は，このような課題を容易に解決でき，すぐ

れた分光分析用光源として応用可能である．近年，パルス

差周波発生での分光研究も多く報告され ，また，高出

力3μmパラメトリック発生光源に重点をおいてスタンド

オフセンシングに特化し研究推進したわが国のガス漏洩対

策プロジェクトの報告がなされているが ，本稿では，環

境汚染の原因となる微量物質の発生源の監視や呼気分析を

する用途への応用を視野に入れた，分極反転LiNbO

（PPLN）による連続発生中赤外差周波光源を利用した吸

収分光装置の特性と分光分析例について報告する．

1. 分極反転デバイスによる中赤外差周波発生と分光

分析

1.1 中赤外差周波発生と励起光源（ポンプ・シグナル光

源と変換効率）

差周波変換過程では，2つの異なった波長のポンプ光

(λ)，シグナル光（λ）を非線形結晶中で混合して長波長

のアイドラー光 (λ＝(1/λ－1/λ) ，差周波光)を得る．

この過程では，ポンプ光とシグナル光の線幅が狭ければ，

差周波光の線幅はほぼ同等に狭く，波長の可変性は，ポン

プ光かシグナル光あるいはその双方の波長を掃引すること

で得られる．2つの近赤外線の半導体レーザーやファイバ

ーレーザー，固体レーザーを適当に組み合わせると，中赤

外線の波長ほぼすべての領域に変換することができる．非

線形結晶として波長可変性と波長選択の自由度をもたせる

ため，擬似位相整合の周期反転分極構造を用いると，波長

制御が行いやすい．LiNbO，KTiOPO といった材料が，

周期反転分極構造の非線形結晶に利用できる．材料に関す

る近年の研究等は，文献1 に詳しくまとめられている．

ポンプレーザー/シグナルレーザーの組み合わせとして

は，中赤外線のアイドラー光の空間・周波数モードの品質

を維持するため，多くの場合，高出力でかつ線幅が狭い単

一モードのレーザー光源が用いられている．PPLNを利

用して中赤外線光発生を実証した，代表的なポンプレーザ

ー/シグナルレーザーの組み合わせを表1 に示す．波

長可変TiAlO レーザーや回折格子による外部共振器型

半導体レーザーとファブリー・ペロー型レーザー（80

nm付近）の組み合わせは，3～5μmの広範囲の波長帯域

での吸収分光に利用することができる．半導体レーザー励

起YAGレーザーやYbファイバーレーザーをポンプレー

ザーに使用するものは，比較的短波長の2～4.2μmの波

長領域で研究されている．ポンプレーザーとして，ファイ

バーブラッググレーティングにより波長安定化を行った

90nm，90nm，16 nmの半導体レーザーも用いるこ

とができ，最近の研究ではほとんどレーザーはファイバー

結合されている．シグナルレーザーとしては，ファイバー

増幅で容易に高い出力が得られること，波長を1 GHzご

とに指定して入手できること，モードホップすることなく

1 cm 程度の波長領域を温度・電流を制御して連続的に

掃引できることなどから，ファイバー結合された光通信帯

の1.3～1.5μm DFB半導体レーザーを選択すれば，モジ

ュールの波長を切り替えながら多種類のガスの吸収線に一

致させるといった機能の拡張には都合がよい．また，ポン

プ/シグナルレーザーをミラーによって空間結合するより，

シングルモードファイバーで結合したほうがアイドラー光
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図1 中赤外線領域のガスの吸収線とそれらの線強度の様

子．上段は30～10 cm ，下段は15～80cm の領

域を示す．



のビーム品質も向上し，長い吸収光路を伝搬させる際にも

ビーム広がりが少ないという利点もある．

分光時に光信号検出でよく使用される電子冷却した中赤

外線の検出器，HgCdTeや InAs検出器の能力は，D ～

1 cmHz /W（一般的な測定で0.2nW 程度が検出下

限）なので，S/N比を十分に得るための分光測定には最

低限μW 程度の出力を得ることが好ましい．差周波変換

出力とポンプ/シグナルレーザーの入力の関係を式(1)に

示す．変数はそれぞれ，κ：波数，n：屈折率，C：変換

効率，P：レーザー出力（入力），L：結晶長，d ：実効

非線形光学係数，h(μ，ξ)：集光パラメーターである ．

また，p,s,iはそれぞれポンプ光，シグナル光，アイドラ

ー光を表している．差周波出力は，①結晶の2次非線形

係数，②ポンプ光・シグナル光の入力積，③結晶内での

相互作用長の3つの要因に関係する．

P＝CLPP＝
(2ωd )
n n ncπε

h(μ,ξ)
κ ＋κ

･L･P ･P

(1)

差周波出力を向上させるには，②の要因，ポンプ・シ

グナル光の一方あるいは双方を増幅して高い励起レーザー

入力（1W レベル程度）にすることが比較的容易な方法

である．実際の装置では，変換効率 C は光学系の設計に

よるところが大きく，第3の要因相互作用長は結晶長のみ

ならず式(1)中の集光パラメーター h(μ，ξ)にも依存

する．集光パラメーターは以下の式(2)で示される．

h(μ,ξ)＝
1
2･ξ

1＋τ･τ

(1＋τ･τ)＋
1
 
4
 
1－μ
1＋μ

＋
1＋μ
1－μ

(τ－τ)
･dτ･dτ

(2)

ここで，ξはξ＝
L･λ

2･π･r ･n
，μはポンプ・シグナル光波

数の比μ＝
κ
κ
である．また，上式で r：ビーム半径，

λ：アイドラー波長，n：屈折率である．式(2)の値は，

十分な設計検討を行っても～0.3 程度である ．ミラー

によりポンプ/シグナルの空間的結合を行う場合は，変換

効率は0.0～0.0%/W（0.2～0.5mW/W ）であるが，フ

ァイバーによって結合して適当な集光を行うと，0.0%/

W（0.7 mW/W ）以上が得られる．一般的には，入力積

が10 mW（たとえば，1 mW と10mW）を超えれば，

サブμW レベルの差周波出力が得られる．一方，導波路

型の周期反転分極結晶を設計すれば，集光パラメーターに

はあまり制約されずに単純に結晶の長さで出力をほぼ決め

られるようになる．一般的には，導波路型の周期反転分極

結晶では，伝播中の空間モードの重なりが位相整合条件を

複雑にする ．しかし，ここ数年，近赤外領域のみならず

中赤外線領域でリッジ導波路型のPPLNの製作技術研究

が飛躍的に進展しており，この結果，変換効率は10%/W

（10 mW/W ）に達して，差周波出力向上で大きな進歩

をもたらしてきている ．

1.2 レーザー吸収分光技術

図2に，直接吸収分光による濃度定量の原理をまとめて

示す．測定対象となる物質に対して，被測定物質の吸収波

長領域に相当するレーザー光を透過させ，吸収信号を測定

する．そして，測定系の光路長，分子の吸収断面積および

計測された吸収量からベールの法則を用いて分子密度を算

出する．測定した吸収スペクトルは，図中の式に示すよう

にスペクトルデータベースから線強度 Sをあらかじめ入

力し，圧力に応じてライン関数（ローレンツ，フォーク

ト，ガウス関数）でフィッティングし吸収係数からガス濃

度に換算する．吸収測定に利用するアイドラー光の波長掃

表1 中赤外差周波光源の代表的な励起光源組合せと中赤外発生効率と出力．

ポンプレーザー シグナルレーザー 差周波変換効率と出力 参考文献

1
Lamp pumped

 
Nd:YAG (1064nm)

Ti:AlO
(787,816,840nm)

0.05%/W
500μW

13)

2
Fabry-Perot LD

(820nm)
Master oscillator power amplifier LD

(1013nm)

0.017%/W
31μW

14)

3
External cavity laser diode,ECLD

(840-865nm)
LD-pumped
 

Nd:YAG (1064nm)

0.031%/W
20μW

15)

4
ECLD

(814-870nm)
Distributed Bragg reflector-LD

 
with fiber amplifier(1083nm)

0.088%/W
2.8μW

16)

5
Fiber laser
(1038nm)

Distributed feed back-LD
(1577nm)

0.08%/W
2.5μW

17)

6
Fabry-Perot LD

(780nm)
Fiber Bragg grating-LD

(980nm)

0.090%/W
0.5μW

18)

7
Fiber Bragg grating-LD

(940nm)
ECLD

(1540-1600nm)

100%/W
400μW

19)
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引は，多くの場合，ポンプ，シグナル光源のいずれかを波

長掃引して行われる．測定する吸収線の線幅や吸収測定の

手法にもよるが，直接吸収線を測定する場合には，吸収線

幅（半値全幅）の3倍程度掃引するのが一般的である．レ

ーザーの波長を分子の吸収線強度の大きい波長 2～5μm

に同調させても，ランベルト・ベールの法則を基本原理と

してppbレベル以下の微量物質の濃度定量を行う場合に

は，吸収信号は非常に小さくなり，直接吸収分光にて検出

される吸収信号は，吸収量（＝1－I /I）のピーク値にし

て約1 ～1 程度となる．一般的に1 程度の吸収量

であれば，数秒から数十秒の積算（平均）処理により十分

検出可能である．1 の以下の信号変化量には，1～2分

程度の処理時間が必要であり，若干，実時間性を損なう．

小型のガスセル内に一対の高反射率ミラーを収納し，光路

を多重反射させて，長い光路を形成するさまざまな方式が

考案されている．代表的なものはホワイトセルとヘリオッ

トセルであるが，比較的サンプルガス量が少なくてすむ

（一対のミラーを含むセルの容積に相当，50cm 程度）の

で多く用いられるのはヘリオットセルである ．ヘリオ

ットセルでは，2枚の曲率をもった高い反射率の非球面ミ

ラーを曲率半径程度離して設置する．3～8 mm程度の

直径のミラーを約40～50mm隔てておくと，1～10m

程度の光路長が十分確保できる．一般的には10回以上の

反射を行うが，光路の重なりは少なく，ミラーの全面に反

射スポットのリサージュパターンが均一にできるように設

計されている．

2. 差周波発生装置

図3に，中赤外差周波光源とガス検出系の構成図と全景

写真を示す．差周波ポンプ光源は，周波数固定のYbファ

イバーレーザーで，波長13 nm，16 nmの2種類，最

大出力20mW（常時は10mW 程度で使用），線幅は設

計仕様値1MHzのものを使用した．ファイバーレーザー

は，発振段がファイバーブラッググレーティングそのもの

を媒質とする方式（DFBのファイバーレーザー）で，出

力数mW，増幅段で10mW 以上の出力が得られる．も

う一方のシグナル光源は，13 nm，17 nm，17 nm

の波長可変DFBレーザーダイオードモジュール（波長可

変領域1 cm ）で，出力2 mW，線幅は2MHzを使用

した．シグナル光源，DFBレーザーの温度・電流を変化

させて約1 cm の波長掃引が可能である．ポンプ/シグ

ナルの両光源はシングルモードのWDM ファイバーによ

って結合され，赤外用の対物レンズ（f＝1 mm）により

PPLN結晶の中心に直径約8 μmの大きさに集光され

る．それぞれの光源は，偏光状態をPPLN結晶内におい

て最も効率よく非線形相互作用させるため，偏光面を補正

する必要がある．ファイバーレーザーとファイバー導光系

は光学アラインメントの機械的特性を十分に改善できる

が，通常，ファイバーを伝搬する光はファイバーの温度上

昇や振動による応力により屈性率分布に変化が現れ，容易

図2 ベールの法則（レーザー吸収分光）による濃度定量の

原理．

図3 PPLNを利用した中赤外差周波分光分析器の構成（左図）と写真（右図）．写真下

方は励起レーザーと電子制御機器，上方が中赤外差周波発生部および分析部．
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に偏光面が変化するため，差周波変換されたアイドラー光

出力に影響する．偏光面の特性は振動や温度変化に敏感で

あり，安定した差周波動作には除振と温度制御は重要であ

る．

本実験で使用したPPLN結晶は長さ2.5mm，厚さ

0.5mmで，分極反転周期が2.6～3.5μmで必要な波

長選択に位相整合が対応できる．PPLN結晶の両端面は

ARコートされ，温度コントロールはペルチェ素子により

電気的に制御されていて，常温から9°C程度までの温度

で使用する．たとえば，3.0 μmのNH 測定では，PPLN

結晶のグレーティングピリオドは3.1μm，動作温度

2°Cで実験を行った．結晶で得られたアイドラー光は

CaF レンズ（f＝5 mm）によりコリメートされ，マル

チパスセル (光路長最長 3 m)およびガスセル (光路長

0.1m)に導入される．ポンプ光とシグナル光はGeフィ

ルターにより遮光され，中赤外のアイドラー光のみ取り出

される．ガスセル内から出た光は，パラボリックミラーに

より高感度・高速応答の3段電子冷却のHgCdTeあるい

は InAs検出器に導入され検出される．検出された信号は

DCアンプにより増幅され，ラップトップコンピューター

に取り込んで解析する．

3. 中赤外差周波発生光源分光分析器の特性

3.1 差周波光源の特性

図4に，ファイバーレーザー (ポンプ光)とDFB-LD

(シグナル光)の出力を変化させたときの，差周波の出力

を測定した例を示す．波長17 nm DFB-LDの出力を2

mW に固定して，ファイバーレーザーの出力を変化させ

た場合と，波長16 nmファイバーレーザーの出力を10

mW に固定して，DFB-LDの出力を変化させた場合との

2通り測定を行った．差周波光の出力はポンプ光とシグナ

ル光の積に比例し，ファイバーレーザー出力が10mW，

DFB-LDの出力が2 mW 程度のとき，3.2 μmのアイド

ラー出力約2.4μW で吸収分光分析には十分な出力が得ら

れる．このとき，変換効率は0.8 mW/W であったが，

本試験装置では，ポンプレーザー/シグナルレーザーのモ

ジュールを交換して他の波長のアイドラー光を発生させて

も，同様な差周波発生変換効率が確保できる．3.2 μm

のCH νバンドの吸収遷移線は，線強度も8.99×1

cm/moleculeと十分で大気中の水の吸収スペクトルをほ

とんど受けず，大気分析には重要な遷移線である．図5

に，この吸収遷移線のスペクトル測定結果を示す．この実

験では，ヘリオットセルのかわりに長さ0.1mの減圧光

学セルを挿入して，13PaのCH の分光スペクトル結果

とガウス関数回帰との残差を示す．残差から，測定光路約

1mに存在する大気中3%程度のH Oのスペクトル干渉

はほとんどないことが確認できる．CH の吸収線のドッ

プラー幅は，理論的に21MHzであるので，測定値20

MHzから測定プローブ光線幅もガウス形状であることを

仮定すれば，式(3)を利用して

Δν ＝ (Δν )－(Δν) (3)

アイドラー光線幅は約7 MHzと推定される．アイドラ

ー光の波長中心安定性は，吸収分光装置を利用して濃度定

量を行う際に重要であるが，中心波長安定性を求めるた

め，この吸収ピークドリフトを利用して長時間にわたり測

定した結果を図6に示す．筆者らの試作装置では，4時間

程度動作するとほぼ周期的に中心周波数が一定となり，

±5 MHz程度の中心周波数ドリフトに収束するので，分

析時に吸収遷移線近辺を1～3GHz程度掃引して吸収測定

する場合には大きな問題はない．一方，短時間での観測で

図4 励起レーザーの入力積と中赤外差周波出力の関係．

図5 CH (33.47cm )の吸収線測定結果．上段：吸収

データとガウス関数フィッティング，下段：残差．
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は，1分間内に±1 MHz程度のドリフトは不可避で周期

的にも生じることがある．DFBレーザーのみを使用した

ガスの吸収を測定する際にはみられない現象であるため，

これはファイバーレーザーの特性に起因するものと考えら

れる．このような減圧気体のスペクトル分析でデータ積算

処理を長く行う場合には，若干の注意が必要である．ま

た，装置の起動時1時間内には，アイドラー光周波数は，

ファイバーレーザーのブラッググレーティング発振段の温

度変化に起因して±30MHz程度ドリフトする場合があ

る ．

シグナル光源波長のDFB-LDの入力電流と動作温度を

変化させると，それぞれ周波数換算で0.0 cm /mA，

0.3 cm /Kアイドラー光周波数が変化する．13 nmの

ファイバーレーザーと17 nmのDFB-LDを組み合わ

せ，アイドラー光波長を3.086～3.076 μm（39～

30 cm 間の1 cm ）まで挿引してNH のスペクトル

測定した例を図7に示す．この場合，セル中に3%程度の

H Oが混在していて，NH の吸収スペクトル近傍20

MHz程度離調した周波数にH O吸収スペクトルが存在

しているが，光源の狭線幅を生かしてNH とH Oのス

ペクトルの分解を十分にできることがわかる．

3.2 分光分析装置によるNO ガス濃度精密測定例

筆者らはこれまでに，ファイバー結合するレーザーモジ

ュールを交換して上述以外のガスNO，N O，CO 等も

分光し，サブppmレベル程度までの濃度定量を行ってい

る．以下には，その一例を紹介する．

ここでは，16 nmのファイバーレーザーをポンプ光源

に13 nmのDFB-LDをシグナル光源にして，3.4 μm

の分光分析装置を構成した場合の測定例を挙げて述べる．

H O，CO，NO，NH 等の吸収スペクトルと干渉しない

ν＋νコンビネーションバンド29.38cm のNO 吸

収線を選択した ．乾燥窒素で希釈して校正された濃度

40ppmのNO を圧力10Torrで吸収測定し濃度を求

め，システムを評価した．図8に，3.4 μm差周波分光

システムのアランバリアンスプロットを示す．横軸は吸収

データ積算回数（時間に相当）で，縦軸はσ/c（偏差（σ）

を測定時の濃度（c））を二乗した値を示す．毎秒の積算回

数は20回で，積算時間が0.0 秒から7.5秒までσ/c値

が減っており，7.5秒 (10 データ積算)を超えたあたり

から増加している．これは，積算時間の増加によりランダ

ムノイズが除去されるのでσ/c値は減少するが，積算時

間の増加に伴って光源や検出器温度制御に起因する周期的

な雑音やガス排気系の周期的な圧力不安定性により徐々に

σ/c値は増加する．数ppbからサブppbを定量するには

1分以上の積算を要するので，吸収信号に影響が出るこの

ような周期的な不安定性を極力排除する必要がある．濃度

の測定偏差σ/c値の極小値は，この場合，積算時間7.5～

1 秒 (積算回数10～20 回)で約±1%となった．こ

のときの測定スペクトルの様子を図8中のコラムに示す．

図7 中赤外差周波1 cm 波長掃引時のNH とH Oの吸

収スペクトル測定例（38～39 cm 付近）．

図8 繰り返し測定時の濃度指示値偏差とデータ積算回数の

関係．

図6 装置立ち上げからの時間に対する中赤外差周波の中心

周波数ドリフトの様子．
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濃度絶対値がガスクロマトグラフのものと一致するよう

にライン強度を求めると，8.9×1 cm/moleculeで，

HITRANデータベースの値9.1×1 (cm/molecule)

と 2%程度以内の誤差である．最適な加算平均時間後，

3.4 μm差周波分光システムをNO 濃度1～50ppmの

範囲であらかじめガスクロマトグラフにより校正された混

合ガスを使用して校正した結果，相関係数 r 値は0.99

以上が得られた．また，図9に，7 時間連続測定試験を

行ったときの一部，8時間測定の結果を示す．校正試験は

40ppmのNO を1時間測定後，乾燥空気を2時間流し

て置換し，これらを繰り返す．測定の濃度の指示値の変

化，偏差がいずれも±1.5%以内であることを確認し，ゼ

ロ点のドリフトはないことも確認した．

3.3 NH (6510.986 cm )NO (2887.244 cm )吸収ス

ペクトル同時測定への展開

Gustafssonらによって，差周波発生と差周波発生の励

起光源であるポンプ光とシグナル光を利用し，近赤外領域

と中赤外領域の2つの波長領域で，同時に3つの分子を測

定する研究が報告されている ．シグナル光の波長領域

(ここでは1.5μm周辺の波長領域をいう)では，線強度

が低いもののNH ，H O，CO，CO などの吸収線が多数

存在している．また，差周波発生後のポンプ光とシグナル

光の出力は，差周波発生以前と比較して減衰は少ない．そ

のため，特に差周波発生後のシグナル光は分光用光源とし

て十分再利用できる．3章2節で述べた装置で，近赤外領

域に存在するNH の吸収スペクトルと中赤外領域に存在

するNO の吸収スペクトルを同時測定した結果を紹介す

る．このような測定は，燃焼排ガスの監視としても応用が

可能である ．

図1 (a)に，シグナル光の波長を掃引したときのアイ

ドラー光の波長に対し，その波長領域に存在するNH ，

H O，CO の吸収の様子を計算した結果を示す．下段が

シグナル光に対するNH の吸収スペクトル，上段がシグ

ナル光の波長に対して得られるアイドラー光のNO の吸

収スペクトルを示している．点線で囲った61.96cm ，

28.24cm が，周波数3GHz程度の掃引幅で比較的

明確な吸収信号が得られ，また他のガスの吸収線からも干

渉がない領域である．実際に実験では，PPLN結晶の周

期反転分極の周期は2.8μm，動作温度2°Cとし，3章

2節で述べた装置との差異は，シグナル光を抽出するため

Ge結晶板，ロングパスフィルターと InGaAs検出器を付

加した点である．測定条件は，NH 濃度10ppm，NO

濃度40ppm，温度26K，光路長8.5mとした．図1 (b)

に，61.96cm に存在するNH 吸収スペクトルと

28.24cm に存在するNO 吸収スペクトルを同時に

図9 NO の濃度連続測定試験結果（濃度40ppm NO を1

時間測定後，乾燥空気2時間測定を繰り返し測定）．

図1 中赤外差周波分光器のシグナル光（61 cm ）とアイドラー光（28 cm ）の2波長を利用したNH ，

NO 同時吸収測定．（a）シグナル光を波長掃引したときのシグナル/アイドラー光波長領域のNH ，NO の吸収

スペクトル計算結果，(b)実験結果．
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分光測定した結果を示す．この図では，シグナル光源であ

るDFBレーザーの電流のみ変化させて，近赤外線の領域

3GHzの掃引に対し得られる中赤外線周波数の2つの検

出器からの出力をコンピューターで解析時に合成してい

る．この結果からも，本分光器を用いて異なった赤外波長

域にある2つの分子の吸収スペクトルを同時に分光測定で

きる可能性が示された．吸収信号を解析すると，吸収光路

を3 mとすれば，どちらの分子もサブppmレベルの濃

度を1 秒以内で定量可能である．

現在市販されている小型のレーザーと分極反転結晶を組

み合わせて波長，出力や安定性が高い中赤外光源を試作

し，数種のガスの分光分析例について述べた．この装置で

は，サブppmの濃度レベルを短時間（1 秒以内）で精度

よく定量できる．また，長時間動作でも，校正指示値の変

動は少なく実用性も高い．通信帯DFB半導体レーザーに

より波長の切り替えや多重化，さらにレーザー変調の技術

を組み合せれば，高機能な多成分分光分析器へ展開できる

であろう．これまでの中赤外出力はμW レベルと，長光

路セルでの吸収分光応用に限られていたが，リッジ導波路

型のPPLNは出力向上に寄与し数mW レベルの出力が得

られるので ，レンジ数1 m程度のスタンドオフセンシ

ングへも適用可能で，応用展開もさらに広がりをみせてい

る．パターン・オリエンテッドGaAs半導体材料などが

より安定で安価に供給されるようになれば，中赤外線光源

の波長可変領域も広がり，すぐれたレーザー分光器として

利用できるようになるだろう．
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