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研究成果の概要（和文）：高精度ガス分析のために、共振器モード分散分光とデュアルコム分光を融合し、光強
度揺らぎの影響を受けない完全周波数ベースの分光法を実証した。そのために、サンプルセル一体型の光共振器
を開発し、光共振器のFSRが光コムのモード間隔の整数倍となるように、それぞれの周波数を精密に制御した。
得られたスペクトルは特別な補正無しでバックグラウンド成分がほぼゼロであり、スペクトル解析によるガス濃
度測定の精度が大きく向上すると期待できる。

研究成果の概要（英文）：We demonstrated a fully frequency-based spectroscopic method that combines 
cavity mode dispersion spectroscopy and dual-comb spectroscopy for high-precision gas analysis. To 
achieve this, we developed a sample-cell-integrated optical cavity, precisely controlling the 
frequencies to ensure that the cavity free spectral range (FSR) is an integer multiple of the comb 
mode spacing. The resulting spectrum exhibits minimal background components without any special 
corrections, leading to significantly improved accuracy in gas concentration measurements through 
spectral analysis.

研究分野： 光計測、分子分光

キーワード： 光周波数コム　デュアルコム分光　光共振器　ガス分析

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
気候変動の予測や、プラント排気ガスのリアルタイム分析など、高感度・高精度かつ高速な分光ガス濃度測定が
求められている。通常の分光ガス濃度測定では光強度揺らぎの影響で精度が制限されるが、完全周波数ベースの
共振器モード分散光をデュアルコム分光で実現することで、光強度揺らぎの影響を受けないバックグラウンドフ
リーのスペクトルが得られることが実証された。これらの成果により、多成分ガス分析の精度が向上し、上述の
応用のさらなる発展が期待できる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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1. 研究開始当初の背景 

 

温室効果ガスによる気候変動の予測、自動車や燃焼系プラントからの多成分排気ガスのリア

ルタイム分析、半導体製造過程の高純度ガス中の不純物の検出・定量などにおいて、高感度・高

精度かつ高速な分光ガス濃度測定が求められている。例えば、気候変動の予測では、CO2や CH4

など温室効果ガスの大気・海洋・化石燃料間の炭素循環を評価しており、高精度な炭素同位体比

測定が必要となる。分光によるガス分析法には、非破壊・非接触で多成分のガスを高分解能で分

離できるメリットがある一方で、光強度や受光器感度の揺らぎが精度を制限する。 

 

2. 研究の目的 

 

我々は、開発した低雑音デュアルコム分光計を用いて高精度多成分ガス濃度測定の実現を目

指してきた。その中で、デュアルコム分光による吸収分光を行って CH4 の濃度測定精度を評価

し、相対不確かさ 7 × 10−4が得られた。不確かさの制限要因は、スペクトル強度揺らぎ、レーザ

ー強度雑音、分光計で発生する干渉フリンジなどと考えられる。一方で、近年、光共振器を使っ

た完全周波数ベースの分光法「共振器モード分散分光（CMDS）」により高い感度が実演された。 

そこで我々は、図 1 に示すように CMDS とデュアルコム分光を融合し、光共振器を用いた完

全周波数ベースのデュアルコム分光法を開発する。図 1 は本研究の全体像を示す。スペクトルの

信号対雑音比（SNR）劣化の要因となる光強度揺らぎの影響を抑え、高感度かつ不確かさの極め

て小さな究極的なガス分析法の実現を目指す。 

 
図 1: 本研究の全体像 

 

3. 研究の方法 

 

(1) CMDS の計算プログラム作成 

サンプルセル一体型光共振器の設計・納品に時間がかかることが分かったため、その間に共振

器モード分散分光で得られるスペクトルを計算するためのプログラムを作成した。 



(2) サンプルセル一体型光共振器の開発 

本研究ではまず、CMDS を行うために、サンプルガスを光共振器内に封入できる「サンプルセ

ル一体型光共振器」を開発した。以下のような特徴がある。 

 

 高フィネスの共振器を実現できるよう、共振器ミラーをサンプルセルの内側に配置 

 サンプルセルを真空引きした状態でミラーのアラインメントが可能 

 全ての光コムモードが共振器と共鳴するように、共振器フリースペクトラルレンジ（νFSR）

を光コム繰り返し周波数（frep）の整数倍に正確に調整可能（frep = 48.4 MHz, νFSR = 290 MHz） 

 

図 2 は設計した共振器のミラー保持部の図面である。これを 2 つ対向する形で配置し、間にニ

ップルを挿入することで共振器を構成する。共振器長は約 50 cm である。ミラーのアラインメン

トはキネマティックマウントで調整する。さらに、ミラー保持部には並進ステージが取り付けて

あり、共振器のアラインメントを崩すことなく共振器長の調整が可能である。さらに、ミラーと

一緒に取り付けられた PZT を使って共振器長の微調整を行う。 

 

図 2: サンプルセル一体型光共振器のミラー保持部 

 

(3) デュアルコム CMDS の実証 

 

開発したサンプルセル一体型光共振器を用いて、デュアルコム CMDS のスペクトルを観測し

た。図 3 にその測定系を示す。光コム 1 の周波数は UTC(NMIJ)に基づく参照周波数に、光コム

2 の周波数は光コム 1 に対して数珠つなぎで位相同期し、デュアルコム分光の条件を満たす周波

数条件となるように制御する。一方、共振器は、透過モード周波数が光コムモード周波数と一致

するように、高安定共振器に安定化された参照 CW レーザーを用いて共振器長を安定化する。

その状態で、共振器を透過した光コム 1 のビームを光コム 2 と重ね、受光器で干渉信号を取得す

る。干渉信号は A/D コンバータでサンプリングし、PC に取り込む。取り込んだ干渉信号をフー

リエ変換することで、共振器を透過した光コム 1 の透過スペクトルが得られる。 

サンプルによる共振器の共鳴周波数シフトを測定するためには、線幅約 1 MHz の光共振器透

過モードのスペクトルを観測する必要がある。そこで、光コム 1 のモード周波数を少しずつ掃引

しながら複数回スペクトルを取得し、最後にそれらを 1 つのスペクトルに結合した。 

 



 

図 3: デュアルコム CMDS の測定系 

 

4. 研究成果 

 

(1) 共振器モード分散分光の計算プログラム作成 

 

図 4 に、濃度 100 μmol/mol の CH4のひとつの吸収線を大気圧下で測定した場合の FSR スペク

トルの計算結果を示す。FSR スペクトルを測定すると、スペクトル形状は共振器分散の周波数微

分の形となり、このような形状となる。HITRAN データベースから選んだ 1 つの吸収線のみで計

算しており、微細構造は考慮していない。計算に用いたパラメータは、吸収線強度が 5.7 × 10−22 

cm−1/(molecule/cm2)、圧力幅 2 GHz である。約 2 kHz の FSR シフトが検出される見込みである。

測定データ解析においては、本計算プログラムを濃度計算や精度・感度の評価に用いる。 

 

図 4: CH4 の CMDS スペクトルの計算結果 

 

(2) サンプルセル一体型光共振器の開発 

 

図 5 は、共振器を透過した参照 CW レーザーと光コム 1 を受光器で観測した結果である。共

振器長を掃引しながら透過光パワーを観測した。フィネスは約 300 で、ミラーの反射率から計算

された値との一致が確認できた。CW レーザーで観測した共振器共鳴モードの間に光コムの透過

信号が 6 つ含まれることから、νFSR = 6frepが達成できていることが確認できた。 

 



 

図 5: CW レーザーと光コム 1 の共振器透過パワー 

 

(3) デュアルコム CMDS の実証 

 

図 6(a)は、最初のサンプルとして共振器に 10 Pa の C2H2を封入して測定した ν1 + ν3バンドの

スペクトルである。測定スペクトルが光コムのスペクトルや測定系の周波数依存性の影響を受

けておらず、特別な補正なしでもバックグラウンド成分がほぼゼロである。これは、デュアルコ

ム CMDS が完全周波数ベースの分光手法であることの大きな利点である。 

図 6(b)は、図 6(a)の拡大図である。横軸の間隔が、C2H2 のドップラー幅と同程度の 290 MHz

であるため、ここからガス濃度を精度高く求めるにはやや分解能不足と思われるが、圧力幅が支

配的となる大気圧中のガス分析においては、ガスのスペクトル線幅は数 GHz となるため、問題

にはならない。 

 

図 6: C2H2 10 Pa で測定したスペクトル 

 

今後は以下を予定している。 

 

□ 観測したスペクトルと計算スペクトルとの比較 

□ 高精度で調製した 1 気圧 N2中の低濃度 CH4の測定し、感度と精度を評価 

□ 共振器ミラーをより高いフィネス（約 20000）のものに交換し、より高い感度を実現 

 

さらに、FSR スペクトルをより効率的に測定するための手法を検討するなどして測定時間も短

縮し、デュアルコム CMDS の性能を示していく。 
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