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研究成果の概要（和文）：新規の汎用分光法として、光周波数コム干渉型分光計測法を開発した。

その基本構成として、光周波数コムレーザ光と単一波長レーザ光の干渉信号を利用するシステ

ムを確立した。そして、実際に高気圧プラズマ分光に適用し、アルゴン準安定励起原子の吸収

スペクトルの詳細構造を一括取得することに成功した。本分光計測法は、プラズマ診断のみな

らず、一般的な各種サンプルに対する細線スペクトルの精密測定への応用が期待できる。 

 
研究成果の概要（英文）：Novel frequency-comb interference spectroscopy is successfully 
developed, which includes optical frequency-comb and single wavelength laser rays and 
utilizes their interference (beat) signals. A specific signal measured in one shot of 
a high-pressure Ar plasma reveals a fine absorption spectrum of Ar metastable atoms. This 
method is not limited for use in plasma diagnostics, and can be applicable to general 
diagnostics of fine optical frequency spectra with high accuracy.  
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１．研究開始当初の背景 

近年、高気圧下で熱非平衡性を持つプラズ
マの様々な生成法が報告され、簡便な材料プ
ロセスや、液体や生体へのプロセスの実現な
どの技術革新に向けた研究が進められてい
る。この高気圧プラズマ中の励起粒子密度計
測は、プラズマ生成原理の解明やプロセス応
用への放電の最適化を行う際に必須であり、
自然放出寿命が長くプロセス時に重要な役

割を果たす準安定励起原子やイオン等の計
測が行われている。しかし、高気圧下では衝
突広がりが大きく吸収スペクトルが数十 GHz
と広帯域になるため、励起粒子密度診断に有
効なレーザ吸収分光法では半導体レーザの
モードホップにより吸収スペクトル全体を
連続的に計測することが困難という問題に
直面する。 
この問題点を解決する手法として、別分野
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で発展を遂げている光周波数コム発生器に
よる広帯域でコヒーレントなレーザ光の発
生手法[1]に着目した。これは半導体レーザ
光を周波数領域で等間隔に並ぶコヒーレン
トなレーザ光の集合である「光周波数コム」
に変換したものであり、光源として用いるこ
とで広帯域な吸収スペクトルを同時計測す
ることが可能となると推測される。 
申請者は、織物状電極を用いた大気圧フレ

キシブル面状プラズマ生成法の研究[2]や、
ミリ波透過法や近赤外レーザ吸収分光法に
よるプラズマ診断[3,4]に取り組んできた。
今回は上記の知見を基にして広帯域なレー
ザ光源として光周波数コムを採用し、さらに
吸収スペクトル検出に対して元のレーザ光
と光コムとのビート信号の利用を行うこと
を着想した。この新規分光測定法により、回
折格子型分光器に付随するような装置広が
りとは無縁の、革新的な連続スペクトル計測
法が提案できる。 
 

２．研究の目的 

本研究で用いる新規分光測定法の光源と
して、まず励起粒子密度計測に最適な光コム
発生器を製作する（図１参照）。現在汎用と
なっている発生器はその各コム間隔が数 GHz
と広く、全体で数十 GHz の広がりとなる励起
粒子診断には適していないため、各コム間隔
が数十～数百 MHz 程度で全体の帯域が数十
GHz となるような発生器を新たに導入する
（図２参照）。また、吸収スペクトルの検出
系についてはプラズマを透過した光コムを
元々の単一波長レーザ光と重畳してビート
信号を発生させ、そのスペクトルを測定する。
ビート信号の帯域は光コムの広がりと同様
の数十 GHz となると予測されるので、マイク
ロ波スペクトルアナライザでの測定が可能
となる。これらの光源・検出系からなる新規
分光測定装置を用いて、大気圧プラズマ中励
起粒子の原子・分子吸収スペクトルを時間分
解能がミリ秒、空間分解能 <500 μm、周波
数分解能 ～100 MHzのスペックで一括計測す
る。 
 

３．研究の方法 

本研究では、まず大気圧プラズマ中励起原
子の吸収スペクトル計測に最適な光周波数
コム発生器を新たに設計し、位相変調器と光
共振器の組み合わせにより製作する。その後
ビート信号のスペクトル検出系と組み合わ
せることにより、分光測定系全体を構築する。 
計測対象のプラズマ源として、典型的な高

気圧プラズマ源であるランプ用直流放電や、
近年研究が盛んに行われている大気圧プラ
ズマジェット等を作製し、放電基礎特性を従
来の手法（発光分光法など）で診断する。動
作ガスとしてはアルゴンや窒素、それらの混

合ガスを想定する。 
上記のプラズマ源を光コムによる分光測

定部に設置し、アルゴンガスを用いた場合の
プラズマ中アルゴン準安定励起原子の吸収
スペクトルを計測し、その密度分布を算出す
る。 
 
４．研究成果 
気相中の励起原子の分光診断において、上

準位への遷移に伴うスペクトル幅はせいぜ
い数 GHz にとどまるため、その形状を特定す
るには気体分子の指紋スペクトルよりもさ
らに詳細な波長分解能での測定が求められ
る。これまで我々のグループでは、波長が 10-3 
nm オーダーで精度良く設定可能な可変半導
体レーザを用いて吸収スペクトルを得てき
たが[4]、該当波長周辺での走査にある程度
の測定時間を要していた。今回我々は周波数
軸上で標本化可能な光周波数コムに着目し
[5]、かつ単一波長レーザを併用することで、
零位法として標本化された微細吸収スペク
トルの一括取得法を開発した。以下、この手
法を光周波数コム干渉型分光計測法と呼ぶ。 
 構成の概略を、図１に示す。光周波数コム
光源としてはフェムト秒レーザ（波長 810 nm
近傍においてコム間隔 81 MHz で分布）を用
い、サンプル（プラズマ）部を透過した後に
単一波長の半導体レーザ（811.528 nm）を重
畳し、そのビート信号をフォトディテクタに
入力してマイクロ波帯でのスペクトルアナ
ライザを用いて分析することとした。単一波
長レーザ光周辺での周波数スペクトルの様
子を図２に示す。プラズマを点灯するかしな
いかにより、ビート波にプラズマ中の粒子に
よる吸収スペクトルが得られると考えられ
る。 
実際の実験における測定対象として、圧力

2.6 kPa の Ar ガス中で 13.56 MHz・2 W の高
周波にてプラズマを発生させ、長さ 30 mm の
吸収光路長とした。これは、ガラス管内にて
作製しているが、開放空間へ接続することで
ジェット状プラズマとなる形状である。Ar の
準安定励起原子による吸収（1s5→2p9）付近
の波長で観測したところ、図３のような測定
データ（図３は一部の拡大図）および図４の
ような吸収スペクトルが得られた。ビート波
としては正負の両方向で同じ周波数差に対
応するものが同様のマイクロ波周波数にお
いて両者観測されるが、一方に関して明瞭な
吸収プロファイルが得られ（図３の ”Lower 
level”）、もう一方（図３の ”Higher 
level”）も零点での折り返し波形であるこ
とがわかった。同様の条件における吸収線の
半値幅が 2 GHz 弱であるとの他報告[6]が従
来法によりなされており、それとほぼ同様の
吸収スペクトルを捉えていることから、確か
に Arの準安定励起原子由来の信号と言える。 



 

 以上のように、光周波数コム型レーザと単
一波長レーザを組み合わせることで、特定波
長周辺での吸収分光スペクトルが一括して
詳細に取得可能であることを示せた。すなわ
ち、プラズマや気相中の分子も含んだ粒子種
の診断にとどまらず、微細な光吸収構造を持
つ一般的な診断対象に対して適用可能であ
り、用いた手法が他の系へ応用可能であるこ
とも含めて、汎用性のある成果と言える。 

 その他、測定対象として用いる Ar ガス中
でのプラズマ生成についての種々の検討も
行った。上記に用いた測定対象は、このよう
な事前検討を元に、最も適した測定対象とし
て選択したものである。 
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①K. Urabe, B. L. Sands, B. N. Ganguly and 

図２．光周波数コム干渉型分光計測法の概念

説明図。光周波数コム型レーザ光と単一波長

レーザ光の干渉信号（ビート信号）は、単一

波長レーザ光の波長を零点として、その差分

の周波数を持つ低周波スペクトル（我々の場

合、マイクロ波帯）として観測できる。 

図１．光周波数コム干渉型分光計測法の構成

概要図。光周波数コム型レーザ光は、一定な

周波数間隔を持つスペクトルが多数整列した

コヒーレント光源である。ここに、単一波長

レーザ光を重畳させ、２つの光のビート信号

を検出し、それをマイクロ波帯の周波数スペ

クトルアナライザで解析する。 

図３．光周波数コム干渉型分光計測法で得ら

れたマイクロ波帯スペクトルの例。異なる３

ショットのデータを示す。 

図４．光周波数コム干渉型分光計測法により

得られた、アルゴンの準安定励起原子による

吸収信号。周波数がゼロのところが、単一波

長レーザ光の周波数に相当する。 
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