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　レーザ技術は、過去数10年、燃焼
診断に広く適用されてきた。高い時間
分解能、空間分解能、種選択性を持つ
非侵襲的計測によって、火炎温度およ
び、火炎前面に極めて短時間にしか存
在しない微量な中間体種の濃度可視化
が可能になっている。
　コヒレント、非線形レーザ技術は特
に低濃度分子の高感度検出に適してい
る。したがって、高出力パルスレーザ
や高感度検出器が、コヒレントレーザ技
術には不可欠な要素である。スウェー
デンのルンド大（Lund Uni ver si ty）と
デンマーク工科大（DTU Fotonik）の
研究チームは、赤外（IR）縮退四光波
混合（DFWM）と新しい高感度IR検出
器を組み合わせたアプリケーションを
開発した。これは、中赤外光を近赤外
波長にアップコンバージョンして、こ
れらの波長を検知できる、より感度の
高い検出器を利用する。この新しい検
出器は、化学種アセチレンの検出感度
を、例えば500倍以上に高め、中赤外
域における燃焼診断でサブppm（100万
分の1）検出限界を可能にする。この
アップコンバージョン検出原理は、ガ
ス種濃度の画像情報を提供することで
従来の検出方式の機能を拡張する。

燃焼気体の計測
　今日の有力なエネルギー源は、交通

と発電の両方において、燃料の燃焼で
ある。風力や太陽エネルギーなどの再
生可能エネルギーが最近開発されてい
るが、燃焼の重要性はは当分変わらな
い。バイオマスや他の再生可能なCO2

ニュートラルな燃料の燃焼の利用に向
かって進歩しているとは言え、エンジ
ンやガスタービンを種々の燃料に適用
するプロセスは複雑である。バイオマ
スは一般に、塩素（Cl）、カリウム（K）、
硫黄（S）など燃焼中に有害な汚染物質
に変わる種々の物質を含んでいる。既
存の燃焼機関の効率を改善するため
に、また新しい燃料やエンジンを最適
化して汚染物質の排出を減らすため
に、燃焼中に起こる反応を詳細に理解
することが重要である。
　ここ数十年、燃焼研究用のレーザ診
断の発展によって、燃焼プロセスの理
解は一段と深まった。燃焼にとって重
要な多くの分子種、例えば水（H2O）、
二酸化炭素（CO2）、メタン（CH4）、アセ
チレン（C2H2）、塩化メチル（CH3Cl）、硫
化カルボニル（OCS）、硫化水素（H2S）
などは従来の紫外（UV）、可視光レー
ザでは調べることができない（これら
のレーザは、上の種に対するスペクト
ル遷移が欠如している）。これらの分
子種は、2〜4μmの中赤外スペクトル
域で強い分子振動遷移を持っている。
　とは言え、燃焼気体向けの中赤外分

光計は、この領域で利用できる検出器
の感度が低いことが限界になってい
る。また、燃焼炎内の高温領域におけ
るIR放射からの大きなバックグラウン
ドノイズも制限要因になっている。
　今日利用できる最良のIR検出器は、
極低温冷却光起電アンチモン化インジ
ウム（InSb）検出器だ。これは、ノイ
ズ抑制のために液体窒素で冷却する必
要がある。これらの検出器は、例え燃
焼炎から離して置いたとしても、室温
で全ての対象物から来るバックグラウ
ンドIR光が検出信号対ノイズ比（SNR）
を厳しく制限する。

コヒレントレーザ技術
　コヒレント非線形レーザ技術では、
信号はレーザのようなビームとして生
成され、炎からかなり離れた位置で検出
できるので、背景放射が大幅に抑制さ
れる。IR-DFWMは、高感度コヒレント
レーザ技術である。これは、燃焼状況に
おける高感度、非侵襲計測では高い可
能性を持っている。
　IR-DFWMでは、測定体積において3
つの高出力レーザビームが交差する（1）。
分子がレーザ照射を吸収すると、ビー
ムの2つの交差領域で形成された干渉
縞が、調べている分子の励起状態と基
底状態で交互に構成されたグレーティ
ングを生成する。第3のビーム、つま
りプローブビームは、このグレーティ
ングから散乱されて検出器に向かう。
吸収が起こる波長は、どの種が計測体
積に散在しているかを示す、また信号
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ビームの強度は種の濃度基準として使
用される。
　中赤外信号フォトンを検出するため
には、極低温InSb検出器が一般に使
われる。しかし、室温で動作するアップ
コンバージョンをベースにした検出器
は検出感度を大幅に改善し、さらにイ
メージング機能も加えてくれる。

アップコンバージョン
　アップコンバージョン検出器の中核
原理は、低エネルギー中赤外領域から
の信号フォトンをより高いエネルギー
の可視光または近赤外領域に変換する
ことである。このプロセスは、非線形結
晶で起こり、基本的に2つのフォトン
のエネルギー加算からなり、これによっ
てより高いエネルギーの新しいフォト
ンが生成される。このエネルギー加算
は、周波数加算に対応している。しか
し、和周波（SFG）が可能であるのは、
関与するフォトンの運動が位相整合を
介して保存される場合だけである。
　フォトンの運動は、伝搬方向と透過
する媒体の屈折率に依存する。このた
め、アップコンバージョン検出器は、
伝搬方向と入力信号波長の両方に対し
て感度がある。フォトンの運動が保存
されるとき、そのプロセスは位相整合
となっており、その領域は詰まるとこ
ろ、結晶を通して新たな波長で整然と
累積信号出力を形成することになる。
われわれの実験では、周期分極反転ニ
オブ酸リチウム（PPLN）結晶を用いて
いる。位相整合という制約は、燃焼解
析では利点となる。受け入れられる帯
域が数ナノメートル（nm）に制限され、
ほとんどの熱背景がブロックされるか
らである。アップコンバージョン検出
器は、レーザキャビティ内部に非線形
結晶を置いた高共鳴系を利用すること
で非常に効率的になっている（図1）。

この構成で、変換量子効率20％のイ
ンコヒレント像のアップコンバージョ
ンを報告した（2）。
　再調整が不要で、可搬型の遮光・低ノ
イズシステムを造るためにレーザキャビ
ティはコンパクトな黒い陽極酸化アル
ミボックスに実装している。IR-DFWM
セットアップは信号ビームの高感度計
測を必要とするので、レーザキャビティ
内の非線形結晶からアップコンバートさ
れた光は、ほぼシングルフォトン感度の
電子増幅CCD（EMCCD）チップに集
光され、1フレームが各IRパルスに保
存される。コヒレント中赤外光源の波
長が掃引されるにしたがい、スペクトラ
ムがポイント毎に構築され、スペクトラム
の一つの波長が、画像では選択したデー

タピクセルの総和を表している（図2）。
　CCDカメラは原理的に高感度ポイン
ト検出器で置き換えられるが、CCD画
像情報はシステムにおけるノイズ解析
に役立つ。波長掃引の関数として、わ
れわれの初めてのノイズ解析は、ノイ
ズパタンの周期的な変化を示すものだ
った。その結果、ノイズはシステムの
様々な表面からの散乱の結果であるこ
とが分かった。このことは、システム
の最適化に役立った。またアップコン
バージョンと従来の検出器の両方で、
全般的なノイズを大幅に減らすのにも
役立った。
　さらに、そのイメージ検出器によっ
て、実際の信号以外に疑似信号を生み
出すノイズ源を区別することができ
る。したがって、最良の信号と最少の
散乱光を持つピクセルを重点的に選び
出すことによって、SNRの大幅な改善
が達成される。
　こうした努力にもかかわらず、アッ
プコンバージョン検出器を使用する際
のシステムの優勢なノイズ源が散乱光
であることが分かった。したがって、
散乱光レベルを抑制すれば、システム
における検出レベルがさらに下がるこ
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図2　EMCCDイメージャが中赤外種検出の
データピクセルを作る。



とになる。

効率的な信号生成
　効率的な信号生成には、IR-DFWM
セットアップにおける交差するビーム
が位相整合するように正確な角度で整
列されていなければならない（図3）。3つ
の見えないビームを正確に互いに直角
になるように整列させるという問題に
対処するために、われわれはフッ化カル
シウム（CaF2）ガラス反射板（BOXCAR
プレート）を開発した。これは特殊コー
ティングしてあり、赤外波長用に特別
設計されている。
　これらのプレートは、単一のレーザ
ビームを強度が等しい4つの並行ビー
ムに分けるために使用できる（図3）。
これらビームの3つを、CaF2レンズを
使って交差させ、自動的にIR-DFWM
プロセスの位相整合条件を満たすよう
にする。もう1つの利点としては、4番
目のビームが信号ビームパスをたどる
ので、検出器に対する信号の整列が容
易になる。
　IR-DFWMレーザ技術は、アセチレ
ンの計測に適している。他の燃料の燃
焼中に中間反応で形成されるアセチレ
ンはススの前兆として、ススの形成に
重要な役割を果たす。したがって、炎
の中でススがどのように形成されるか
を調べるために、原位置で非侵襲的に
計測する技術が重要になる。窒素で希
釈された室温アセチレンガス流では、
3.1μm付近の強い吸収線で、感度が
35ppmに落ちることが確認された。ア
ップコンバージョンシステムの空間分
解能を利用して空間フィルタリングと
SNRとを改善すると、1ppmまでの検
出レベルが可能になる（図4）（3）。
　アップコンバージョンイメージング検
出器では、燃焼検出用にIR-DFWM技
術をppb濃度限界まで改善できる見込

があり、これにより、炎の中のスス形成
の早期反応を調べることが可能になる。
アップコンバージョン検出器のイメージ
ング特性を使用してIR-DFWM技術を
拡張し、乱流燃焼状況（エンジンまたは
ガスタービン）の2次元計測が現実とな

る興奮するような可能性も秘めている。
このような状況では、種濃度と温度が
燃焼サイクル中に劇的に変わる。この
ことは、燃焼プロセスを完全に理解す
るために必要な瞬間的なフレームゾー
ンマップが作れるということである。
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