
(34)

Diode Laser Absorption Spectroscopy, TDLAS)，キャビティリ
ングダウン分光法 (cavity ring-down spectroscopy (CRDS) な
どが開発されている[1-3]．本解説では，吸収分光法に関し
て，電子励起，原子・分子の電子，振動，回転エネルギー
準位とその遷移，Lambert-Beer 則を始めとする基礎原理，
各種手法の特徴について概要を取りまとめた．また，
TDLAS を例に，燃焼場の温度，濃度計測結果およびコン
ピュータ断層撮影法 (Computed Tomography, CT) と組み合
わせた 2 次元 (2D) 温度，濃度計測結果などの応用を紹介
する．

2.  吸収分光法の理論

2.1.  原子・分子のエネルギー準位
　吸収分光法では，原子・分子の内部エネルギー遷移に伴
う光吸収現象を利用している．原子・分子には，温度によ
り規定される並進エネルギーの他，原子・分子構造に起因
する電子，振動，回転エネルギーが存在する．原子・分子
に光が入射すると，原子・分子のエネルギー遷移に対応し
た波長の光を吸収する．電子，振動，回転エネルギーは原
子・分子に特有な値を有するため，吸収スペクトルを計測
することにより，温度，濃度を同定できる．通常，原子・
原子の電子，振動，回転エネルギー及びその遷移は量子力

1.  緒言

　エンジンやボイラのように燃焼現象をエネルギー生産手
段として活用する場において，環境保全やエネルギーの有
効利用の重要性が指摘されている．このような背景から，
その構造や過渡的な振舞いを詳しく解明することが急務と
なっている．このニーズに対応するためには，温度や各種
成分濃度を計測し，火炎の詳細構造を明らかとすることが
必要である．近年，高感度・高応答の計測手段として，レー
ザーなどの光を応用した計測技術が研究開発されており，
高応答・多成分計測が適用されている[1-4]．このような技
術開発により，エンジン立上げ時の排ガス挙動などが把握
可能となっている[4-8]．この中で，吸収分光法はその原理
が単純であり，定量性を確保しやすいなどの利点を有し，
広い分野において活用されている．吸収法分光は，光が吸
収媒体を透過するときの光吸収量を計測し，対象成分の温
度，濃度を求める手法であり，計測の高感度化，高速化を
目的とした手法が開発されている．この中には，フーリエ
変 換 赤 外 分 光 法 (Fourier transform infrared spectroscopy, 
FTIR)，非分散型赤外線吸収法 (non-dispersive infrared 
spectroscopy, NDIR)，波長可変半導体レーザー吸収法 (Tunale 
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学により規定される．本解説では，2 原子分子を例に，エ
ネルギー準位とその遷移について解説する[1,3]．
　2 原子分子のエネルギー準位は，電子エネルギー (Ee)，
振動エネルギー (Ev)，回転エネルギー (Er) の和として表す
ことができる．これらのエネルギーは，シュレーディンガー
方程式の固有関数の固有値として計算できる．電子エネル
ギーは，電子軌道に基づくエネルギーである．2 原子分子
では，振動エネルギー Ev，回転エネルギー Er は以下の式
で与えられる．

 (1)

 (2)

ここで，h はプランク定数，c は光速，v は振動量子数，J 
は回転量子数，ωe，ωexe，ωeye は振動定数，Bv，Dv は回転
定数である．エネルギー準位 i に存在する分子数 ni は，ボ
ルツマン分布により規定され，対象とする分子数 n と以下
の関係を有する．

 (3)

ここで，gi 及び Ei はエネルギー準位 i の縮退度とエネル
ギーである．
　上記に示したように，原子・分子には多数のエネルギー
準位が存在し，各準位のエネルギー差に一致した波長の光
が入射されると原子・分子はその光を吸収する．光の吸収
の有無は，選択測により決定され，その光吸収強度は遷移
確率により規定される．これらの値は，量子力学を用いた
計算や実測などにより求められており，これらの値を数値
化したデータベースが活用されることが多い．データベー
スとしては，HITRAN データベース[9]などが存在する．な
お，これらデータベースは，実測値との乖離が生じている
ことが多く，特に高温域では，実測値をベースとした値を
用い，精度向上を図る必要がある[10]．

2.2.  吸収分光法
　吸収分光法は原子・分子が特有の波長の光を吸収する性
質及びその吸収量の温度・濃度依存性を利用した計測法で
ある．入射光が光路長 L の吸収媒体を通過するとき，入射
光 Iλ0 と透過光 Iλ の強度の比 (Iλ/Iλ0) が測定対象成分の濃度
や温度に依存する．この関係は，以下に示す Lambert-Beer 
則に従う[1-3]．

 (4)

ここで Aλ は吸光度，ni は準位 i に存在する分子数密度，L 
は光路長，Si,j (T) は準位 i から j への遷移における吸収線強
度，T は温度，Gνi,j は吸収線のブロードニング関数であり，
通常 Voigt 関数で表される[1]．吸収線強度は温度と濃度に
依存し，スペクトル形状から温度を，スペクトル強度から
濃度を算出することが可能となる．スペクトル形状の評価
では，温度・圧力の変化に伴う吸収線のブロードニング効
果を適切に取り扱う必要がある[1-2]．

2.3.  吸収分光法を用いた具体的な計測手法
　吸収分光法では，計測の高感度化，高速化を目的とした
手法が開発されている．この中には， FTIR，NDIR， 
TDLAS，CRDS などがある[1-3]．FTIR と NDIR は，光源
として赤外域の連続光を使用している．FTIR では，光の
干渉現象を利用し，検出される干渉波をフーリエ変換する
ことにより，吸収スペクトルを得るものである．一方，
NDIR では，連続光をそのまま使用し，吸収量を測定する．
TDLAS，CRDS では，光源としてレーザー光を使用する．
TDLAS では，レーザー光の波長を変化させ，各波長に応
じた光の吸収量を検出することにより，吸収スペクトルを
計測する．高感度化を目的に，光の変調などを活用する方
法が用いられている[4]．CRDS では，2 枚の高反射ミラー
を用いた光学キャビティーを構成し，ミラー間でレーザー
光を多重反射させることにより，長い光路長を確保して，
計測感度を向上している．各手法では，各々長所，短所を
有しており，適用対象により活用する手法を選定すること
が望ましい．燃焼場におけるその場計測では，レーザー光
の特長を生かし，TDLAS，CRDS などのレーザー応用計測
技術が広く適用されている．

2.4.  CT
　吸収法では，光を照射した光路上で吸収が起こるため，
信号強度は光路上の積算値となる．このため，レーザー光
路の積分値しか計測できないという欠点も有していた．吸
収分光法を用いて 2 次元分布を求めるためには，図 1 に示
すように，複数のレーザーパスを計測対象場に照射し，CT 
を適用することが必要となる[1, 11-15]．1 成分を考慮した
場合，各吸収ラインにおける信号強度は以下の関係式で表
わされる[1, 11]．

 (5)

ここで Aλ,p はパス p における吸光度，nq はグリッド q にお
ける分子数密度，Lp,q はグリッド q を通る p 方向のパス長，
αλ,q はグリッド q における吸収係数である．CT 解析では，
初期の温度，濃度分布を仮定し，式 (4)-(5) を用いて実験ス
ペクトルと理論スペクトルの誤差が最小となるよう，温度，
濃度分布を収束させる手法が用いられている[16-17]．

 (6)
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3.  吸収分光法の燃焼場への適用例

　吸収分光法は広く燃焼場の計測に適用されているが，こ
こでは，TDLAS の適用例を示す．TDLAS は，高応答・多
成分 (CO2，NH3，NO，CO，CH4，温度) 同時計測が可能で
ある特徴を有する．また，計測対象機器の構造を大幅に改
造することなく，時系列温度・濃度分布を計測できる．こ
のため，TDLAS を用いてエンジン立上げ時の排ガス挙動
などが把握可能となっている[1,4]．

3.1.  振動火炎における CH4 濃度分布計測[16]
　図 2 に 2 次元メタン濃度分布計測装置の概略を示す．ブ
ンゼンバーナは二重管構造になっており，内側の噴射ノズ
ル (内径 8 mm) からはメタン (平均 0.54 L/min) と空気 (3.6 
L/min)，外側の管 (内径 65 mm) には空気 (20 L/min) のみを
流している．DDV (Direct Drive Volume Control) バルブを用
いてメタン流量を変動させ，CT 計測セルで火炎直前のメ
タン分布の非定常計測を行った．噴射ノズルと DDV バル
ブとの距離は 255 mm で，メタンは噴射ノズルより 80 mm 
上流で空気と混合させ，整流後 (メタン流量を変動による
火炎の変動を観察するため) に噴射させた．噴射ノズルと
レーザーとの距離は 3 mm で，CT 計測セル上部の金網で火
炎を形成させた．
　図 3 に CT 計測セルの概略を示す．メタン吸収スペクト
ルを計測するために，1635 nm で走査範囲 0.6 nm の DFB 
レーザー (NTT エレクトロニクス社 NLK1U5EAAA) を使用
している．レーザーのスキャン周波数は 4 kHz で，0.25 ms 
毎の吸収スペクトルを計測した．レーザー光はファイバス
プリッタにより分岐され，コリメーター (THORLABS, 
50-1310-APC) で対象物に照射される．透過光はフォトダイ
オード (浜松フォトニクス，G8370-01) によって検知され，
1000 kHz，1 スキャンあたり 250 点の吸収スペクトルデー
タが取り込まれる．各パスのメタン吸収スペクトルは，CT 
アルゴリズムに使用され，メタン濃度が算出される．
　DDV バルブを用いてメタン流量を変動させ，火炎直前
のメタン分布の非定常計測を行った結果を図 4 に示す．図 

4 では，各レーザーパスの平均濃度計測結果が示されてお
り，通常の TDLAS では，このような結果が計測される．レー
ザーパス 3，4，14 において，メタン噴射口上を通るパス
ではメタン流量変動と同期したメタン濃度が計測されてい
る．図 5 にメタン流量を 50 Hz で変動させたときの火炎発
光を，図 6 に火炎直前の 2 次元メタン濃度分布時系列結果
を示す．CT を用いることにより，画像としての火炎変動
は確認できており，メタン濃度で±20％程度の変化が計測
されている．

3.2.  エンジン排ガス中の温度，NH3 濃度分布計測[17]
　本計測例では，CT-TDLAS の尿素 SCR システムへの適
用を目的に，ガソリンエンジン排ガスを用いた時系列 2 次
元 NH3 濃度計測を実施している．図 7 に実験装置を，図 8 
に計測装置概略を示す．光源には NH3 及び H2O の吸収帯
である 1512 nm, 及び 1388 nm の半導体レーザー (NTT エレ
ク ト ロ ニ ク ス 社，1512 nm: NLK1S5GAAA, 1388 nm: 
NLK1E5GAAA) が用いられている．H2O 用レーザーは温度
計測用として使用した．各半導体レーザーはレーザー温度
及び印加電流をコントロールし，レーザー発振波長を制御
した．レーザー光はファイバスプリッタにより分岐され，
コリメータで φ 70 mm の測定場に照射される．透過光は
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Fig. 1　CT grid and laser path.

Fig. 2　Experimental apparatus for oscillating flame measurement.

Fig. 3　CT measurement cell for CH4 measurement.
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フォトダイオード (浜松フォトニクス，G8370-01) によって
検知され，記録計に取り込んだ．NH3 計測では 1512 nm 及
び 1388 nm の半導体レーザ光を図 8 のように合波して温
度，NH3 濃度の同時計測を実施した．1388 nm 域の H2O 吸
収スペクトルより温度を，1512 nm 域の NH3 吸収スペクト
ルより NH3 濃度を計測できる．

　図 9 にエンジン排ガスに NH3 を添加した場合の，各レー
ザーパスの吸収強度時間変化を，図 10 に 2 次元温度，NH3 
濃度計測結果を示す．通常の TDLAS では，図 9 のような
各レーザーパスの時系列計測結果，CT を適用することに
より，図 10 に示す 2 次元温度，濃度分布が測定できる．
図 11 に CT を適用した時系列 2 次元 NH3 濃度計測結果を
示す．NH3 の添加は，計測開始後 0.5 秒後から行い，6 秒
後に添加を一時的にストップした．図 11 より，計測セル
の中央部に高濃度域が存在し，中央部から 7 mm 付近にか
けて濃度は低下している様子が確認できる．また，計測開
始後 0.5 秒，6 秒での NH3 濃度変化を的確に捉えており，
エンジン排ガス中での時系列 2 次元濃度計測が可能である
ことが分かる．

4.  結言

　本解説では，吸収分光法に関して，基礎原理，各種手法
の特徴について概要を説明するとともに，TDLAS を例に，
燃焼場の温度，濃度計測結果を示した．吸収分光法はその
原理が単純であり，定量性を確保しやすい利点を有し，CT 
と組み合わせることにより，2 次元時系列温度，濃度計測
が可能となる．燃焼場の計測では，非接触，時間分解能，
空間分解能を必要とするケースが多く，吸収分光法を用い
た各種計測技術が，燃焼現象の解明や次世代燃焼機器の開
発に広く活用されていくことが期待される．

Fig. 4 Absorbance time-histories of laser path 3, 4, and 14 in 50 Hz 
oscillating flame.

(a) Position of laser path 3, 4, and 14.

(b) Absorbance time-history of laser path 3, 4, and 14.

Fig. 5　Photographs of 50 Hz oscillating flame.

 (a) 0 ms (b) 2.1 m (c) 4.2 ms (d) 6.3 ms

 (e) 8.3 ms (f) 10.4 m (g) 12.5 ms (h) 14.6 ms

 (i) 16.7 ms (j) 18.8 m (k) 20.9 m

 (a) 0 ms (b) 2.5 ms (c) 5.0 ms (d) 7.5 ms

Fig. 6 Time-history of 2D CH4 concentrations distribution in 50Hz 
oscillating flame.

 (e) 10 ms (f) 12.5 ms (g) 15.0 ms (h) 17.5 ms

 (i) 20.0 ms (j) 22.5 ms
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Fig. 8　CT-TDLAS measurement system.

Fig. 9　NH3 absorption intensities of each laser path.

 (a) Temperature (b) NH3 concentration

Fig. 10　2-D temperature and NH3 distribution measured by CT-TDLAS.

 (a) 0s (b) 1s

 (c) 2s (d) 3s

 (e) 4s (f) 5s

 (g) 6s (h) 7s

Fig. 11　2D NH3 concentration measurement results.

Fig. 7　2D concentration measurement apparatus of NH3.
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