
光周波数コムを利用した超高分解能レーザー分光システムの開発 II 
High resolution spectroscopy with an optical frequency comb II 

 
○御園雅俊1,2，大久保光士1,2，大力研介1 （福岡大理1，JSTさきがけ2） 

Masatoshi MISONO1,2, Mitsushi OKUBO1,2, Kensuke DAIRIKI1

(Fukuoka Univ.1, JST-PRESTO2) 

 
For high resolution spectroscopy of excited states of polyatomic molecules, a precise scale of 

optical frequency plays an important role. In the present study, we use a 1 octave optical frequency 
comb as the scale. We combine it with the Doppler-free two-photon absorption spectroscopy to 
measure precise molecular transition frequencies.  

【序】 

多原子分子の電子励起状態の相互作用は、励起準位の微小なシフトや広がり、分裂等として現

れる。この相互作用を解明するためには、高分解能レーザー分光によってこれらを精密に計測する

必要がある。 
このような微小な効果の精密な計測において重要となるのが、優れた精度を持つ光周波数の目盛

である。このため、著者を含むグループは、精度約 3 MHz（相対精度 10-8）をもつアトラスを作成した 
[1]。しかしながら、さらなる詳細な研究のためには、より微小なシフトや広がり、分裂等を測定する必

要があるため、目盛の精度の向上が必要である。我々は、光周波数コムを利用すれば、優れた精度

を持つ光周波数の目盛が得られることに着目した。 

【実験システム】 

本研究の実験システムは、1オクターブ光周波数コムと、ドップラーフリー二光子吸収分光システム

とからなる。 
1 オクターブ光周波数コムとは、一定の間隔で並んだ櫛型のモード群からなるスペクトルを持つも

ので、そのスペクトルが 1 オクターブ以上に亘って広がっているものである。これは、モード同期チタ

ンサファイアレーザー光の出力を、フォトニック結晶ファイバーに通すことによって得ることができる。

この光周波数コムを安定化するためには、パルスの繰り返し周波数、すなわちモード間隔frepとオフセ

ット周波数fCEOとを安定化する必要がある。これらのうち、fCEOは検出・安定化とも困難で、その検出の

ために自己参照法を用いる[2]。 
また、本研究の超高分解能レーザー分光システムには、ドップラーフリー二光子吸収分光法を採

用した。これは、2 枚のミラーで構成された光共振器内にサンプルセルを設置し、互いに反対方向に

進む二つの光で分子を励起することによってドップラー効果を相殺する分光法である。 
分光光源からの光の一部を分岐し、光周波数コムの出力光と重ね合わせると、これらのビート周波

数を測定することができる。このビート周波数から、分光光源の出力光の精確な光周波数を決定する

ことができる。 



【結果】 

図 1 に、チタンサファイアレーザーの出力光とフォトニック結晶ファイバーの出力光のスペクトルを

示す。約 500 nmから約 1200 nmまで、1 オクターブ以上にわたってスペクトルが広がっていることが分

かる。この図では各々の曲線は連続であるように見えるが、実際は 100 MHz間隔で数百万本のモー

ドが並んでいる。パルスの繰り返しによるビート周波数frepと、オフセットによるビート周波数fCEOを測定

したものが図 2 である。検出が困難であるfCEOについても、40 dBの高SN比で検出することに成功した。

検出・安定化とも容易なfrepについては図 3 に示すように安定化に成功しており、現在はfCEOの安定化

を試みている。 
また、今回我々の製作したドップラーフリー二光子吸収分光システムを図 4 に示す。基本的には

神戸大学で使用した装置[3]と同様だが、安定性に配慮した設計とした。 
講演では、現在の状況について、さらに詳しく述べる予定である。 
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図2 繰り返しとオフセットのビート
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図 1 Ti:Sレーザーとフォトニック結晶ファイバー出力光のスペクトル

図4 ドップラーフリー二光子吸収分光システム
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図3 モード間隔の時間変化


