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Faseroptische Lasersensoren

Von der Friiherkennung von Vulkanaktivitaten

bis zur industriellen ProzeBkontrolle

Von Ulrike Willer und Wolfgang Schade

or wenigen Wochen erreichten uns wie-
‘ / der erschiitternde Bilder von Vulkan-
eruptionen aus Kenia. Bedenkt man, daf3
allein in Mittel- und Siiditalien einige Hundert ge-
ologisch aktive Regionen bekannt sind, so stellt
die Erarbeitung neuer methodischer Ansétze zur
Fritherkennung von Vulkantétigkeiten und damit
verbunden die Entwicklung geeigneter Warn-
systeme eine interessante wissenschaftliche Her-
ausforderung mit allgemeiner gesellschaftlicher
Relevanz dar. Die hierbei zu 16senden Aufgaben
sind derart komplex, daB die Schaffung neuer L6-
sungsansétze sicherlich nur durch eine effiziente
interdisziplindre Zusammenarbeit, beispielsweise
zwischen geowissenschaftlich und physikalisch
ausgerichteten Forscherteams, erfolgen kann.
Bereits vor einigen Jahren haben Untersuchun-
gen einer Forschergruppe der Bundesanstalt fiir
Geowissenschaften und Rohstoffe in Hannover
(BGR) an dem aktiven Vulkan Galeras in Kolum-
bien Hinweise darauf ergeben, dafl Korrelationen
zwischen der Anderung von Gaszusammenset-
zungen in Vulkanfumarolen (Gasausscheidungen
aus Erdspalten an Vulkanen) und seismischer Ak-
tivitdt beobachtet werden konnen (Faber et al.
1998). Dieser Zusammenhang ist in Bild 1 sche-
matisch dargestellt. Allerdings war es bis heute
nicht moglich, auf der Grundlage dieser Erkennt-
nisse ein geeignetes Sensorsystem zu entwickeln
und so ein mogliches neues Frithwarnsystem zu
etablieren. Das Hauptproblem lag in der meftech-
nischen Erfassung von Gaskonzentrationen direkt
in einer aktiven Fumarole {iber langere Zeitraume.
Konventionell erfolgen die Messungen iiber

Gaschromatographie, d.h. Gas aus der Fumarole
wird iiber ein Rohrsystem abgepumpt und in den
Chromatographen zur spektroskopischen Analyse
geleitet. Hierbei ergeben sich zwei generelle Pro-
bleme:

1) In der extrem korrosiven Umgebung einer Fu-
marole betragen die Standzeiten der Rohrlei-
tungen und Pumpen nur wenige Stunden bis
Tageund

2)die Analytik erfolgt in dem kalten Gas und
nicht direkt unter den Bedingungen, wie sie in
der Fumarole vorherrschen.

Dieses hat zur Folge, da8 Anderungen der Gas-
zusammensetzung bei der Abkiihlung nicht aus-
zuschlielen sind und das Analyseergebnis daher
nicht notwendigerweise die Bedingungen in der
Fumarole widerspiegelt.

Laseroptische MeBmethoden bieten hier vielfil-
tige und neue Losungsansitze. Diese Verfahren
zeichnen sich dadurch aus, daB sie berithrungslos
iiber weite MeBstrecken anwendbar sind, hohe
Genauigkeiten aufweisen und unter geeignet ge-
wihlten Bedingungen das Mef3volumen nicht be-
einflussen. Aus diesen Griinden eignen sich Laser-
verfahren vorziiglich fiir online und in-situ
Uberwachungen iiber lange Zeitriume, die auch in
einer rauhen Umgebung wie die einer Vulkan-
fumarole durchgefiihrt werden koénnen. In den
vergangenen Jahren wurden hierzu von verschie-
denen vorwiegend physikalisch orientierten For-
schergruppen sowohl die LIDAR-MeBtechnik
(Weibring et al. 1998, Oppenheimer et al. 1998)
als auch die Diodenlaser Absorptionsspektrosko-
pie (Gianfrani etal. 2000) eingesetzt. Das LIDAR-

Verfahren ermdglicht eine ortsaufgeloste Mes-
sung von Teilchendichten {iber lange Distanzen
und wird vorwiegend zur Diagnostik der Gasemis-
sion iiber Vulkankratern eingesetzt. Die Diodenla-
ser Absorptionsspektroskopie dagegen erfordert
eine MeBstrecke, die moglichst nicht durch Licht-
streueffekte beeinflufit wird und die optisch diinn
sein sollte. Daher wird in diesen Experimenten das
zuuntersuchende Gas aus der Fumarole durch eine
Gaszelle (typischerweise werden dabei sog. Mul-
tipath-Zellen eingesetzt) gepumpt, in der dann der
laserspektroskopische Nachweis einzelner Gas-
komponenten erfolgt. Wie bereits oben erlautert,
ist auch hier eine Messung von Teilchenkonzen-
trationen direkt im Gasstrom der Fumarole nicht
moglich und die oben diskutierten Probleme bei
der Interpretation der Mefergebnisse treten auf.

Im Gegensatz zu diesen Experimenten wurde in
unserer Arbeitsgruppe ein faseroptischer Laser-
sensor entwickelt, der auf der Evaneszenzfeld-
Laserspektroskopie mit Lichtleitern beruht und
der in ersten Feldmessungen am Vulkan Solfatara
in Pozzuoli bei Neapel zur selektiven Detektion
vonH,S, CO, und H,O direkt in dem Gasstrom ei-
ner Fumarole eingesetzt wurde (Willer et al. 2001,
2002). In Bild 2 ist die ndhere Umgebung einer Fu-
marole des Solfatara gezeigt, an der die Messun-
gen durchgefiihrt wurden. Die Funktionsweise des
Lasersensors und erste Mefergebnisse von den
Feldmessungen werden im folgenden néher be-
schrieben und diskutiert.

Die Evaneszenzfeld-
Laserspektroskopie

Die hochauflosende Laser-Absorptionsspektro-
skopie im nahen und mittleren Infrarotbereich eig-
net sich sehr gut zur Analytik komplexer Gasge-
mische. Ein Nachteil dieser Methode liegt
allerdings darin, daf3

1) eine Messung nur in optisch diinnen Medien

bzw. solchen mit vernachldssigbarer Streuung
moglichistund

2) ein direkter optischer Zugang zum Mefvolu-

men vorhanden sein muf3.

Diese Voraussetzungen sind in Vulkanfumaro-
len und bei vielen technisch interessanten Mef3an-

wendungen nur bedingt erfiillt. Eine interessante
»
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Bild 1: Schematische Darstellung méglicher Korrelationen zwischen Gaskonzentrationen in einer Vulkanfumarole und seismischer Aktivitét
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Bild 2: Bild der Fumarole am Vulkan Solfatara (Itali-
en), bei der die Feldmessungen mit dem Eva-
neszenzfeld-Lasersensor durchgefiihrt wur-

den

Alternative bietet hier die Evaneszenzfeld-Laser-
spektroskopie, bei der spektral schmalbandiges
und kontinuierlich durchstimmbares Laserlicht in
eine optische Faser eingekoppelt wird. Die Faser
dient dabei der Lichtiibertragung und fungiert
gleichzeitig als aktiver Sensor (Bunimovich et al.
1993, Dunkers etal. 1998).

Die Evaneszenzfeld-Laserspektroskopie nutzt
die Totalreflexion an der Grenzfliche zweier Me-
dien mit den Brechungsindizes n; und n, aus.
Auchbei 100% Reflexion an dieser Grenze erfolgt
ein gewisses “Tunneln” des elektrischen Feldes in
das zweite Medium. Dieser Anteil des Feldes wird
als “evaneszentes Feld” bezeichnet. Im Gegensatz
zu dem propagierenden Feld erfolgt dieses “Tun-
neln” jedoch ohne Energieiibertragung, solange in
dem zweiten Medium keine Absorption stattfin-
det. Unter Annahme einer Absorption werden
zwei Verlustprozesse beobachtet: In der Nahe der
Absorptions-Resonanz liegt (1) eine Anderung
des Brechungsindex und (2) eine Anderung des
Absorptionskoeffizienten vor. Damit verbunden
resultiert im Fall der Resonanz der Laserwellen-
lsinge mit einem Molekiiliibergang eine Anderung
der durch die Faser iibertragenen Lichtintensitit.
In Bild 3 ist dieses Prinzip schematisch fiir eine
optische Faser, die nur aus einem Faserkern be-
steht, gezeigt.

Ein Laserstrahl wird in die Faser eingekoppelt
und durch ein Medium, welches die nachzuwei-
senden Molekiile enthilt, gefithrt. Am Ende der
Faser befindet sich ein Detektor. Ist der Bre-
chungsindex (n;) des Faserkernmaterials grof3er
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als der des umgebenden Mediums (n,)
so erfolgt die Wellenleitung infolge der
Totalreflexion. Diese Situation &ndert
sich, sobald die Laserwellenldnge iiber
eine  Molekiilresonanz ~ abgestimmt
wird. Die Wellenlédngenabhéngigkeit
von Dispersion und Absorption fiihrt
dann zu einem frequenzabhdngigen In-
tensitdtsverlust der gefiihrten Laserin-
tensitit, die am Faserende mit dem De-
tektor gemessen wird. Ahnlich wie bei
der Absorptionsspektroskopie konnen
aus den gemessenen Intensitétsprofilen
Teilchenkonzentrationen einzelner Spe-
zies bestimmt werden.

Die Empfindlichkeit eines solchen
Sensors 146t sich optimieren, indem die
Wechselwirkung von in der Faser ge-
fiihrten Lichtmoden mit dem umgeben-
den Medium maximiert wird. Dieses er-
folgt durch moglichst lange Faserlangen
zund geringe Faserkernradien r im akti-
ven Sensorbereich. Weiter ist zu beach-
ten, dafl die Lichtiibertragung in der
Faser moglichst nur auf radiale Rand-
moden beschrinkt ist, da in der Faser-
mitte gefiihrte Moden praktisch keinen
Beitrag fiir das Evaneszenzfeld leisten.
Aus diesen Griinden erfolgt die Ein-
kopplung des Laserlichtes in die Faser
typischerweise unter einem Winkel von
© = 20°. Die am Detektor gemessene
spektrale Intensitétsverteilung wird durch folgen-
de Gleichung beschrieben (Harrik 1967):

PMN)=[1(1,,0,M) (R(n;,ny, 0,0, N))"2 7sin® dO

Dabei istI(1,, ©, M) die unter dem Winkel © ein-
gekoppelte Laserintensitdt der Wellenlédnge A, o
der Absorptionsquerschnitt fiir den betrachteten
Molekiiliibergang, N die Teilchendichte der nach-
zuweisenden Molekiilsorte und R der Reflexions-
koeffizient. Die Anzahl der Totalreflexionen wird
berechnet mit m=(z/r) tan®.
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Der faseroptische Evaneszenzfeld-
Lasersensor

In Bild 4 ist der experimentelle Aufbau, wie er
bei den Feldmessungen am Solfatara eingesetzt
wurde, dargestellt. Als Laserlichtquelle wurde ei-
ne spektral schmalbandige DFB-Laserdiode mit
einer Emissionswellenldnge um 1,5705 um einge-
setzt. Die Wellenldnge der Laserdiode wird konti-
nuierlich durchgestimmt, indem der Injektions-
strom {iiber eine Rampe gleichmiBig verdndert
wird. Die Signaldetektion erfolgt iiber eine Infra-
rot Photodiode. Zur Optimierung des Signal-
Rausch-Verhéltnisses wird fiir die Datenaufnah-
me die Lock-In Technik eingesetzt. Der Laser und
die Steuerungs- und Auswerteelektronik befinden
sich in einer luftdicht abgeschlossenen Alumini-
umbox. Die Ankopplung der optischen Faser an
den Laser erfolgt iiber einen Faserkoppler, und fiir
die Steuerung des gesamten MeBsystems wird ein
Notebook Computer verwendet (Bild 4a). In Vor-
untersuchungen im Labor wurde die Wellenldnge
der DFB Laserdiode mit einem “wavemeter” kali-
briert, so daf fiir vorgegebene Temperaturen und
Injektionsstrome die Laserwellenlédnge mit einer
absoluten Genauigkeit von 0,001 nm bekannt ist.
Nach dieser Kalibrierung wurden in einer mit H,S
gefiillten Zelle Absorptionsspektren aufgenom-
men, die spiter als Referenzmessungen fiir die
Auswertung der in den Feldexperimenten gewon-
nen Daten verwendet wurden.

Der eigentliche faseroptische Sensor ist in
Bild 4b gezeigt. Es wurde eine Multimode Faser
mit einem Kerndurchmesser von 2r =200 um und
einer Gesamtldnge von 10 m verwendet. Im akti-
ven Sensorbereich wird das “cladding” der Faser,
also der Mantel, der normalerweise die Fithrung
des Lichtes innerhalb der Faser sicherstellen soll,
durch Behandlung in einem Plasmaofen vollstén-
dig entfernt, so daB3 aufeiner Lange vonz=2 mnur
das reine Kernmaterial zuriickbleibt. Dieser Teil
der Faser wird zu einer Spirale geformt und in ei-
nem Teflonhalter befestigt. Der Durchmesser p
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Bild 3: Evaneszenzfeld-Laserspektroskopie mit Lichtleitern
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Bild 4b: Bild des aktiven Teils des faseroptischen Evaneszenzfeld-Sensors

Bild 4c: Einsatz des Sensors direkt im Gasstrom der Fumarole
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des faseroptischen Evaneszenzfeld-Sensors be-
tragt 5 cm. In Bild 4c ist der Einsatz des Sensors
direkt im Gasstrom der Fumarole am Solfatara

gezeigt.
Ergebnisse und Diskussion

Wihrend der Messungen am Solfatara wurden
die Temperatur in der Fumarole und der Gas-
strom parallel zu den spektroskopischen Mes-
sungen erfalit. Die Temperatur liegt bei durch-
schnittlich 150 °C und der Gasstrom betragt
15 my/s. Fiir diese Bedingungen werden an dem
Sensor keine Schwefel und sonstige Anlagerun-
gen beobachtet, da der Sensor direkt in den
heiflen Gasstrom etwa 20 cm unter der Erdober-
flache positioniert wird. Anlagerungen treten
erst auBerhalb der Fumarole auf, nimlich dort,
wo starke Temperaturgradienten vorherrschen
und entsprechend Kondensation stattfindet (vgl.
Bild 4c). Dort ist die Faser allerdings durch eine
Ummantelung geschiitzt.

In Bild 5a ist ein Rohdatensatz, wie man ihn bei
den Vulkanmessungen erhilt, gezeigt. Der obere
Verlauf zeigt die gemessene spektrale Inten-
sitdtsverteilung des Sensorsignals, wenn sich der
faseroptische Sensor ca. 2 m neben der Fumarole
befindet (Referenzmessung), die untere MefB3-
kurve den Signalverlauf mit dem Sensor direkt
im Gasstrom der Fumarole. Es wird eine deutli-
che Abschwichung der Intensitét bei 1,5707 um
beobachtet, die durch Absorption von selektiv
angeregten Spezies im Gasstrom hervorgerufen
wird.

Die weitere quantitative Auswertung der in
Bild 5a gezeigten Rohdaten erfolgt in den fol-
genden Schritten. Zunéchst werden die im Gas-
strom gemessenen Intensititsverldufe mit Hilfe
der Referenzmessungen vom Untergrund be-
freit. Im nédchsten Schritt wird dieser Datensatz
ausgewertet, indem Voigt-Profile an die ge-
messenen Intensitétsprofile angepalit werden.
Ein Vergleich mit Referenzspektren fiir den
Spektralbereich 1,5701 bis 1,5708 pm, die bei-
spielsweise in der HITRAN Datenbank verfiig-
bar sind, zeigt, da3 neben H,S- auch noch CO,-
und H,O-Absorptionen vorliegen. Da diese
Spezies ebenfalls mit Konzentrationen im %-
Bereich in Fumarolen vorliegen, miissen die
entsprechenden Absorptionen bei der Daten-
auswertung beriicksichtigt werden. Fiir CO,
und H,O werden die jeweiligen Linienpositio-
nen der HITRAN-Datenbank entnommen, fiir
H,S werden eigene experimentelle Ergebnisse
von H,S-Absorptionsmessungen verwendet,
da diese nicht in der HITRAN-Datenbank ta-
belliert sind. Fiir eine Temperatur T = 150 °C
berechnet sich die Gauss-Verbreiterung der Li-
nienprofile fiir H,S, H,O und CO, zu 0,0019
nm; 0,0027 nm und 0,0017 nm. Die HITRAN-
Datenbank gibt Druckverbreiterungen fiir H,O
und CO, mit Luftund einen Druck p =1 bar von
0,02 nmund 0,17 nm. Eigene Labormessungen
fiir H,S und Luft geben eine Druckverbreite-
rung mit Raumluft und p = 1 bar von 0,02 nm.
Diese Daten werden als Startwerte fiir die  »
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Anpassung von Voigt-Profilen an die MeBwerte
verwendet, wobei die Linienpositionen als feste
Parameter eingegeben werden. Das Ergebnis ei-
ner derartigen Anpassung ist in Bild Sb gezeigt.
Die Einhiillende sémtlicher individueller Voigt-
Profile reproduziert die mit dem Evaneszenz-
feld-Lasersensor gemessenen spektralen Inten-
sititsabhéngigkeiten mit einer Abweichung von
weniger als 8%. Diese ersten Ergebnisse zeigen,
dal3 unter den Bedingungen, wie sie in einer Fu-
marole vorliegen, einzelne H,S Linien spektral
nicht vollstdndig aufgeldst werden kénnen; al-
lerdings ist dieses fiir CO, bei 1,5704 pm mog-
lich. Auf der anderen Seite besteht aber mit die-
ser MeBmethode und der beschriebenen
Datenauswertung die Mdglichkeit, simultan
Konzentrationen von H,S, CO, und H,O direkt
in dem Gasstrom einer Fumarole zu messen,
wenn die Laseranregung mit einer DFB Laserdi-
odebei 1,57 pm erfolgt.

Zusammenfassung und Ausblick

Unsere ersten Messungen am Vulkan Solfata-
ra in Italien haben gezeigt, daf3 sich faseropti-
sche Evaneszenzfeld-Lasersensoren, wie sie in
unserer Arbeitsgruppe entwickelt wurden, prin-
zipiell sehr gut fiir Konzentrationsmessungen
einzelner Molekiile direkt in dem Gasstrom
einer Fumarole eignen. Die MeBmethode
bendtigt keine Probenaufbereitung, ist in-situ
und online anwendbar und eignet sich damit her-
vorragend flir Langzeitmessungen. Erfolgt die
Laseranregung im Spektralbereich um 1,5705
um, so lassen sich aus einem Wellenléngenscan
simultan die Konzentrationen von H,S, H,O
und CO, bestimmen. Die Dauer fiir die Aufnah-
me eines Datensatzes betrigt typischerweise 45
Sekunden, so daB3 beispielsweise jede Minute
ein Satz von Konzentrationen dieser Spezies fiir
Daueriiberwachungen ermittelt werden kann.
Damit wurden von unserer Arbeitsgruppe die
physikalischen Grundlagen fiir eine neue MeB3-
methode erarbeitet und in ersten Feldexperi-
menten erfolgreich getestet. Das langfristige
Ziel dieses Projektes ist die Entwicklung geeig-
neter Sensorsysteme zur Fritherkennung von
Vulkantitigkeiten. In diesem Jahr sind zunéchst
weitere Messungen am Solfatara geplant, die
nach erfolgreichem Abschlufl dann an dem akti-
ven Vulkan Galeras in Kolumbien fortgesetzt
werden sollen. Dieses Projekt wird in enger Ko-
operation mit der BGR Hannover durchgefiihrt.

Eine weitere Anwendung finden diese faser-
optischen Evaneszenzfeld-Lasersensoren in der
industriellen thermischen Prozekontrolle. Seit
Anfang 2002 wird im Rahmen eines BMBF-
Verbundprojektes dieses MeBverfahren derart
modifiziert und weiterentwickelt, daf} beispiels-
weise O, oder CO in der Ofenatmosphire einer
Glasschmelzanlage in-situ und online nachge-
wiesen werden konnen, was eine aktive Prozef3-
kontrolle der Anlage ermdglicht und somit
erhebliche wirtschaftliche Vorteile bzgl. Ener-
gieverbrauch und Glasqualitit zur Folge hat.
Diese Arbeiten werden in direkter Zusammenar-
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Bild 5a: RohmeBdaten des Lasersensors, gemessen neben der Fumarole (obere MeBkurve)
und direktim Gasstrom der Fumarole (untere MeBkurve)

Bild 5b: Numerische Anpassung der untergrundkorrigierten MeBdaten durch Voigt-Profile
zur simultanen Detektion von H,S, H,0 und CO, (Punkte: MeBdaten; Linie durch die
MeBpunkte: Einhiillende der angepaBten Voigt-Funktionen)

beit mit den Firmen Genthe Glas in Goslar und
Systektum in Gliicksburg durchgefiihrt.

Anm. d. Red.: Die diesem Aufsatz zugrundelie-
genden Arbeiten werden vom BMBF unter den
Kennzeichen 13N6883 A und 13N8044 gefordert.

Ausfiihrliche Literaturangaben sind auf Wunsch
bei den Verfassern erhltlich.
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