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Theory of Sound Production
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Probing beneath the Surface 
of an Apple with a Wax Coating

Spectrum at 220 Hz
(responding to wax layer)

Spectrum at 33 Hz
(responding to red peel)



Surface Spectroscopy: Blood Samples

A. Rosencwaig , 
Photoacoustics and 
Photoacoustic 
Spectroscopy



Photoacoustic Effect in Gases and Liquids

chopping wheel

continuous laser

microphone

resonator

infrared transmitting windows

PV  nRTSF6

∇2 − 1
c2

∂2

∂t2
p  − 

CP
∂Hx,t
∂t



Trace Gas Detection

L. B. Kreuzer, N. D. Kenyon, C. K. N. Patel, Science 177, 347 (1972)



Spectroscopy with a Tunable Laser

20 ppm NO



Sensitivity of the Human Ear

Acoustics, Alexander Wood, Interscience, 1941

highest sensitivity

threshold of pain



Sensitivity Parameters 

Intensity: 1.5 x 10‐13 W/m2



Sound Generation through Electrostriction
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Thermal Expansion: Equations 
for Pressure and Temperature in a Fluid

When thermal conductivity K=0

P. Morse and K. Ingard, Theoretical Acoustics  1968
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Simple Geometrical Bodies: 
Sphere Layer and Cylinder

Optically thin sphere

s cs

 f cf

outgoing spherical wave

radius a

Pulsed 
optical 
radiation
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Transform Wave Equation to 
Frequency Domain
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G. J. Diebold, and P. J. Westervelt, J Acoust. Soc. Am. 84, 2245 (1988)
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Frequency Domain Solutions
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Low Density Limit: Bubble Oscillations
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Time Domain Experiments with Droplets
hypodermic syringe

solvent with dye

droplet

PVDF transducer

Pulsed 532 nm 
Nd:YAG laser 
beam

window

transparent solvent
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Time Domain Experimental Results

Hexane + CCl4 droplet
in water

Formamide droplet in 
hexane + CCl4

Tetralin droplet in water

̂  1.01 ĉ  0.645

̂  1. 00 ĉ  1. 65

Hexane droplet in water

CCl4 droplet in water

̂  0.660 ĉ  0.708

̂  0. 97 ĉ  0.962

̂  1.60 ĉ  0.618



Fluid spheres

Fluid cylindersFluid layers

G. J. Diebold , M. I. Khan, S. M. Park Science 250, 
101 (1990)



Mappings from Space to Time for 
Delta Function Heat Deposition
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Layer, Infinite Cylinder, Sphere



Long Optical Pulses: 
One to Three Dimensions
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Overtone Spectroscopy in Liquids

pzt transducer

pulsed dye laser 

benzene

C. K. N. Patel and A. C. Tam, Rev Mod. Phys.
53, 517 (1981) 

475 nm



Vibrational Relaxation
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Vibrational relaxation 
to ground state (slow)

Infrared excitation
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M. Jacox and S. Bauer,  J. Phys. Chem. 61 833 (1957)
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Photochemical Generation of Sound
Thermal Expansion with Chemical Reaction
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Wave Equation with Chemical Effects

chemical 
expansion

enthalpy 
change
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Cl2  h → 2 Cl

2Cl  M → Cl2  M

Photochemical Generation of Sound

Optical energy added

Energy returned
Sound generated!

Short wavelength photon hν at
476.5 nm from Ar ion laser

Sound Generation:
Recoil energy of photofragments
Mole number increase
Energy release from three body recombination



Nonlinear Chemical Kinetics

x  X
X2

tan  

 
2 RBkrX2M

tan  

light intensity
?

dx
dt  ax

2  2RB1  d sint

a  2krX2M

2Cl  M → Cl2  M

p  − 2
5 d

RBD0X2

121/2 cost − 



chopping wheel

Ar ion laser

photoacoustic cell

lock‐in amplifier

chlorine

tan  

light intensity

Photodissociation
of Chlorine



Generation of Sound with Chain Reactions

Optical energy added

Chain termination

Chain reactions

Cl2  h → 2 Cl

2Cl  M → Cl2  M

Cl  H2 → HCl  H

H Cl2 → HCl  Cl

HUGE Energy Release



M. T. O’Connor and G. J. Diebold, Nature 301 321 (1983)

Chemical Amplification of the Photoacoustic 
Effect



Chemical Effects in NO2

Optical 
absorption 
spectrum

Photoacoustic 
absorption 
spectrum

W. R. Harshbarger and M. B. Robin, Acc. Chem. Res. 6, 329 (1973)

NO2  h → NO(2)  O(3P)



Moving Photoacoustic Sources
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Gaussian Source Moving in One Dimension
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weakly absorbing fluid
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1‐D Gaussian Moving Source

t=4  c=1  v=1/2  and θ=0.1
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Gusev and Karabutov
“Laser Optoacoustics”



Gaussian Source with v = c
Heating function

D’Alembert solution 
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Gaussian Source with v = c
c=1   θ=0.1

t=1

t=2

t=3

t=4

pressure

z

Amplitude is 4  HUGE!



Moving Delta Function in Two Dimensions
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Moving Vertical Delta Function in Two 
Dimensions

compression

rarefaction

c=1  v=1/2  t=10



Moving Delta Function in Three Dimensions
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Linear motion Linear motion v=c

Oscillation Rotation



Coherent Generation: Layered structures

waterwater

laser beam
absorbing layers

transparent layers
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Layered structures

ω

optically absorbing
water

waterwater

2μs / div
t

3.26 mm glass layers

laser beam

transducer



optically absorbing
water

water
laser beam

transducer

Angular distribution of acoustic radiation

Tom Sun and Gerald Diebold, Nature 355, 806 (1992)



absorbing glass

methanol

pvdf transducer

532 nm beam

Z=16

2 μs/division

Experiments with Multiple Layers
methanol

PVDF transducer

?



Temperature Gradients

z axis

absorbing half space

laser pulse

T0
T1

0

transparent half space

Laser Energy Temperature gradient

10ns 1.0 J 3. 5  105 K/ m

40ps 100mJ 6. 1  106 K/ m

35fs 5mJ 1. 0  107 K/ m



Heat Conduction: Coupled Equations for T and p
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Experimental apparatus



Apparatus



Experimental Results
glass layer in methanolglass layer in water

0.5 μ gold target in water

time (ns)

25 μ silver target in water

fluence :  13 J/m2

time (ns)



Sphere and Layer
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Photoacoustic Effects
in

Periodically Modulated Structures
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Wave Equation for pressure 

Frequency domain
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Stability diagram for Mathieu functions
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he 1a,q, z  cea,q, z  i sea,q, z
he 2a,q, z  cea,q, z − i sea,q, z

Infinite structure: central heating 

Define: 
Elliptic  “Hankel” 
functions

Boundary conditions :  finite at 
−L̂ L̂

Variation of parameters solution:
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Characteristic exponent = 0.0171885  

ˆ =1.21700 

0.35 

ˆ =1.21787 

ˆ =1.21774 
Characteristic exponent = 0.0161785  

Characteristic exponent = 0.00133185  

Excitation Inside the Band Bap
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Outside the Band Gap (high frequency edge)

0.5 1.0 1.5 2.0 2.5
Wavenumber

0.5

1.0

1.5

2.0

2.5

3.0

Frequency

wave number

̂



microphone
preamplifier

lock‐in amplifier

chopping wheel

aperture

Tbb

liquid nitrogen

infrared active gas

“Inverse” Photoacoustic Effect

reference

Tbb

M. Veingerov, Y. Gerlovin, and N. Pankratov, Opt. Spektrosk 1, 1025 (1956)



Signal amplitude

Species Signal (V
C2H4 300

C3H6 200

CO2 105

SF6 62

CH4 38

CO 6.5

Liquid nitrogen in Dewar flask
Chopping frequency 44 Hz



Signal Amplitude vs. Mole Fraction SF6

SF6 in Ar

SF6 in N2



PA Effect for Moving Grating in a Cavity
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Eichler, Gunter, and Pohl, Laser‐induced 
Dynamic Gratings, Springer‐Verlag (1986)



CO2 laser beam

CO2 laser beam

  
2 sin/2

  0.00933
  1.136mm

micrometer

  40.2070 to 40.2085 MHz

  39.7930 to 39.7915 MHz

Scan range: 414 to 417kHz

Moving Grating in a Cavity: Experiment
LiNbO3 or BiB3O6

transducer 400 kHz



acoustic cell

transducer

function generator

low pass filter

CO2 laser

grating

10.6 μ beam

signal out

mixer

function generator

micrometer

lock-in amplifier
computer

AOLM



10 ppb SF6 in N2

Frequency and Cavity Length Variation

frequency (kHz)

sig
na
l (
m
V)

Cavity Length

  2L/n

  2c

transducer resonance

Q=10,800





750 parts per 
quadrillion

Signal vs. Trace Gas Concentration



Forster Resonant Energy Transfer (FRET)

cyan fluorescent dye
475 nm fluorescence

yellow fluorescent dye

a



Photoacoustic Detection of Photothermal 
Interference in Water

  0   ′T

Absorber #1 Absorber #2

heat diffusion

β change wherever there 
is heat diffusion

optical radiation

a



Alternating Modification of β

absorber

heat diffusion

Alternating change in β change 
wherever there is heat diffusion

optical radiation 
modulated at ω1

  0   ′Tdc  Tac cos1t

a

#1
#2



Photothermal Modification of β
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Sound Generation through Heterodyning
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Heterodyned Photoacoustic Signal: One Dimension
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Photoacoustic Amplitude and Phase

a=500 nm a=1500 nm



Resonant Cylindrical Resonator

modulator

modulatorω2

ω1

L

C

532 nmpreamplifier

beam 
splittermirror

absorbing solution

532 nm

pzt cylinder



Absorber: 50 nm diameter colloidal Au
Laser power: 80mw
Transducer: Cylindrical PZT tube 
22mm inner diameter and 25mm height

Frequency Response of Cylindrical 
Resonator



Beam #1: 391.46 kHz (88mw) 
Beam #1: 280.00 kHz (20mw)
Difference frequency:  111.46 kHz (cell resonance frequency)

Absorber: 50 nm Au colloid
Lock‐in amplifier time constant: 1s.

Single particle Two 532 nm Beams
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