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Kurzfassung

Mit Hilfe der Plasmonik, welche sich mit der Wechselwirkung zwischen elektromagne-
tischer Strahlung und den Leitungselektronen an einer Grenzfliche zwischen Metall
und Dielektrikum auf Nanometerebene beschéaftigt, konnen hochsensitive optische
Detektionsverfahren fiir die chemische und biologische Sensorik entwickelt werden.
Sensorstrukturen, welche eine kleinere Dimension haben als die Wellenldnge der ein-
fallenden elektromagnetischen Welle, weisen eine sogenannte lokalisierte Oberfléchen-
plasmonen-Resonanz (Engl.: localized surface plasmon resonance, LSPR) auf. In Ab-
hangigkeit der Konzentration eines zu detektierenden Stoffes dndern sich die optischen
Eigenschaften des Sensors, was in einer Verschiebung der LSPR detektiert werden
kann. Mittels der Materialwissenschaft optimierte Sensoren kénnen jedoch auch wei-
terhin unvorteilhafte Eigenschaften wie Nichtlinearitit, Hysterese oder ein langsames
Ansprechverhalten durch eine diffusionslimitierte Dynamik aufweisen.

In dieser Arbeit wird ein Konzept préasentiert, welches mittels modellbasierter Schétz-
methoden aus der Systemtheorie und Signalverarbeitung die Auswertung von diffu-
sionslimitierten LSPR-Sensoren verbessert. Dazu wird ein mathematisches Modell
hergeleitet, welches das Ubertragungsverhalten zwischen der zu detektierenden Kon-
zentration und der optischen Sensorantwort dynamisch beschreibt. Das entwickelte
Modell setzt sich aus einem statischen und nichtlinearen Eingangskennfeld, einem
Diffusionsprozess, welcher mathematisch durch eine nichtlineare partielle Differenti-
algleichung beschrieben wird, und einem statischen und linearen Ausgangskennfeld
zusammen. Es wird ein Schéatzverfahren entworfen, welches unter Verwendung des
entwickelten Sensormodells aus den optischen Messsignalen am Sensor die zu detektie-
rende Konzentration schiatzt. Das entwickelte Schétzverfahren invertiert die statischen
Eingangs- und Ausgangskennfelder und fiithrt mittels einer Square-Root Implementie-
rung des Unscented-Kalman-Filters eine Zustandsschitzung an der ortsdiskretisierten
und zustandserweiterten Beschreibung des Diffusionsprozesses durch.

Das entwickelte Konzept wird auf zwei plasmonische Sensoren angewandt und anhand
der erzielten Ergebnisse bewertet. Bei den eingesetzten Sensoren handelt es sich um
einen auf Palladium basierenden Wasserstoffsensor mit der Struktur eines perfekten
Absorbers zur Bestimmung der Wasserstoffkonzentration in Gasgemischen und um
einen nichtinvasiven Glucosesensor mit einem Glucose-sensitiven Hydrogel zur Be-
stimmung der Glucosekonzentration in Fliissigkeiten. Anhand von experimentellen
Messdaten werden die Modellparameter identifiziert und die resultierenden Modelle
validiert. Das entwickelte Schétzverfahren basiert auf den identifizierten Modellen,




Kurzfassung

und es wird systematisch untersucht, welche Werte der Parameter des Schétzver-
fahrens zu guten Ergebnissen fithren. Die Ergebnisse zeigen, dass fiir eine zutreffende
Modellbeschreibung, besonders in Bereichen eines langsamen Ansprechverhaltens, die
Auswertung der plasmonischen Sensoren wesentlich verbessert werden kann.
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Abstract

With the aid of plasmonics, which deals with the interaction between electromag-
netic radiation and conduction electrons at an interface between metal and dielectric
on a nanometer sale, highly sensitive optical detection methods can be developed
for chemical and biological sensing. Sensor structures, which are smaller than the
wavelength of the incident electromagnetic wave, exhibit a localized surface plasmon
resonance (LSPR). The sensor’s optical properties change subject to the substance
concentration that should be detected. This leads to a shift of the LSPR. Sensors
which are optimized by material science might still exhibit unfavorable properties like
nonlinearity, hysteresis or slow response times caused by diffusion-limited dynamics.

A concept to improve the evaluation of diffusion-limited LSPR, sensors by applying
model-based estimation methods from system theory and signal processing is pre-
sented within this work. A mathematical model, which dynamically describes the
transient behavior between the desired concentration and the optical sensor response,
is derived. The derived model contains a static and potentially nonlinear input map, a
diffusion process, which is mathematically described by a nonlinear partial differential
equation, and a static and linear output map. An estimation procedure is developed,
which estimates the desired concentration from the optical measurement signals of
the sensor by using the developed sensor model. The estimation procedure inverts
the static input and output maps and performs a state estimation of the spatially
discretised and augmented state description of the diffusion process via a square-root
implementation of the Unscented Kalman Filter.

The developed concept is applied to two plasmonic sensors and evaluated by the ob-
tained results. The used sensors are a palladium-based perfect absorber hydrogen
sensor for the detection of hydrogen in gas mixtures and a noninvasive glucose sensor
with a glucose-sensitive hydrogel for the detection of glucose in fluids. The model pa-
rameters are identified with experimental measurement data and the resulting models
are validated. The developed estimation procedure is based on those models and it is
systematically investigated which values of estimation procedure parameters will lead
to good results. The results show that the presented concept improves the evaluation
of the plasmonic sensors significantly when the models describe the sensor’s transient
behavior accurately especially in regions with a slow response time.
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