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1 Einleitung

In vielen Bereichen der Quantenoptik er6ffnet die Nutzung einzelner Photonen vielver-
sprechende Moglichkeiten [1, 2, 3]. Systeme, die gleichzeitig nie mehr als ein Photon emit-
tieren, bezeichnet man als Einzelphotonenquellen. Ein aussichtsreiches System zur Nut-
zung als Einzelphotonenquelle ist die Kombination eines Gitterdefekts in Diamant und
eines substituierten Stickstofffremdatoms, das sogenannte N/V-Zentrum. Dieses Festkor-
persystem zeichnet sich unter anderem durch eine gute Photostabilitat sowie die Nutz-
barkeit bei Raumtemperatur aus [4]. Aktuell fokussiert sich unsere Arbeitsgruppe auf
Experimente mit Nanodiamanten, Diamantstrukturen mit einem Durchmesser weitaus
kleiner als 1 um. Ein wichtiger Aspekt ist dabei, dass der Nanodiamant kleiner als die
Wellenldnge des vom Zentrum emittierten Fluoreszenzlichtes ist. Dadurch vermeidet man
z. B. Totalreflexion des Fluoreszenzlichts und erhélt damit sehr effiziente Einzelphotonen-
quellen. Ein n#chster interessanter Schritt fiir unsere Arbeitsgruppe wire die effiziente
Einkopplung von Fluoreszenzlicht von N/V-Zentren in Glasfasern. Zu diesem Zweck be-
absichtigen wir, spezielle Lichtwellenleiter zu verwenden, bei denen ein bedeutender Teil
des Lichtfeldes als evaneszentes Feld gefiihrt wird [5]. Befindet sich ein Nanodiamant in
Reichweite dieses Feldes, kann das Fluoreszenzlicht direkt in die Glasfaser einkoppeln.
Da N/V-Zentren anisotrop an das Lichtfeld koppeln [6], spielt die Orientierung der Di-
polmomente dieses Punktemitters zur Symmetrierichtung der Faser eine entscheidende
Rolle. Diese Orientierung lédsst sich bestimmen, indem die Fluoreszenz in Abhingigkeit
von der Anregepolarisation gemessen wird |7].

Ziel meiner Arbeit war im ersten Schritt die Integration eines neuen Lasers in den bereits
vorhandenen Versuchsaufbau. Eine wichtige Anforderung - und der Grund fiir den Aus-
tausch des bisher verwendeten Lasers - ist eine gute Leistungsstabilitdat. Nur so kénnen
wir iiber Zeitskalen von mehreren Stunden bis wenigen Tagen zuverldssig messen. An-
schliefsend galt es, mehrere Proben auf ihren Gehalt und die Stabilitdt der N/V-Zentren
hin zu untersuchen. Im ersten Schritt suchen wir mithilfe eines Konfokalmikroskops in un-
seren Nanodiamantproben mogliche N/V-Zentren. Die gefundenen Punktstreuer wurden
anschlieflend mit einem Spektrometer iiberpriift. Zum Nachweis einzelner N/V-Zentren
wurde zusétzlich die Photonenstatistik (die Korrelationsfunktion zweiter Ordnung) mit
einem Aufbau nach Hanbury Brown und Twiss gemessen. Ferner wurden erste polarisati-
onsabhéngige Fluoreszenzmessungen von N/V-Zentren durchgefiihrt, die es ermoglichen
sollen, die Orientierung des strahlenden Dipols im Raum zu rekonstruieren.

Nachdem im n#chsten Kapitel eine theoretische Einfithrung sowie grundlegende Gedan-
ken folgen, werde ich im dritten Kapitel auf das neue Lasersystem sowie dessen Cha-
rakterisierung eingehen. Kapitel 4 beschiftigt sich mit der eigentlichen Messapparatur -
dem konfokalen Mikroskop - und den damit durchgefithrten Experimenten. Anschliefend
mochte ich eine kurze Zusammenfassung sowie einen Ausblick unserer Gruppe geben, be-
vor im Anhang Ergidnzungen zu verwendeten Proben, Gerdten und technischen Details
folgen.



2 Theoretische Grundlagen

2.1 Einzelphotonenquellen

Lichtquellen, die zu keinem Zeipunkt mehr als ein Photon emittieren, bezeichnet man als
Einzelphotonenquellen. Der mittlere Abstand zwischen zwei Photonen liegt dabei je nach
Lebensdauer des angeregten Zustands in der Grofenordnung einiger Nanosekunden. Bei
einem Zwei-Niveau-System relaxiert der angeregte Zustand statistisch nach einer endli-
chen Zeit in den Grundzustand. Mogliche Einzelphotonenquellen sind daher Atome, die
angeregt werden und nach einer endlichen Zeit unter Emission eines Photons relaxieren.
Ebenso kann man Quantenpunkte oder Farbstoffmolekiile als Einzelphotonenquellen nut-
zen.

Wir untersuchen einzelne Stickstoff-Fehlstellen-Zentren (N/V-Zentren) in Diamant. Die
Vorteile von N/V-Zentren sind u.a. eine hohe Photostabilitét sowie die relativ einfache
Handhabung [4].

Reduziert man hingegen einfach die Leistung eines Lasers durch Verwendung geeigneter
Abschwicher, kann man im Mittel zwar Photonen mit geeignetem zeitlichem Abstand er-
halten; es besteht allerdings unveréndert die Gefahr, dass mehrere Photonen gleichzeitig
mit derselben Information versandt werden. Eine ideale Einzelphotonenquelle sendet auf
der einen Seite zu keinem Zeitpunkt zwei Photonen gleichzeitig; auf der anderen Seite
sollte der zeitliche Abstand zwischen zwei Photonen nicht zu grof sein, damit geniigend
grofse Datenraten moglich werden.

2.2 Eigenschaften von Diamant

Bei den von uns betrachteten Stickstoff-Fehlstellen-Zentren (nitrogen-vacancy: N/V)
handelt es sich um Punktdefekte in einem Diamantgitter. Diamant kristallisiert in ei-
nem kubisch flichenzentrierten Gitter (fcc) [3]. Die Bindungen liegen in Form von sp3-
hybridisierten Bindungen vor. Der Brechnungsindex liegt zwischen 2,41 und 2,42. Ledig-
lich von Bor und Stickstoff konnte bisher nachgewiesen werden, dass sie in die Diamant-
struktur substituieren, wihrend andere Atome als Einschliisse vermutet werden [8|. Daher
werden Diamanten auch anhand ihrer Bor- und Stickstoffkonzentration klassifiziert. Fiir
unsere Zwecke ist die Unterscheidung in folgende Klassen [3, 8, 9, 10] hilfreich:

o Typ la:
Diese Diamant-Klasse definiert sich durch eine sehr hohe Stickstoff-Konzentration
von bis etwa 3000 ppm. Etwa 98% aller nattirlichen Diamanten zdhlen zu diesem

Typ.

o Typ Ib:
Diamanten, deren Stickstoff-Verunreinigungen meist einzeln substituiert und damit
in einer Konzentration von weniger als etwa 800 ppm auftreten, zihlt man zu dieser
Klasse. Wiahrend nur ca. 0,1% [8] bis 0,2% [3] der natiirlichen Diamanten diesem
Typ zugerechnet werden, werden die meisten synthetischen Diamaneten, die unter
hohem Druck mit hoher Temperatur (HPHT) hergestellt werden, hierzu gezihlt.
Diamanten mit N/V-Zentren sind meist vom Typ Ib.



e Typ Ila:
Die Konzentration an Stickstoff-Verunreinigungen ist bei Typ Ila-Diamanten sehr
gering; ebenso weisen sie eine relativ geringe Bor-Konzentration auf. Synthetische
ITa-Diamanten zihlen zu den reinsten Diamanten. Knapp 2% der natiirlichen Dia-
manten zdhlen zu dieser Klasse.

e Typ IIb:
Durch eine recht hohe Konzentration an Bor-Substitutionen (bis etwa 50 ppm)
zeichnen sich IIb-Diamanten aus. Sie kommen in der Natur sehr selten vor; charak-
teristisch ist eine blduliche Farbe.

2.3 Das N/V-Zentrum

Ll
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Abbildung 1: Kristallstruktur eines N/V-Zentrums [6]

Hat ein Stickstoff-Atom die Position eines Kohlenstoff-Atoms eingenommen, wéh-
rend sich an einem benachbarten Gitterplatz eine Fehlstelle befindet, d.h. ein Platz des
Kohlenstofl-Gitters ist unbesetzt, bezeichnet man diese Kombination von Defekten als
N/V-Zentrum.

Werden einzelne N/V-Zentren mit einem Laser geeigneter Wellenléinge angeregt, relaxie-
ren sie unter Aussendung von Fluoreszenzlicht. Sie bieten u.a. die Vorteile, dass sie mit
vergleichsweise einfachen Aufbauten wie konfokalen Mikroskopen gut lokalisierbar und
auch auf groferen Zeitskalen stabil gegen Ausbleichen sind [4]|. Zur Herstellung von N/V-
Zentren werden kiinstliche Diamanten vom Typ Ib verwendet. Um die bereits vorhan-



denen Stickstoff-Fremdatome fiir die Bildung von N/V-Zentren zu nutzen, miissen mit-
hilfe von Elektronen- oder Neutronenbestrahlung Fehlstellen erzeugt werden [4]. Durch
mehrstiindiges Ausheilen im Vakuum bei etwa 800° C [11] bis 1000° C [12] kénnen die
Fehlstellen zu den Stickstoff-Atomen diffundieren und so Farbzentren bilden; fiir unsere
Zwecke geniigen allerdings auch unbehandelte Typ Ib-Diamanten mit einer geringeren
Dichte an N/V-Zentren [4].

Durch Polarisationsmessungen wurde herausgefunden, dass N/V-Zentren zwei zueinan-
der orthogonal stehende Dipolmomente besitzen [6]. N/V-Zentren weisen bei einer ESR-
Messung (Elektronen-Spin-Resonanz) einen Spin von S = 1 auf [13] und liegen daher
als Triplett vor. Da Elektronen einen halbzahligen Spin besitzen, verfiigen N/V-Zentren
iiber eine geradzahlige Anzahl an Elektronen. Eine nahere Untersuchung [13] legt nahe,
dass der Grundzustand ebenso wie der angeregte Zustand als Triplett vorliegt; ferner gibt
es einen metastabilen Singulett-Zustand. Fiir unsere Zwecke ist es geeignet, das System
als Drei-Niveau-System [14] (siehe Abbildung 3) zu betrachten.

Zero Phonon Line

\ / |zPL
S ——

Abbildung 2: Energieschema [15] des Grundzustands (E7) sowie des angeregten Zustands
(E3). Der griine Ubergang A wird vom Laser getrieben. Ubergang B ent-
spricht der Relaxation des angeregten Niveaus. Die Zero-Phonon-Line ent-
spricht Ubergang C.

>

Das N/V-Zentrum kann durch ein Dreiniveausystem modelliert werden. Da vibronische
Anregungen auftreten konnen, fichern die Zustinde gemif Abbildung 2 auf. Die Uber-
gangsenergie aus dem angeregten Zustand ohne Beteiligung von Phononen in den Grund-
zustand wird als Zero Phonon Line (ZPL) bezeichnet. Fiir ein N/V-Zentrum entspricht
die ZPL einer Energie von E = 1,945eV [16] bzw. einer Wellenlidnge von A = 637,96 nm.
Im Emissionsspektrum ist bei dieser Wellenldnge ein Peak zu erwarten.



Modellierung mithilfe eines Dreiniveausystem

Die Anregung mit dem Laser treibt den Ubergang von Niveau 1 in Niveau 2. Da Niveau
3 als metastabil betrachtet werden kann, ist der Ubergang von Niveau 3 in Niveau 1
vernachlissigbar. Bereits bei Raumtemperatur kann das Zentrum von Niveau 3 durch
thermische Anregung in Niveau 2 iibergehen [4]. Die Lebensdauer des angeregten Zu-
stands 2 von N/V-Zentren liegt fiir synthetische Ib-Diamanten bei 11, 6 ns, fiir natiirliche
Diamanten bei 12,9+ 0, 1ns [11].

Fiir die Besetzungen p1, p2 und p3 gilt mit den im Text erwdhnten Nidherungen:

p1(t) = —ki2p1 (t) + k21p2 (1) (1)
p2(t) = —ka1p2 (t) = kagpz (1) + ki2p1 () + ks2p3 (1) (2)
ps (t) = —ks32p3 (t) + kasp2 (1), (3)

wobei die Randbedingungen p; (0) = 1, p2 (0) = 0 sowie p3 (0) = 0 gelten [4].
Um den Gleichgewichtszustand zu berechnen, werden p; = 0, po = 0, p3 = 0 sowie
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Abbildung 3: Modellierung mithilfe eines Drei-Niveau-Systems

p1 + p2 + p3 = 1 benutzt. Hiermit ldsst sich die Population des angeregten Zustands p
im Gleichgewicht bestimmen:

P k12ks2
2 kioksa + koikso + ki2kas™

(4)

Da k12 die Rate des vom Laser gepumpten Ubergangs ist, ldsst sich direkt aus Gleichung
4 ein Sittigungsverhalten erkennen [4]: p5? (k12) = il



Mithilfe der Abkiirzungen

A= k12 + ko1 + k3o + k3o
B = k12kas + k12k3a + ko1kso
2
Ty = —_—
2 A+ /A2 — 4B
2
T3 = —_——
3 A— A2 4B
o 1 moks
2 k3o (T2 — T3)
c3 = —1—-c
B
h =
kaski2
1= hC2
j= hes
B
| = 1+A—-Fkp)—1
kosk12 (1+ 12)
m = CQ(A_TQ_I—k12)
n = 03(14—7'3_1—]?12)
B
o 21 (1— Afk)
ka3
_ _ _ BC2
p kosk12
_ o Bes
9 kaski2

kénnen wir die gekoppelten Differentialgleichungen in Gleichungen 1 bis 3 16sen [4] und
erhalten schliefslich die zeitabhingige Besetzung der Zustdnde

p1 (t) = [+ me Y™ 4 net/m (5)
pa (1) = h+ie™/™ 4 jet/m (6)
p3(t) = o+ ])eft/T2 + qeft/TS, (7)

wobei die Gréken o und 73 die mittleren Lebensdauern der Zusténde 2 und 3 angeben.

2.4 Photonenstatistik
Bunching und Antibunching

Vergleicht man eine thermische Lichtquelle mit einem Laser, wird man unterschiedliche
Photonenstatistiken messen. Die thermische Lichtquelle zeigt ein Phidnomen, das man
als Photon Bunching bezeichnet. Wird in einem Photonenstrom ein Photon detektiert,
ist die Wahrscheinlichkeit, innerhalb kurzer Zeit ein weiteres zu messen, gesteigert. Eine



kohéarente Lichtquelle wie ein Laser zeigt hingegen ein anderes Bild: die Wahrscheinlich-
keit, ein Photon zu detektieren, ist unabhéingig davon, ob bereits kurz zuvor ein Pho-
ton nachgewiesen wurde. Einzelphotonenquellen weisen Photon Antibunching auf. Nach
der Emission eines ersten Photons ist die Wahrscheinlichkeit, ein weiteres zu messen,
fiir einige Nanosekunden reduziert. Bei einer perfekten Einzelphotonenquelle betrigt die
Emissionswahrscheinlichkeit fiir ein zweites Photon zur selben Zeit Null.

g?
2.0
0.3
! 7 (will. Einheiten) C)
-10 -5 5 10
(a) Qualitative Verldufe der Korrelations- (b) Beispielhafte Photonenfolgen: a) Bun-
funktion zweiter Ordnung fiir ther- ching (therm. Lichtquelle), b) zufalli-
misches Licht (rot), Laserlicht (blau) ge Verteilung (Laser), c) Antibunching
und Licht einer Einzelphotonenquelle (Einzelphotonenquelle).

(griin).

Abbildung 4: Veranschaulichung von Bunching und Antibunching [17].

Korrelationsfunktion zweiter Ordnung

Die klassische Korrelationsfunktion zweiter Ordnung ¢ (1) beschreibt Intensitéitskorre-

lationen.
(L(t+7)I(t))

8)
2 (
(I (1))

Im nicht-klassischen Fall ist eine von der Intensitét geloste Formulierung wiinschenswert.
Als Korrelationsfunktion erweist sich daher folgende Formulierung [18] als niitzlich:

_ (at (tya' (t+r)at+7)a(t))
(af (t)a(1)*

mit dem Vernichtungsoperator @ und dem Erzeugungsoperator a'. Unter Zuhilfenahme
des Besetzungszahloperators (siehe z.B. [19]) 7 = a'a erhalten wir fiir 7 = 0

0@ (r=0) = (n (Z;L;? 1))_

Im Folgenden verwenden wir Gleichung 9 als Definition fiir g (7).

Eine perfekte Einzelphotonenquelle erfiillt die Bedingung n = 1, wodurch nach Glei-
chung 10 die Korrelationsfunktion zweiter Ordnung zum Zeitpunkt 7 = 0 auf Null ab-
sinkt. Dieses Verhalten ist in Abbildung 4a erkennbar. Es kann vorkommen, dass mehrere

(2)
Iklassisch (T> =

(9)

(2)
nicht—klassisch (T)

(10)



N/V-Zentren dicht beeinander liegen. In diesem Fall iiberlagern sich verschiedene Ein-
zelphotonenquellen, wodurch ¢(?) (7 =0) > 0 wird. Die Einbruchtiefe, im Folgenden Dip
genannt, mehrerer unabhéngiger N/V-Zentren verhélt sich bei 7 = 0 geméf

(11)

wobei N die Anzahl der N/V-Zentren angibt. Aus dem Verhéltnis der Besetzungen vom
Niveau 2 zum Zeitpunkt 7 zum stationéren Fall 7 — oo (siehe Gleichung 12) l&sst sich
der Verlauf der Korrelationsfunktion herleiten [3, 20, 4]:

R (12)

Fiir das Drei-Niveau-System ergibt sich damit und mit Gleichung 6 der Kurvenverlauf
g (1) =1+ eI/ 4 geIrlims (13)

mit entsprechenden Koeffizienten o und .

HBT-Messung

TDC

LPC

Abbildung 5: Schematischer Aufbau des Hanbury-Brown-Twiss-Versuchs

Zur Messung der Korrelationsfunktion zweiter Ordnung ¢ (1) nutzen wir den ur-
spriinglich auf die australischen Astronomen Hanbury Brown und Twiss zuriickgehenden
Versuchsaufbau [18]. Zwei Avalanche-Photodioden (APDs) sind so hinter einem Strahl-
teiler angebracht, dass ein einzelnes Photon zuféllig von einem der beiden Detektoren
nachgewiesen wird. Trifft nun ein erstes Photon zufillig auf eine der beiden APDs, star-
tet eine Zeitmessung, die durch Registrierung eines zweiten Photons im anderen Detektor
beendet wird. Die Zeitdifferenz des Auftreffens beider Photonen wird zur Erstellung des
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Histogramms benétigt. Da APDs eine endliche Totzeit haben, kénnte der Zeitbereich um
Ons mit einer einzigen Photodiode nicht aufgelést werden. Beide APDs sind mit einem
Computer zur Signalverarbeitung verbunden, wobei der Signalweg eines Detektors um
60 ns verzogert wird (siehe Abbildung 5). Dadurch wird der Nullpunkt technisch um 60
ns verschoben, so dass beide Seiten des erwarteten Dips verarbeitet werden.
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3 Laseraufbau und -charakterisierung

3.1 Gaul'sche Strahlenoptik

Zur Untersuchung von N /V-Zentren nutzen wir ein Konfokalmikroskop (siehe nachfolgen-
des Kapitel). Um die Ausbreitung des Lichts besser zu verstehen, lohnt sich ein Exkurs
zur Theorie der Gauf’schen Strahlen. Die Gauf-Strahlen stellen eine fiir Laserlicht beson-
ders geeignete Form der Beschreibung dar. Charakteristisch fiir Gaufs-Strahlen ist, dass
sie sich achsennah dhnlich wie ebene Wellen verhalten, wihrend auf der anderen Seite
die Divergenz des Lichtes fiir grofe Entfernungen von der Quelle ein kugelwellendhnli-
ches Verhalten bewirkt. Gehen wir von einem homogenen Medium mit gleichbleibendem
Brechungsindex aus, erhalten wir aus den Maxwellgleichungen die Wellengleichung [21]
2 2 2
<§ﬂ+§?ﬂ+§z2+k2>E(x,y,z):0, (14)
wobei die Richtung des elektrische Feld in einen ortsunabhéngigen Vektor seperiert wer-
den kann: E(m,y,z) = €F (z,y,z). Wihlt man nun einen geeigneten Separationsan-
satz [21]
E(x,y,2) = EoX (2,2)Y (y,z) e, (15)

und beachtet die paraxiale Ndherung, erhilt man die Hermite-Gauk-Moden

Epn (2,9, 2,t) = €E0 X (2, 2) Yy, (y, 2) e~ o™t (16)
mit ) 9
wo x . kx 2m+1
X (2, 2) = — - 17
9=\ (z)eXp( W (z) 2R() 2 77(2)) {7

(Y, (y, 2) analog). R(z) = z (1 + (zo/z)2> gibt den Radius der Wellenfronten an mit dem

Rayleigh-Parameter z. An der Stelle z = z gilt fiir den Strahl w (z = z) = V2w [18].
Als Strahlradius w (z) bezeichnet man den Abstand zur Strahlachse, bei dem die Inten-

2
sitiit auf 1/e? abgefallen ist. Fiir den Strahlradius gilt hierbei w? (z) = w3 (1 + ( = ) >

20
Die Strahltaille wq entspricht dem kleinsten Strahlradius.
71 (z) ist hier die Gouy-Phase. Die Gouy-Phase verhilt sich derart, dass nach dem longitu-
dinalen Durchlaufen durch die Strahltaille eine Phase der Grofe m aufgesammelt wurde.
Mit diesen Bezeichnungen ergibt sich fiir die Intensitdt der Gauf’schen Grundmode [18]

I(r2) =1, (“’Uf))z exp <;22(’j)> . (18)

Zur Untersuchung des transversalen Profils sei z = 0 gew#hlt, so dass sich die Intensi-
tatsverteilung vereinfacht auf

I(r)]._y = Ioexp (-2?) . (19)

0
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Um das axiale Profil zu erhalten, setzen wir » = 0 und erhalten ein Lorentz-Profil:

_ w (2) 2_ Iy
1) o =1 () - (20)

Wo

(a) transversaler Verlauf (b) axialer Verlauf

Abbildung 6: Darstellung des Intensititsverlaufs eines Gauft’schen Strahls.

3.2 Optische Komponenten
Verzégerungsplatten

Als Verzégerungsplatten bezeichnet man optische Bauelemente doppelbrechenden Mate-
rials, die zur Manipulation der Polarisationsrichtung von Licht verwendet werden. Durch
die Orientierung des Kristalls wird das eingestrahlte Licht in ordentliche und aufserordent-
liche Komponenten zerlegt. Beim Propagieren durch die Verzogerungsplatte sammeln der
ordentliche und der auferordentliche Strahl aufgrund unterschiedlicher Brechungsindizes
verschiedene Phasen auf, so dass sie gegeneinander verzogert werden. Dadurch kann eine
Rotation einer linearen Polarisationsrichtung ebenso erreicht werden wie die Konversion
von linear polarisiertem in zirkular polarisiertes Licht und umgekehrt. Wichtige Spezial-
falle sind die Halbwellenplatte ebenso wie die Viertelwellenplatte. Erstere bewirkt eine
Rotation des eingestrahlten Lichtes um einen festen Winkel, der von der Stellung der op-
tischen Achse abhéngt. Dazu bekommen der ordentliche und der aufserordentliche Strahl
einen effektiven Phasenversatz von 7 zueinander. Die Viertelwellenplatte hingegen ist so
gebaut, dass beide Strahlen einen Versatz von /2 erhalten. Steht die optische Achse des
Kristalls unter einem 45°-Winkel zur Eingangspolarisation, bewirkt diese Verzogerungs-
platte den Wechsel zwischen linearer und zirkularer Polarisation. Durch ihre Funktions-
weise bedingt sind Verzégerungsplatten fiir eine spezielle Wellenldnge optimiert.

Optischer Isolator

Treffen Riickreflexe in den Laser, verschlechtert sich dadurch die Laser-Stabilitat und be-
eintréchtigt ggf. seine Lebensdauer. Um den Laser von Reflexionen, die im Aufbau auftre-
ten konnen, abzuschirmen, nutzen wir einen optischen Isolator und kénnen so den Laser

13



vom weiteren Versuchsaufbau entkoppeln. Bei dem von uns verwendeten Typ handelt es
sich um einen Faraday-Isolator. Hierbei passiert das Licht ein optisch transparentes Me-
dium, das durch Anlegen eines Magnetfeldes eine Polarisationsdrehung um 45° bewirkt.
Sind vor und hinter dem Faraday-Rotator Polarisatoren angebracht, die in geeignetem

Polfilter (h) Polfilter (45°)
einlaufendl T / ~ P P
! A | e
° P A A Riickreflexe
L T Ve

Abbildung 7: Optischer Isolator: Das in Durchlassrichtung kommende Licht passiert bei-
de zueinander verkippte Polarisationsfilter. Das riicklaufende Licht hinge-
gen wird vom linken Polfilter geblockt.

Winkel zueinander stehen, kann nur in Vorwértsrichtung laufendes Licht den Isolator
passieren, wie aus Abbildung 7 hervorgeht. Riickreflexe erfahren im Faraday-Rotator ei-
ne weitere Rotation um 45° in gleicher Richtung, so dass sie den aus ihrer Sicht zweiten
Polarisator nicht passieren konnen.

Polarisationskompensator

Durch den polarisierenden Strahlteiler wird Licht einer festen linearen Polarisationsrich-
tung in die Glasfaser gekoppelt. Durch mdégliche auftretende Spannungen der Glasfaser
konnen Drehungen der Polarisation stattfinden. Zur Justage der Polarisation wird der
Lichtwellenleiter in drei enge Schlaufen gelegt, die gegeneinader verkippt werden kénnen.
Etwaige Verdrehungen werden hierdurch kompensiert.

3.3 Lasersystem

Um den Ubergang vom Grundzustand in den angeregten Zustand zu treiben (siehe Abbil-
dung 3), ist ein Laser mit geeigneter Wellenldnge notwendig. Da die Anregung geméfi Ab-
bildung 2 auch in einen héheren vibronischen Zustand des angeregten Zustands erfolgen
kann, muss die Frequenz des Lasers mindestens der der Zero-Phonon-Line entsprechen.
Es ist daher ein Laser mit einer Wellenldnge kleiner als 637 nm zu wéhlen. Konkret ver-
wenden wir einen Festkorperlaser, der bei einer Wellenldnge von 532 nm emittiert. Dazu
wird ein 1064 nm emittierender Nd : YAG-Laser (Neodym-dotiertes Yttrium-Aluminium-
Granat) mithilfe eines nicht-linearen Kristalls wie LBO (Lithiumtriborat) oder BBO
(Beta-Bariumborat) frequenzverdoppelt [18].

Die wichtigste Anforderung an den Laser ist eine hohe Leistungsstabilitdt. Schwankun-
gen in der Laserleistungen filhren zu Schwankungen der gemessenen Fluoreszenz und
erschweren die Interpretation der Messdaten erheblich. Abbildung 8 zeigt den schemati-
schen Laseraufbau. Um den Laser vor riickgestreutem Licht zu schiitzen, ist ein optischer
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Isolator in den Aufbau integriert. Die Einstellung der Laserleistung ist zweistufig gere-
gelt. Fiir grobe Einstellungen wird der Diodenstrom des Lasers reguliert; um eine Fein-
justage der Laserleistung vorzunehmen, wird an der Halbwellenplatte gedreht. Durch die
Drehung der Polarisationsrichtung kann anteilig geregelt werden, wie viel Leistung vom
polarisierenden Strahlteiler transmittiert und wie viel reflektiert wird. Der reflektierte
Anteil wird auf eine Photodiode geleitet, die zur Messung der Laserstabilitit genutzt
wird. Der Photostrom wird als Spannungsabfall an einem 70 k(2-Widerstand gemessen.
Das transmittierte Licht wird in eine Glasfaser eingekoppelt, die zum konfokale Mikro-
skop, den eigentlichen Messaufbau, fiihrt. Um Polarisationsdrehungen innerhalb der Faser
auszugleichen, wird ein Polarisationskompensator genutzt.

@ opt. Isolator

N2
f=40 mm

*e*PBS{\ PD
U

Polarisations-
kompensator

N

Abbildung 8: Schematischer Aufbau des Lasersystems. \/2: Halbwellenplatte. PBS: Po-
larisierender Strahlteiler. PD: Photodiode.

532 nm

3.4 Fabry-Perot-Interferometer

Zur spektralen Untersuchung des Laserlichtes bietet sich ein Fabry-Perot-Interferometer
an. Das Kernstiick besteht hierbei aus zwei teilreflektierenden Spiegeln, die einen opti-
schen Resonator bilden. Das eingespeiste Licht wird an den Spiegeloberflachen reflektiert
und sammelt bei jeder Reflexion sowie bei jedem Umlauf eine Phase auf. An den Spiegeln
kommt es nun zu einer Vielstrahlinterferenz des Lichtes aller Umlaufzyklen. Wird bei je-
dem Umlauf ein geradzahliges Vielfaches von 7 aufgesammelt, interferieren die Strahlen
konstruktiv und die durch den teilreflektierenden Spiegel ausgekoppelte Lichtintensitét
wird maximal. Betragt die aufgesammelte Phase ein ungeradzahliges Vielfaches von ,
kommt es zu destruktiver Interferenz, so dass hinter dem Resonator im Idealfall kein Licht
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nachgewiesen werden kann. Durch Einstellen der Lange des Resonators (Abbildung 9)

| Lange L |

Abbildung 9: Die Resonatorldnge kann mithilfe einer Piezoeinheit veréndert werden.

kann die vom Licht in einem Zyklus aufgesammelte Phase variiert werden. Damit lassen
sich die Moden des Lasers in Abhéngigkeit der Resonatorlinge vermessen. Aufgrund ihrer
Stabilitidt empfiehlt sich die Nutzung eines konfokalen Resonators, bei dem im symmetri-
schen Fall der Spiegelabstand dem Kriimmungsradius entspricht. Der Frequenzabstand
fiir die Transversalmode TEM,,,,, in g-ter Ordnung lautet bei einem konfokalen Resona-

tor [22] ,
c m—+n -+

Der freie Spektralbereich eines auf die TEMgo-Mode angepassten Interferometers betrigt

somit
c

Av = an(qul) — Umng = % (22)
Die Finesse 23], die das Auflésungsvermégen eines Fabry-Perot-Interferometers angibt,
ist als Verhiltnis vom freien Spektralbereich zur Breite einzelner Maxima definiert und
berechnet sich mit der Spiegelreflektivitit R zu [18]

Av ™V R
F = = — 23

so dass mit zunehmender Reflektivitdt der Spiegel die Finesse und damit das Auflésungs-
vermdgen des Resonators steigt. Je hoher die Reflektivitdt der Spiegel ist, desto mehr
Uml&ufe finden im Resonator statt und desto mehr Strahlen kénnen miteinander inter-
ferieren. Die sich ergebenden Maxima im Modenspektrum werden héher und schmaler,
das Spektrum wird schérfer. Der Aufbau unseres Fabry-Perot-Interferometers entspricht
Abbildung 10. Das Kernstiick des Interferometers bilden zwei plankonkave Spiegel mit
einer Reflektivitdt von R = 95% und Radien von r = 10cm, die einen symmetrischen
Resonator bilden. Das vom Laser stammende Licht wird mithilfe des Faserkopplers so fo-
kussiert, dass der Fokus zwischen beiden Spiegeln liegt. Der Faserkoppler sorgt somit fiir
die Modenanpassung [18]. Einer der Spiegel ist fixiert, der zweite Spiegel kann mithilfe
einer Piezoeinheit verschoben werden. Um ein einfach auswertbares Ergebnis zu erhalten,
legen wir mit einem Funktionsgenerator ein Dreiecksignal an die Piezos an, so dass sich
die Resonatorlinge linear mit der Zeit &ndert.

Als theoretischen Wert erhalten wir bei einer Spiegelreflektivitéit von 95% eine Finesse
von F' ~ 61, 24.
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Abbildung 10: experimenteller Aufbau des Fabry-Perot-Interferometers

Frequenzuntersuchung

Mithilfe des beschriebenen Fabry-Perot-Interferometers wurden Modenspektren bei ver-
schiedenen Diodenstromen gemessen. Aus den Abbildungen 11a bis 11d ist ein stabiles
Modenverhalten des Lasers erkennbar. Der Abstand zwischen zwei periodischen Maxima
betrégt (siehe Gleichung 22) Av = ¢/2nl; fiir Luft gilt n ~ 1, aufgrund der konfokalen
Einstellung ist [ = 10cm, so dass der freie Spektralbereich Av = 1,5 GHz betragt. Die
aus den Abbildungen bestimmte Finesse (Gleichung 23) betrigt 64,02 und weist damit ei-
ne Abweichung von 4, 5% verglichen mit dem theoretisch erwarteten Wert von 61, 24 auf.
Eine genaue Betrachtung legt nahe, dass die zwischen zwei hohen Maxima auftretenden
Maxima durch eine nicht ideale Modenanpassung zustande kommen. Durch Feinjustage
konnte die relative Intensitét der kleineren Maxima bereits deutlich reduziert und der
hoheren Maxima vergrofert werden, so dass die niedrigeren Maxima bei exakter, leider
nicht erreichter Justage verschwinden wiirden [22|. Bemerkenswert ist Abbildung 11e, in
der ein vergrofserter Ausschnitt des Modenspektrums abgebildet ist. Hier sind deutlich
zwei eng benachbarte Moden erkennbar, die gerade noch trennbar sind; ihr Abstand ist
geringer als die jeweilige Halbwertsbreite. In Ubereinstimmung mit den Spezifikationen
des Herstellers konnte nachgewiesen werden, dass der Laser auf mehreren Longitudinalm-
oden lduft.
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Abbildung 11: Modenspektren bei verschiedenen Diodenstrémen.
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Stabilitdtsmessung

Da die Hauptanforderung an das Lasersystem eine gute Leistungsstabilitit ist, haben wir
mehrere Langzeituntersuchungen der Laserleistung durchgefiihrt. Dazu protokollieren wir
die Photospannung im Lasersystem (siehe Photodiode in Abbildung 8). Die Laserleistung
Photospannung
inV
0.5¢

0.4+

0.3 M

0.2

0.1

0.0 Messzeit
30 35 40 45 50 55 60 in Stunden

Abbildung 12: Plot der Photospannung bei Messung an der Photodiode PD in Abbildung
8.

wurde iiber einen Zeitraum von iiber 120 Stunden alle 10 s protokolliert. Aus der Messung
geht hervor, dass der Laser zwar einen leichten Drift in der Leistung zeigt, sich diese aber
auf relativ groken Zeitskalen abspielt und die Anderung vergleichsweise moderat ist. In
Abbildung 12 ist ein Ausschnitt iiber die Dauer von 30 Stunden abgebildet. Die Leistung
ging in den ersten zehn Stunden, die im Ausschnitt abgebildet sind, um etwa 10% zuriick,
die Driftrate liegt im gemessenen Intervall also unterhalb von 1%/h; in den folgenden 20
Stunden gibt es einen Drift von weniger als 5% (0,25%/h).

Der Laser selbst geniigt damit insgesamt unseren Anforderungen.
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4 Konfokales Mikroskop und Messungen an einem
N/V-Zentrum

4.1 Konfokales Mikroskop

Die optische Anregung und Untersuchung von N/V-Zentren erfolgt mithilfe eines kon-
fokalen Mikroskops, dessen Aufbau in Abbildung 13 skizziert ist. Das vom Laser stam-
mende Licht wird polarisiert und an einem Spiegel reflektiert. Schlieflich wird es mithilfe
eines Objektivs (siche Anhang) auf die Probe fokussiert. Fluoreszenzlicht, das ggf. von
der angeregten Probe ausgeht, durchstrahlt das Objektiv in entgegengesetzter Richtung
und trifft auf den dichroitischen Spiegel. Da dieser fiir langwelligeres Licht als das des
Anregungslasers transparent ist, kann es den Spiegel passieren und wird dann zu einem
Faserkoppler gefiihrt. An die Glasfaser kann zur Untersuchung des Fluoreszenzlichtes
wahlweise ein Spektrometer oder die Photonenkorrelationseinheit angeschlossen werden.
Die Eigenschaft des dichroitischen Spiegels, einen Bruchteil (weniger als 1%) der Anre-
gungslicht zu transmittieren, machen wir uns fiir die Protokollierung der Leistung des
Anregelichts zunutze. Der transmittierte Anteil der Anregung wird an einer mit Gold be-
schichteten Oberfliche reflektiert und dessen Intensitét mit einer Photodiode gemessen.
Die Probe wird an einem Probentisch, der in alle Richtung mithilfe von Piezo-Elementen
auf Bruchteile eines Mikrometers genau verschiebbar ist, montiert. Um die vordere Ober-
fliche der Probe in die Fokalebene des Anregelasers zu bringen, wird der Probentisch
mithilfe eines Schrittmotors verschoben. Riickreflexe zeigen bei der manuellen Justage
die Lage der Fokalebene.

Zur Charakterisierung der Proben werden diese gerastert. Dazu kann der Probentisch
mithilfe einer xyz-Piezoeinheit in jeder Richtung um maximal 80 um bei mindestens
0,1 pum Schrittweite transversal und axial zum Anregelicht verschoben werden. Zu je-
dem Schritt wird die Fluoreszenzzéhlrate gemessen, so dass wir Punktstreuer und andere
Emitter lokalisieren kénnen. Die Ansteuerung der Piezos sowie des Schrittmoters erfolgt
hierbei iiber einen Computer.

Justage des konfokalen Mikroskops

Eine Neujustage des Messaufbaus beginnt mit dem Anschliefsen der Glasfaser des Anre-
gelasers sowie den Einstellungen des Faserkopplers. Dieser sollte waagerecht und entlang
einer Lochreihe des optischen Tischs verlaufen; die Kopplungslinse sollte das Licht kolli-
mieren, so dass das Licht keinen Fokus aufweist. Die nun eingestellte Strahlhdhe soll bei
Reflektion auf den ersten Spiegel erhalten bleiben; ferner soll der Strahlverlauf ebenfalls
entlang einer Lochreihe verlaufen. In der selben Hohe und mit den gleichen Bedingun-
gen wird der Faserkoppler der Aufsammeloptik justiert. Zum Verfolgen des Strahlverlaufs
bietet sich der Anschluss eines Justagelasers an. Der Einkoppelspiegel soll ebenfalls recht-
winklig und hohenerhaltend reflektieren. In den Schnittpunkt von Anrege- und Justage-
laser wird der dichroitische Spiegel eingesetzt. Der Dichroit wird feinjustiert, bis beide
Strahlen auch im Fernfeld eine perfekte Uberlappung aufweisen. An der Stelle, an der
das Objektiv eingesetzt werden soll, wird das Strahlprofil iiberpriift. Es soll sichergestellt
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I Faser
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Abbildung 13: Schematischer Aufbau des konfokalen Mikroskops als Messbau. Der
Notchfilter ist ein optischer Filter, der die Wellenldnge 532 nm stark ab-
schwacht, fiir andere Wellenldngen allerdings hochtransparent ist. Weitere
technische Details finden sich im Anhang.
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sein, dass die Strahltaille 2wq kleiner als die Fingangspupille des Objektivs ist. So wird
gewahrleistet, dass nur ein geringer Teil der Lichtleistung am Objektiv vorbeistrahlt.
Das Strahlprofil des Anregelasers (sieche Abbildung 14a) an der Position des Objektivs
wurde ebenso vermessen wie das Profil des Justagelasers (Abbildung 14b). Da in unse-
rem Fall beide Strahlenbiindel kleiner als die Eintrittspupille (3 mm) sind, kann auf eine
Zwischenfokusjustage mithilfe der Kollimatoren verzichtet werden. Die Probenhalterung

(b) Strahlprofil des Justagelasers
Strahltaille etwa 2,60 mm. (630 nm). Strahltaille etwa 2,45 mm.

(a) Strahlprofil des Anregelasers (532nm).

Abbildung 14: Mit einem Beamprofiler gemessene Strahlprofile an der Position des Ob-
jektives.

wird mittig hinter das Objektiv montiert, so dass der Schrittmotor wenige Millimeter vor
dem Objektiv den Anschlag erreicht. Der Goldspiegel wird nun hinter dem dichroitischen
Spiegel so montiert, dass das transmittierte Licht auf eine Photodiode reflektiert wird. Zur
Fokussierung wird eine Linse eingebaut; um im linearen Bereich des Detektors zu bleiben,
wird die Licht-Intensitit durch einen Abschwécher reduziert. Polarisator und Halbwel-
lenplatte werden mithilfe ihrer jeweiligen Riickreflexe so justiert, dass sie senkrecht im
Strahl stehen. Um sicherzustellen, dass die Aufsammeloptik den gleichen transversalen
Fokus hat, kann ein Spiegel so vor das Objektiv gesetzt werden, dass Anrege- und Jus-
tagelaser in groferer Entfernung auf den selben Punkt eines im Fernfeld aufgestellten
Beobachtungsschirms treffen. Korrekturen kénnen am dichroitischen Spiegel vorgenom-
men werdern.

Eine endgiiltige Feinjustage kann durchgefithrt werden, sobald ein N/V-Zentrum oder ein
anderer Punktstreuer in der Probe gefunden wurde. Durch minimale iterative Anderun-
gen in der Position des Faserkopplers der Aufsammeloptik sowie des Einkoppelspiegels
kann die Zahlrate der Fluoreszenzphotonen maximiert werden.

4.2 Polarisationsstabilitdt der Faser

Wie bereits im vorigen Kapitel gezeigt wurde, ist der verwendete Laser ausreichend leis-
tungsstabil. Es zeigte sich allerdings, dass im Laufe der Zeit ein Drift der Polarisations-
richtung innerhalb der Glasfaser stattfindet. Durch den im Aufbau (siehe Abbildung 13)
verwenden Polarisator wird dadurch eine Schwankung in der Anregeleistung provoziert.
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(a) Messung der Photospannung nach der Pro- (b) Ausschnitt von Abbildung 15a (rot mar-
pagation durch die Glasfaser. Die Spannung kierter Bereich).

ist auf den Drift der Laserleistung (vgl. Ab-
bildung 12) normiert.

Abbildung 15: Verlauf der Photospannung im Messaufbau.

In Abbildung 15 ist die vom Photodetektor hinter dem dichroitischen Spiegel gemessene
Photospannung dargestellt. Man erkennt deutlich ein periodisches Verhalten mit einem
Rauschen von etwa 3,9% des Signals, was auf Resonatoreffekte der Glasfaser zuriickzu-
fiithren ist.

4.3 Nanodiamanten und Bulkdiamanten

Nachdem unsere Gruppe im Vorfeld mit Bulkproben, bei denen sich die N/V-Zentren in-
nerhalb eines makroskopischen Kristalls befinden, gearbeitet hatte, verwendeten wir nun
Proben mit Nanodiamanten. Fin Vorteil bei einer Probengréfie kleiner als die Wellenldnge
des Fluoreszenzlichts ist eine hohere Aufsammeleffizienz, da Brechung keine Rolle mehr
spielt. Damit kann bei gleichem Offnungswinkel des Objektivs ein grokerer Raumwin-
kelanteil des Fluoreszenzlichts aufgesammelt werden. Ferner treten keine Verluste durch
Totalreflexion an der Innenseite des Diamant auf. Abbildung 16 verdeutlicht die grofere
Aufsammeleffizienz von Nanodiamantproben.

Totalreflexion

Substrat
(Suprasil-
Brechung Glas)

.

(a) Bei einer Bulkprobe reduzieren Bre- (b) Bei einer Nanodiamantprobe kénnen
chung und Totalreflexion die Aufsam- daher hohere Zahlraten erreicht wer-
meleffizienz. den.

Abbildung 16: Unterschied zwischen Bulk-Diamanten und Nano-Diamanten.
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Ein weiterer Unterschied zwischen einem Bulkdiamanten und den von uns verwende-
ten Nanodiamanten besteht in der Orientierung zweier permantenter Dipole der N/V-
Zentren. Wie durch spétere Polarisationsmessungen bestétigt wurde, sind N/V-Zentren,
die sich in verschiedenen Nanodiamanten befinden, véllig zufillig zueinander orientiert.
Verwendet man hingegen einen makroskopischen einkristallinen Diamant, so liegen die
sich darin befindlichen N/V-Zentren nur in geméf der Gitterstruktur moglichen, diskre-
ten Orientierungen vor [6]. Die Nanodiamanten betten wir in das Polymer PVA ein. Als
Substratglas benutzen wir Suprasil, ein hochwertiges Quarzglas. Weitere Details zu den
Proben sowie deren Herstellung finden sich im Anhang.

4.4 Messungen an einem N/V-Zentrum

Die Suche nach einem N/V-Zentrum ist ein mehrstufiger Prozess. Im ersten Schritt ras-
tern wir die zu untersuchende Probe transversal mit etwa 1 pum Schrittweite. Erkennen
wir Regionen, in denen ein Punktstreuer mit einer Zahlrate (je nach Justage) zwischen
etwa 5000 counts/s und 18000 counts/s liegt, fithren wir einen detaillierten Scan durch.
Anschliefend wird die z-Position der Probe angepasst. Dass es sich um N/V-Zentren
handelt, kann mit einem Spektrometer nachgewiesen werden; die Eigenschaft der Ein-
zelphotoemission wird mithilfe einer HBT-Messung iiberpriift.

Im Nachfolgenden sind, sofern nicht anders angegeben, Messungen an der Probe [ bzw.
der mit gleichen Parametern hergestellten Probe IT abgebildet. Details zu den Proben
finden sich im Anhang.

GroRscan

Als Grofsscan bezeichnen wir eine Messung, bei der mithilfe der Piezoeinheiten die Probe
groftmoglich gerastert wird. Es 1&sst sich ein erster Eindruck der Probe gewinnen; inter-
essante Stellen miissen mit feinerem Raster genauer untersucht werden.

Im hier gezeigten Grofsscan (Abbildung 17) fillt besonders die recht hohe Z#hlrate am
Ort x = 27, y = 27 auf. Dieser Ausschnitt erwies sich allerdings spéter als unerwiinschte
Verunreinigung.

Detailscan

Zur genaueren Untersuchung rastern wir interessante Stellen der Probe mit der feinsten
Schrittweite von 0,1 pm. Hierbei kénnen wir die genaue Position des moglichen N/V-
Zentrums bestimmen sowie die Form abschétzen: fiir einzelne N/V-Zentren erwarten wir
einen radialsymmetrischen Verlauf einer Gaufl-Funktion.

Ein Ausschnitt eines (nicht gezeigten) Grofiscans findet sich in Abbildung 18. Bei dieser
Auflésung kann nun ein radialsymmetrischer Verlauf erahnt werden. Transversal zeigt
sich damit geméf Gleichung 19 im Querschnitt (Abbildung 19) ein Gauf-Profil.
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Abbildung 17: Grofiscan eines Ausschnitts der Probe I1I.
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Abbildung 18: Detaillierterer Scan eines Ausschnitts der Probe II mit eingefiigter Ver-
groberung. Anregungsleistung: 1,5 mW.
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Abbildung 19: Querschnitt durch Abbildung 18. Anregungsleistung: 1,5mW.

z-Scan

Der Langsschnitt durch ein N/V-Zentrum zeigt ein lorentzformiges Profil, wie aus Glei-
chung 20 hervorgeht. Zusétzlich erwarten wir Fluoreszenzlicht, das vom Substrat ausgeht,
so dass sich das gemessene z-Profil aus deren Summe ergibt. Abbildung 20 bestéatigt die

Zihlrate (pro s)

14000 ...-.,- im Zentrum gemessen
K o

12000 o e
10000 N e
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Abbildung 20: Piezogesteuerter axialer Scan durch die Probe I. Der Fit entspricht den
um Hintergrund- und Substratfluoreszenz bereinigten Daten. Anregungs-
leistung: 0,6 mW.

Erwartung des lorentzférmigen Verhaltens, nachdem die gemessenen Daten um die Fluo-
reszenz des verwendeten Probenglases (Suprasil, sieche Anhang) bereinigt wurden. Die
blauen Messwerte entsprechen der Fluoreszenzzéhlrate eines N/V-Zentrums wahrend ei-
ner axialen Messung. Die roten Punkten kommen durch eine Messung der Fluoreszenz
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im Hintergrund zustande. Substrahiert man von den Zahlraten im Zentrum die jeweili-
ge Ziéhlrate des Hintergrunds, erhélt man die griinen Punkte, durch die zusétzlich eine
lorentzformige Fitkurve (az/ (8 + 2)) gelegt wurde.

Zeitverlauf

Anhand eines Zeitverlaufs lasst sich die Stabilitdt eines N/V-Zentrums erkennen. Da
N/V-Zentren photostabile Farbzentren sind [4], erwarten wir eine konstante Z&hlrate.
Ein deutlicher Riickgang der Zahlrate ist daher ein Indiz, dass es sich entweder nicht um
ein N/V-Zentrum handelt oder ein Drift stattfindet, sich also das beobachtete Zentrum
auf der Probe oder die Probenhalterung an sich bewegt.

Spektrum

Der Nachweis, dass der angeregte Nanodiamant N/V-Zentren enthilt, erfolgt tiber die
Betrachtung des Spektrums (siehe Abbildung 21). Durch das Spektrum zum bereits in
den vorigen Abschnitten besprochenen Punktstreuer konnten wir nachweisen, dass es sich
tatsichlich um ein N/V-Zentrum handelte. Dieses Spektrum war jedoch recht undeutlich,
wie in Abbildung 21a erkennbar ist; eine etwaige Zero Phonon Line ist kaum zu erah-
nen. Ein besonders deutliches Spektrum (Abbildung 21b) findet sich hingegen bei einem
mehrfachen N/V-Zentrum, dessen starke Fluoreszenz ein sehr rauscharmes Spektrum
hervorbringt. Ferner ist die Zero-Phonon Line, die charakteristisch fiir N/V-Zentren bei
638 nm liegt, sehr markant und deutlich breiter als bei einem einzelnen N/V-Zentrum.

Korrelationsfunktion

Wie im Theorieteil erlautert wurde, dient die Korrelationsfunktion zweiter Ordnung zum
Nachweis von Antibunching, ergo der Einzelphotoneneigenschaft des untersuchten Emit-
ters. Zur Erstellung einer HBT-Messungen verwenden wir optische Filter (siehe Anhang),
so dass nur Licht mit einer Wellenldnge zwischen 590 nm und 700 nm die APDs erreicht.
Mit dieser Kombination von optischen Filtern erhalten Messdaten mit einem geringeren
Rauschen. In Abbildung 22 ist ein deutlicher Dip um Ons herum zu erkennen. Da der
Dip deutlich unterhalb von 50% liegt, handelt es sich hierbei geméf Gleichung 10 um ein
einzelnes N/V-Zentrum. Unmittelbar vor und nach dem Dip ist ein deulicher Anstieg der
Detektionswahrscheinlichkeit zu erkennen. Das den Dip umgebende Bunching lisst sich
durch die Theorie des Dreiniveausystems erkldren und héngt u.a. von der Lebensdauer
des metastabilen Niveaus ab [20].

Fiir den eingefiigten Fit nach Gleichung 13 ergeben sich als Fit-Parameter: a = 2,26,
B ~ 1,43, o ~ 14,76 ns sowie 13 ~ 143,93 ns. Die Lebensdauer 7o des angeregten
Zustands weicht nur gering vom erwarteten Wert von 11,6 ns ab [11]; es sei auf [4] ver-
wiesen.

Um moglichst aussagekriftige Korrelationsfunktionen zu erhalten, fithren wir Messun-
gen mit dem HBT-Aufbau (Abbildung 5) meist iiber einen Zeitraum von mindestens 12
Stunden durch. In Zyklen von 20 bis 30 Minuten werden kontinuierlich Messdaten aufge-
nommen; vor jedem Zyklus findet eine Positionskorrektur in allen Raumrichtungen statt,
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(a) Spektrum des in Abbildung 19 abgebildeten Punktstreuers. Zihlrate etwa
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(b) Spektrum eines mehrfachen N/V-Zentrums mit sehr hoher Zihlrate (iiber

200.000 counts/s).

Abbildung 21: Spektrum eines (mehrfachen) N/V-Zentrums der Probe //1. Der deutliche
Peak um 638 nm herum ist charakteristisch fiir die Zero Phonon Line eines

N/V-Zentrums.

28



2@

2.5

Zeitdifferenz 7 in ns

-40 =20 0 20 40 60 80

Abbildung 22: Verlauf der Korrelationsfunktion ¢(®) (1) eines einzelnen N/V-Zentrums
der Probe II. Die rote Kurve kann durch Gleichung 13 beschrieben werden.
Anregungsleistung: 4, 1mW.

bei der mithilfe der Piezoeinheiten der Punkt der héchsten Zahlrate angesteuert wird, um
eventuelle Drifts zu kompensieren. Anschliefsend erfolgt die Auswertung der Messung, in-
dem alle Einzelstatistiken summiert und schlieblich um die Hintergrundzéhlrate korrigiert
werden. Fir das Histogramm wird die Zeitdifferenz zwischen zwei Photonen gemessen.
Um die Messung vom Hintergrund zu bereinigen, wird die Wahrscheinlichkeit bestimmt,
dass bei der gemessenen Zeitdifferenz ein oder zwei Photonen der Hintergrundfluoreszenz
beteiligt waren. Diese Ereignisse miissen aus dem Messung entfernt werden. Abschliefend
wird die Statistik normiert [4]; hierzu protokollieren wir wahrend der gesamten Messung
die Fluoreszenzzdhlrate des Zentrums.

Sattigungsverhalten und Signal-zu-Rausch-Verhdltnis

Aufgrund der endlichen Lebensdauer des angeregten Zustands zeigen N/V-Zentren ein
Sattigungsverhalten. Die Leistungsabhéngigkeit anderer Defekte oder Verunreinigungen
der Probe hingegen weist ebenso wie die des Substratglases keine oder eine spéter ein-
setzende Sittigung auf, so dass sich auch daraus ein Identifizierungskriterium fiir N/V-
Zentren ergibt. Die Hintergrundfluoreszenz, die wenige Mikrometer neben dem N/V-
Zentrum aufgenommen wurde, zeigt eine lineare Abhéngkeit von der Anregeleistung (sie-
he Abbildung 23a); der Fit fiir den Hintergrund lautet g(P) = mP+n, wobei die Dunkel-
zahlrate der Avalache-Photodioden durch den Achsenabschnitt beriicksichtigt wird. Das
Zentrum (samt Hintergrund) ldsst sich durch

P
Bl Py (24)

f(P) - Psat+P
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fitten [24], wobei die Parameter a und b ebenso wie m und n die Dunkelzihlrate sowie
die Hintergrundfluoreszenz beriicksichtigen. Die Differenz beider Kurven zeigt daher fiir
grokere Anregungsleistungen ein Sattigungsverhalten und konvergiert gegen Ro. (siehe
Abbildung 23). Bereits aus Gleichung 4 konnten wir ein Séttigungsverhalten erkennen.
Aus dem Vergleich der Gleichungen 24 und 4 l&sst sich die Proportionalitétskonstante
zwischen der Ubergangsrate k1o und der Anregungsleistung bestimmen [4]. Bemerkens-
wert ist, dass sich die Sattigungszihlraten unterschiedlicher Zentren deutlich unterschei-
den kdnnen, da die Orientierung ihrer Dipolmomente und damit die Kopplung an das
elektromagnetische Feld des Anregelasers variiert [24].

Um rauscharme Statistiken zu erhalten, empfiehlt es sich, die Leistung auf das beste
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(a) Leistungsabhingigkeit der Gesamtfluoreszenz (blau, gemessen) sowie der Hin-
tergrundfluoreszenz (rot, gemessen).

Signal-zu—Rausch—

Verhiltnis
12
11
10
9
Anregungsleistung
/ 1 2 3 4 in mw

(b) Signal-Zu-Rausch-Kurve: berechnet aus den Fitkurven aus Abbildung 23a.

Abbildung 23: Leistungsabhingikeit des Fluoreszenzlichtes sowie die daraus berechnete
Signal-Zu-Rausch-Kurve

Signal-zu-Rausch-Verhiltnis einzustellen. Bei unseren Messungen lag das bisher beste
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Signal-zu-Rausch-Verhéltnis bei etwa 16. Ein dazu beispielhafter Graph findet sich in
Abbildung 23b.
Vergleicht man axiale Profile (z-Scans) bei verschiedenen Anregungsleistungen, ist auch
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bt
000 Ny

0% 000 00,00
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Abbildung 24: Vergleich axialer Scans deutlich unterhalb der Sattigungsleistung sowie
bei Sattigung

hier eine raumliche Sittigungsverbreiterung' zu erkennen. Wihrend die Zihlrate des Ma-
ximums gemif Abbildung 23a séttigt, wichst die Halbwertsbreite des axialen Verlaufs.
In Abbildung 24 wird dies deutlich: die roten und blauen Punkte geben Messungen eines
z-Scans bei etwa 0,1 mW bzw. bei etwa 3,3mW wieder, wihrend die rote und blaue
Kurve durch entsprechende Lorentz-Fits zustande kommen. Es zeigt sich, dass bei der
hoéheren Leistung ein Séttigungsphinomen in Erscheinung tritt: die Halbwertsbreite der
blauen ist gegeniiber der roten Kurve deutlich verbreitert. Zur Illustration ist eine weitere
Kurve dargestellt. Fiir den griinen Kurvenverlauf wurde die gleiche Halbwertsbreite (ge-
strichelt angedeutet) wie fiir die rote Kurve gewdhlt; zum Vergleich wurde sie allerdings
auf das Maximum der blauen Kurve hochskaliert. Die rdumliche Séttigungsverbreitung
ist klar erkennbar.

Polarisationsabhingikeit

In einem N/V-Zentrum liegen zwei zueinander orthogonale Dipolmomente vor [6]. Die
Orientierung eines Dipolmoments hat dabei fundamentalen Einfluss auf die Kopplung
an ein Lichtfeld, so dass im Fall eines einfachen Dipolmoments je nach Orientierung
des Dipolmoments zwischen keiner und maximaler Kopplung variiert wird. Liegen zwei

'Klassisch spricht man von einer spektralen Sdttigungsverbreiterung, bei der durch eine hohe Anre-
gungsleistung Spektrallinien verbreitert werden. Bei dem hier erwdhnten Phinomen liegt der Fokus
auf einer rdumlichen Verbreiterung.
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Dipolmomente vor, koppeln beide in Abhéngigkeit ihrer jeweiligen Orientierung an das
Lichtfeld. Es ist daher davon auszugehen, dass die Polarisation des Anregelichtes einen
merklichen Einfluss auf die Anregung und damit die Fluoreszenzzihlrate hat.

Ausgehend von horizontaler Polarisation lasst sich mithilfe einer Halbwellenplatte jede
lineare Polarisation erzeugen. In Abbildung 25 ist die Abhéngigkeit der gemessenen Fluo-

Abbildung 25: Polarisationsabhéngigkeit der Fluoreszenz: Rotation der A/2-Platte mit
der daraus resultierenden Fluoreszenz-Zihlrate (als Radius). Anregungs-
leistung: 1,5 mW.

reszenzintensitat eines einzelnen N/V-Zentrum von der Polarisationsrichtung des linear
polarisierten Anregelichts dargestellt. Damit eine etwaige Modulation der Kurve nicht
durch Sattigungseffekte iiberlagert wird, ist darauf zu achten, eine relativ niedrige Anre-
gungsleistung zu verwenden. Deutlich zu erkennen ist, dass der Kontrast M = %ﬁ;ﬁi
nur bei etwa 0,3 liegt. Hitte ein N/V-Zentrum lediglich ein Dipolmoment, wiirde eine
Modulation von 1 erreicht [7].

Mithilfe derartiger Messungen beabsichtigen wir in naher Zukunft die Orientierung der
Dipolmomente bestimmen kénnen [7]. Fiir weitere Anwendungen, bei denen beispielswei-
se N/V-Zentren an ein evaneszentes Feld eines Lichtwellenleiters gekoppelt werden soll,
spielt diese Kenntnis damit eine bedeutende Rolle |6, 25].
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5 Zusammenfassung und Ausblick

Zusammenfassung

Durch die Realisierung des neuen Lasersystems steht unserer Gruppe nun ein zuverléssi-
ger und leistungsstabiler Anregungslaser zur Verfiigung. Nachdem unsere Proben dahin-
gehend verdndert wurden, dass die Nanodiamanten in das Polymer PVA eingebettet wur-
den, konnten wir nach kurzer Zeit einzelne N/V-Zentren in Nanodiamanten lokalisieren
und untersuchen. Im Vergleich zu den vorher verwendeten makroskopischen Diamanten
erzielen wir mit Nanodiamanten eine etwa doppelt so groke Aufsammeleffizienz. Nachdem
mithilfe der Piezoeinheit auf der Probe Punktstreuer gefunden wurden, kénnen sie mit-
hilfe eines Spektrometers untersucht werden. Ihre Eigenschaft als Einzelphotonenquellen
iiberpriifen wir mit dem dargestellen Messaufbau nach Hanbury Brown und Twiss. Die so
gemessenenen Korrelationsfunktionen zweiter Ordnung geben Aufschluss tiber die Anzahl
der beteiligten Emitter. Fiir einzelne N/V-Zentren kann mithilfe des Sattigungsverhal-
tens die Anregungsleistung mit dem geringsten relativen Rauschen gefunden werden; es
ergibt sich daraus auferdem eine Sattigungsleistung, ab der N/V-Zentren sittigungsver-
breiterte transversale und axiale Profile zeigen. Bei geringer Leistung sind wir in der Lage,
die Polarisationsabhéngigkeit des Fluoreszenzlichtes eines N/V-Zentrum zu bestimmen
und so einen Eindruck von der Orientierung der beiden Dipolmomente des Zentrum zu
gewinnen.

Ausblick

In néherer Zukunft wird sich unsere Arbeitsgruppe damit beschéiftigen, gezogene Fasern
fiir die Einkopplung einzelner Photonen zu nutzen. Als gezogene Faser (tapered fiber) be-
zeichnet man eine Glasfaser, die durch Erhitzung gestreckt und dadurch verjiingt wird.
Der Faserradius kann dabei ausgehend von 150 um auf eine Grofenordnung von 50 nm
reduziert werden [5, 25|. Wir wollen uns zunutze machen, dass durch den kleinen Fa-
serradius ein bemerkenswerter Teil des elektromagnetischen Feldes als evaneszentes Feld
gefiihrt wird. Bringen wir nun Nano-Diamanten mit N/V-Zentren auf die Faser auf, so
kann ein Teil der Fluoreszenzphotonen des N/V-Zentrums in die Glasfaser gekoppelt
werden [25]. Um die Kopplung moglichst effektiv zu gestalten, muss die Orientierung
der Dipolmomente der N/V-Zentren passend sein; aus diesem Grund werden wir uns in
Zukunft noch vermehrt mit Polarisationsmessungen beschiftigen.
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6 Anhang

6.1 Kalibrierung Spektrometer

Um verléssliche Spektren zu erhalten, haben wir eine neue Kalibrierung des Spektrome-
ters vorgenommen. Hierzu wird eine Eichquelle angeschlossen, die Licht einer Vielzahl
verschiedener Wellenldngen emittiert. Die Kalibrierung liefert eine Geradengleichung, mit
deren IHilfe die Positionen auf der Spektrometer-Kamera in Wellenldngenldngen umge-
rechnet werden kénnen.

Ferner wurden die Halbwertsbreiten der einzelnen Peaks analysiert; die Justage des Spek-
trometers ist derart, dass Wellenldngen im interessanten Bereich zwischen etwa 625 nm
und 680nm besonders geringe Halbwertsbreiten haben. Die Umrechung von Pixelposi-
tion in Wellenldnge ergibt sich zu A(z) = 579,974nm + 0,21987%x. Die der Eichung
entsprechende Kurve findet sich in Abbildung 26.

Pixelposition
800 |
600
400 +
200}
Wellenlénge
600 650 700 750 in nm

Abbildung 26: Eichung des Spektrometers: Pixelposition bei entsprechender Wellenlénge

6.2 Verwendete Proben

Als bestes Substrat erwiesen sich bisher Suprasil-Glaser der Marke Heraeus; dabei han-
delt es sich um qualitativ hochwertiges, einschlussfreies Quarz-Glas. Die Fluoreszenz des
Glases tritt im Gegensatz zu Mikroskopdeckglisern in deutlich geringerem Mafe und
primér an den Oberflichen auf.
Da in einigen Proben mogliche N/V-Zentren nicht mehr auffindbar waren oder sich als
lokal instabil zeigten, verwenden wir das Polymer Polyvinyl-Alkohol (siche Abbildung
27). Die Nano-Diamanten werden in das PVA eingebettet und dadurch besser fixiert.
In Tabelle 1 sind die fiir die Ergebnisse dieser Arbeit verwendeten Proben aufgefiihrt.
Aufgrund guter Messungen an der Probe I wurde spéiter u.a. die Probe II mit gleichen
Parametern hergestellt. Beide Proben verwenden synthetische Ib-Diamanten der Firma
Microdiamond.

Die mit Hellmanex gereinigten Suprasilgldser werden mit einer Suspension aus DI-
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Abbildung 27: Lewis-Formel des Polymers Polyvinylalkohol Co H4O (PVA)

‘ Probe ‘ interner Name | Substrat | Diamant-Typ ‘ Konzentrationen ‘
1 Berlin-PVA3 | Suprasil | ND, Berlin 1/50 | Diamant: 1%, PVA: 0,02%
I A Suprasil | ND, Berlin 1/50 | Diamant: 1%, PVA: 0,02%
i Berlin-PVA2 | Suprasil | ND, Berlin 1/50 | Diamant: 1%, PVA: 0,05%

Tabelle 1: Ubersicht iiber die fiir Ergebnisse dieser Arbeit verwendeten Proben. ND: Nan-
odiamant.

Wasser, Nanodiamanten und PVA betropft, die dann mithilfe einer Lackschleuder gleich-
méRig verteilt wird.

Die Suprasil-Glaser werden mithilfe einer 2%-Hellmanex-Losung gereinigt und zusammen
mit dem PVA und der Diamant-Suspension in einem Ultraschallbad vorbereitet (65° C, 20
Minuten bei voller Leistung). Das PVA wird nach kurzer Zeit mit einer Magnetriihrplatte
aufgelockert (etwa 10 Minuten bei 1000 rpm). In einem 1ml-Eppendorf-Reaktionsgefafs
werden 450 pl DI-Wasser, 450 pl Diamant-Suspension (,Berlin 1/50“) sowie 40 ul 0,5%iges
PVA erst manuell, anschliefsend im Ultraschallbad vermischt. Das Glaschen wird mit DI-
Wasser abgespiilt, getrocknet und mit 500 ul der Suspension betropft. Abschlieffend wird
das Glas mithilfe einer Lackschleuer (,,Spin coater”) 4:30 min bei 2000 rpm rotiert, damit
eine gleichméfige Oberflache entsteht.

Die Suspension enthédlt durch die Mischung der aufgefithrten Komponenten eine PVA-
Konzentration von etwa 2,1% sowie eine Konzentration von etwa 0,96% der urspriingli-
chen Diamantsuspension.

6.3 Spezifikationen optischer Komponenten

Laser

Der verwendete Laser vom Typ Gem stammt von der Firma Laser Quantum. Laut Daten-
blatt erreicht er eine Maximalleistung von 600 mW und emittiert nur die TEMgg-Mode;
die Polarisationsrichtung ist horizontal. Die vom Hersteller empfohlene Aufwarmzeit be-
tragt 10 Minuten.

Optischer Isolator

Der optische Isolator dreht laut Datenblatt die Polarisationsrichtung um 46, 6°. Riickre-
flexe werden um 42 dB abgeschwicht.
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Glasfaser

Fiir die Ubertragung des Lichtes zwischen Lasersystem und Messaufbau sowie zwischen
Messautbau und APDs bzw. Spektrometer werden Glasfasern verwendet. Wir verwenden
hier Glasfasern vom Typ 460 HP der Firma Thorlabs. Fiir die betreffenden Wellenlan-
gen handelt es sich hierbei um Single-Mode-Fasern mit einer Numerischen Apertur von
0,13 und einem Modenfelddurchmesser bei 532nm von 3, 18 um. Die Glasfaser ist nicht
polarisationserhaltend.

Dichroit

Der dichroitische Spiegel ist hochreflektierend fiir die Wellenléingen 532 nm und 1064 nm,
hochtransmittierend fiir den Wellenldngenbereich 580 nm bis 750 nm.

Objektiv

Das im Konfokalmikroskop montierte Objektiv der Firma Leica Microsystems ist vom
Typ PL Fluotar L, hat eine Numerische Apertur von 0,75 und eine Eingangspupille von
3, 0mm.

Filter

Im HBT-Aufbau wurden fiir die vorliegenden Messungen sowohl ein OG 590-Filter, der
nur fiir Wellenldngen grofier als 590 nm transparent ist, sowie ein ARB2-VIS-Filter, der
im Bereich 450 nm bis 700 nm transparent ist, verwendet.

6.4 Programme

Viele Messungen an N/V-Zentren konnen halb- oder vollautomatisch durchgefithrt wer-
den, so dass die Eingabe geeigneter Startparameter fiir z.B. eine komplette HBT-Messung
geniigt. Die Programme wurden mit C, Perl oder der Tool Command Language (bzw.
Tcl/Tk) geschrieben.
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