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Abbildung 1: Fluoreszenz eines isolierten NV-Zentrums in 1b-Diamant

Kristalle sind wie Menschen: Ihre M�angel machen sie so interessant.

(P. Townsend)



ii



Inhaltsverzeichnis

1 Einleitung 1

I Ein Grundlagenexperiment zur Quantenmechanik 3

2 Theorie nichtklassischer Lichtquellen 5

2.1 Photonenstatistik . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 5

2.1.1 Spontanemission und nichtklassisches Licht . . . . . . . . 5

2.1.2 Intensit�atskorrelation verschiedener Lichtquellen . . . . . 9

2.2 Komplementarit�at und Interferometrie . . . . . . . . . . . . . . 11

2.2.1 Das Komplementarit�atsprinzip . . . . . . . . . . . . . . . 12

2.2.2 Einzelphotonen-Interferometrie . . . . . . . . . . . . . . 14

3 Realisierung des Experiments 21

3.1 NV-Zentren im konfokalen Mikroskop . . . . . . . . . . . . . . . 21

3.2 Aufbau des Interferometers . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 25

3.2.1 Optik . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 25

3.2.2 Stabilisierung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 30

3.2.3 Detektoren . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 32

3.3 Messtechnische Verfahren . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 35

3.3.1 Interferenzmessung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 35

3.3.2 Messung der Photonenstatistik . . . . . . . . . . . . . . 37

4 Demonstration der Komplementarit�at 45

4.1 Das verwendete NV-Zentrum . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 45

4.2 Versuchsergebnisse . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 48

4.2.1 Anregung unterhalb der S�attigungsleistung . . . . . . . . 49

4.2.2 Anregung nahe der S�attigungsleistung . . . . . . . . . . 54

4.2.3 Anregung weit �uber der S�attigungsleistung . . . . . . . . 58

4.2.4 Diskussion . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 60

iii



iv INHALTSVERZEICHNIS

II Einzelne Photonen f�ur die Quantenkommunikation 65

5 M�oglichkeiten und Ziele 67

5.1 Punktdefekte in Diamant . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 67
5.2 Anforderungen an einen Krypto-Sender . . . . . . . . . . . . . . 71

6 CVD-Diamant als kontrollierbares System 75

6.1 Grundlagen der CVD-Technologie . . . . . . . . . . . . . . . . . 75
6.2 Erste optische Untersuchungen . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 78

7 Das SiV - Zentrum 89

7.1 Struktur und optische Eigenschaften . . . . . . . . . . . . . . . 89
7.2 Untersuchung optischer CVD-Fenster . . . . . . . . . . . . . . . 92
7.3 Erzeugung einzeln detektierbarer SiV - Defekte . . . . . . . . . 101

7.3.1 Dotierung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 101
7.3.2 Ionenimplantation . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 101
7.3.3 homoepitaktische Nano-Diamanten . . . . . . . . . . . . 103

8 Der 694 nm - Defekt in 1b-Diamant 107

8.1 Leuchtkraft, H�au�gkeit und Gr�o�e . . . . . . . . . . . . . . . . . 107
8.2 Spektrum und S�attigungsverhalten . . . . . . . . . . . . . . . . 109
8.3 Herkunft der 694nm-Linie . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 114
8.4 Diskussion . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 116

9 Zusammenfassung und Ausblick 119

Danksagung 127

Erkl�arung 129



Kapitel 1

Einleitung

Ein aktuelles und bislang noch nicht vollkommen zufriedenstellend gel�ostes Pro-
blem der Quantenoptik besteht in der kontrollierten Erzeugung einzelner Pho-
tonen, also Lichtquanten, die streng

"
nacheinander\ emittiert werden. Als Folge

davon weisen die ausgesandten Photonen regelm�a�igere Abst�ande auf, als dies
bei herk�ommlichen thermischen und koh�arenten Lichtquellen der Fall ist. Man
spricht deshalb bei einem derartigen, nur quantenmechanisch zu beschreibenden
Strahlungsfeld auch von

"
nichtklassischem\ Licht. Seit den ersten experimentel-

len Nachweisen [1, 2, 3] wurden mehrere Methoden zur Erzeugung solcher Strah-
lung entwickelt, die h�au�g wie in der parametrischen Fluoreszenz [4] nichtlinea-
re optische Kristalle einsetzen, zum Teil aber auch auf einem optischen �Uber-
gang zwischen zwei Zust�anden eines einzelnen Quantensystems beruhen. Um
Missverst�andnissen vorzubeugen, soll im folgenden der Begri� der

"
Einzelpho-

tonenquelle\ ausschlie�lich in Verbindung mit dem zuletzt genannten Verfahren
gebraucht werden.

Um Einzelphotonen zu generieren [5], kann z. B. in Anlehnung an die Pio-
nierarbeiten von Mandel [1] und Walther [3] ein geeigneter optischer �Ubergang
einzelner, selektiv angeregter Atome bzw. in einer Falle gefangener Ionen be-
nutzt werden { ein mit gro�em technischen Aufwand verbundener Ansatz. In
�ahnlicher Weise bedienen sich verschiedene Forschungsgruppen der Fluoreszenz
mehr oder weniger stabiler Molek�ule, die in Polymeren o. �a. �xiert und optisch
angeregt werden k�onnen [6]. Solche Emitter lassen sich freilich in Form von
Quantenpunkten auch k�unstlich erzeugen. Hier entstehen bei tiefen Tempera-
turen Potentialt�opfe mit mehreren gebundenen elektronischen Zust�anden. Auch
in diesem Fall k�onnen �Uberg�ange zwischen diesen Zust�anden zur Erzeugung
einzelner Photonen genutzt werden [8, 9].

Gegenstand der vorliegenden Arbeit ist eine Einzelphotonenquelle auf Fest-
k�orperbasis. Wie bereits gezeigt wurde [10, 11], lassen sich damit ebenso einfach
wie eÆzient Einzelphotonen produzieren: Das Diamantgitter fungiert als nat�urli-
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2 KAPITEL 1. EINLEITUNG

che und robuste
"
Falle\ f�ur zuf�allig verteilte Punktdefekte, die bei gen�ugend

kleiner Konzentration optisch einzeln adressierbar sind. Bisher wird ein Defekt
verwendet, welcher aus der Kombination eines Sticksto�atoms (engl. Nitrogen)
mit einer Fehlstelle (Vacancy) besteht und deshalb als NV-Zentrum bezeichnet
wird. Dessen gro�e Stabilit�at erlaubt, soweit bekannt, einen zeitlich unlimitierten
Betrieb der Quelle bei Raumtemperatur.

Weshalb besteht nun aber ein solch gro�es Interesse an einem praktikablen
Einzelphotonengenerator? Hier kann prinzipiell zwischen dem Grundlagen- und
dem Anwendungsaspekt unterschieden werden.

In den vergangenen Jahren ist es durch experimentelle Fortschritte m�oglich
geworden, theoretische Vorhersagen der Quantenmechanik im Labor zu pr�ufen.
Eine besondere Rolle spielt in dem Zusammenhang die Photonenstatistik, also
die (zeitliche) Verteilung der Lichtteilchen in einem physikalischen System. Das
erstmals von Carmichael und Walls [12] vorhergesagte \photon antibunching"
widerspricht der klassischen Wellenvorstellung vom Licht und gew�ahrt dar�uber
hinaus tiefere Einblicke in den Emissionsprozess elektromagnetischer Strahlung
einzelner optischer �Uberg�ange. Der Nachweis und die Untersuchung des von
NV-Zentren ausgesandten Lichts ist ebenso Ziel dieser Diplomarbeit wie die De-
monstration des Komplementarit�atsprinzips, die sich mit Hilfe der gegebenen
Einzelphotonenquelle besonders sch�on realisieren l�asst. W�ahrend die Phasen-
di�erenz { also der Wellencharakter des Lichts { zwischen den beiden Armen
eines Interferometers f�ur das Auftreten des Interferenzmusters verantwortlich
ist, beruht der Nachweis nichtklassischer Photonenstatistik auf der Messung des
Amplitudenquadrats, also dem Teilchenaspekt elektromagnetischer Strahlung.
Dass dabei in der Tat einzelne Photonen quasi mit sich selbst interferieren, wird
mittels eines Hanbury-Brown-Twiss-Experiments nachgewiesen.

Abgesehen von den eben beschriebenen Experimenten zu quantenmechani-
schen Grundlagen �nden Einzelphotonenquellen eine direkte praktische Anwen-
dung in der Quantenkryptographie. Bekanntlich ist mit Photonen, die geeignet in
verschiedenen Polarisationszust�anden pr�apariert werden, ein absolut abh�orsiche-
rer Schl�usselaustausch m�oglich. Die Sicherheit beruht auf der Tatsache, dass die
Zustandsmessung an einzelnen Photonen durch einen etwaigen Abh�orer diesen
Zustand i. a. ver�andert, was zwischen Sender (ALICE) und Empf�anger (BOB)
zu einer signi�kant erh�ohten Fehlerrate f�uhrt, anhand derer der Spion entlarvt
werden kann [14, 15]. In einer N�aherung benutzt man f�ur ALICE bislang stark
abgeschw�achte Laserpulse mit einer mittleren Photonenzahl pro Puls n � 1.
Allerdings leidet darunter die �Ubertragungsrate, da nun die meisten Pulse gar
keine Photonen mehr enthalten. Hier sollte eine einfache und zuverl�assige

"
echte\

Einzelphotonenquelle Abhilfe scha�en, die bestimmten physikalischen Anforde-
rungen gen�ugt. Schritte auf dem Weg zu einem solchen Kryptographie-Sender
auf Festk�orperbasis werden im zweiten Teil der Diplomarbeit beschrieben.



Teil I

Ein Grundlagenexperiment zur

Quantenmechanik
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Kapitel 2

Theorie nichtklassischer

Lichtquellen

Im einleitenden Kapitel wurden derzeit g�angige Verfahren zur Erzeugung einzel-
ner Lichtquanten erw�ahnt. Beinahe alle diese Experimente und vor allem auch
der in dieser Arbeit genannte E�ekt nutzen den spontanen Zerfall. Es soll da-
her zun�achst m�oglichst allgemein das Verhalten eines nichtresonant angeregten
und dann frei relaxierenden optischen Zwei-Niveau-Systems beschrieben wer-
den. Daraus ergibt sich als nat�urliche Konsequenz eine besondere Photonen-
statistik, die wesentlich von der klassischer Lichtquellen abweicht. Der zweite
Teil dieses Kapitels besch�aftigt sich mit den fundamentalen Begri�en und Zu-
sammenh�angen der Interferometrie einzelner Photonen. Eng damit verkn�upft ist
das Komplementarit�atsprinzip, das ebenfalls Thema dieses Abschnitts sein wird.

2.1 Photonenstatistik

Einzelphotonene�ekte k�onnen nicht durch Intensit�atsmessungen dargestellt wer-
den. Die Korrelationsfunktion 2. Ordnung wird daher als L�osung eines Ratenglei-
chungssystems abgeleitet. Um den Unterschied zu konventionellen Lichtquellen
hervorzuheben, werden anschlie�end die Intensit�atskorrelationsfunktionen ther-
mischen, koh�arenten und nichtklassischen Lichts miteinander verglichen.

2.1.1 Spontanemission und nichtklassisches Licht

Wir betrachten ein System (siehe Abb. 2.1), bestehend aus zwei Zust�anden jai
und jbi, das sich zur Zeit t = 0 im angeregten Zustand jbi be�nden soll1. Die An-

1Die Darstellung der theoretischen Zusammenh�ange orientiert sich z. T. an den Ausf�uhrun-
gen in [16, 17].
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6 KAPITEL 2. THEORIE NICHTKLASSISCHER LICHTQUELLEN

b

a

Spontan-
emissionAnregung

Abbildung 2.1: Anregung und spontaner Zerfall in einem Zweiniveausystem

regung von jai nach jbi kann grunds�atzlich resonant oder nichtresonant erfolgen,
wobei im nichtresonanten Fall i. d. R. ein h�oherenergetischer Zustand angeregt
wird, der anschlie�end schnell und strahlungslos nach jbi zerf�allt. Denkt man
sich der Einfachheit halber nun das Zwei-Niveau-System r�aumlich �xiert { der
R�ucksto� bei der Emission ist dann vernachl�assigbar {, so koppelt das System
an die Moden � des Strahlungsfeldes durch Aussendung von Dipolstrahlung in
den Raumwinkel 
. Die gesamte aus Zwei-Niveau-System und Strahlungsfeld
bestehende Wellenfunktion l�asst sich in diesem Fall schreiben als

j (t)i = f(t)jbij0; 0; :::i+
X
�

g�(t)jaij0; 0; :::0; 1�; 0; :::i: (2.1)

Hier bezeichnet j0; 0; :::i den Vakuumzustand des elektromagnetischen Feldes
und j0; 0; :::0; 1�; 0; :::i das Feld mit einem Photon in der Mode �. Gleichung
(2.1) erf�ullt o�enbar den Energiesatz, da die Wellenfunktion j (t)i eine alleinige
Superposition der beiden Zust�ande

"
System im angeregten Zustand und kein

Photon\ und
"
System im Grundzustand und ein Photon\ beschreibt2. Zur Zeit

t = 0 haben die Wahrscheinlichkeitsamplituden f(t) und g�(t) die Werte

f(0) = 1; g�(0) = 0: (2.2)

Die zeitabh�angige Schr�odingergleichung liefert im Prinzip die L�osungen f�ur die
interessierenden Amplituden f(t) und g�(t), die �ublicherweise in der Weisskopf-
Wigner-N�aherung [7] angegeben werden:

f(t) = e��t=2 (2.3)

2Genaugenommen geht hier die sog. Drehwellenn�aherung (\rotating wave approximation")
ein; die exakte Rechnung liefert weitere, dem Energiesatz widersprechende Mischterme, die
aber in diesem Fall vernachl�assigbar sind.



2.1. PHOTONENSTATISTIK 7

g�(t) =
ha; 0; 0; :::; 1�; 0; :::jĤW jb; 0; :::i

�h

e�i(!��!ba)t � e��t=2

!� � !ba + i�=2
; (2.4)

mit der �Ubergangsfrequenz !ba � !b�!a. Die System-Feld-Wechselwirkung wird
dabei unter Verwendung des Dipoloperators D̂ und des Feldst�arkeoperators Ê
durch

ĤW = �
h
D̂(+)Ê

(�)
tot (0) + D̂(�)Ê

(+)
tot (0)

i
(2.5)

beschrieben, wobei Plus- und Minuszeichen den positiven bzw. negativen Fre-
quenzanteil bezeichnen. Trivialerweise ergibt sich f�ur die Besetzungswahrschein-
lichkeit b(t) des angeregten Zustands

jf(t)j2 = b(t) = e��t (2.6)

Wie eine weitere kurze Rechnung schlie�lich zeigt, liefert der KoeÆzient g�(t)
andererseits f�ur Zeiten t� ��1 das Spektrum

lim
t!1

jg�(t)j2 / I(!�) = I0(!ba) �
�
�
2

�2
(!� � !ba)2 + (�

2
)2
; (2.7)

dessen Breite durch die spontane Zerfallsrate � gegeben ist als

� =
2�

�h2

Z
d
jDabe

�
�j2%(!ba): (2.8)

� h�angt damit vom Matrixelement �Dabe
�
� mit der elektrischen Feldst�arke e��

und der Zustandsdichte %(!) des Strahlungsfeldes ab. Weiter bezeichnen in (2.7)
I(!�) und I0(!ba) die mittlere Intensit�at bei der Frequenz !� bzw. !ba.

Man k�onnte nun auf die Idee kommen, das zeitliche Verhalten von Absorpti-
on und Re-Emission eines solchen spontan strahlenden �Ubergangs zu analysie-
ren, um daraus R�uckschl�usse auf die Statistik der ausgesandten Lichtquanten zu
ziehen. Wir denken uns dazu den �Ubergang beispielsweise von einem nichtreso-
nanten Laser angeregt, um Komplikationen durch etwaige stimulierte Emission
zu vermeiden. Arbeitet der Laser im kontinuierlichen Betrieb, so pumpt er �uber
Zwischenzust�ande inkoh�arent mit einer konstanten { aber einstellbaren { Ra-
te k12 das System vom Grund- in den angeregten Zustand3. Dort baut sich
allm�ahlich eine Besetzung auf, die ihrerseits mit einer Rate k21 wieder in den
Grundzustand relaxiert4. Mathematisch kann dieser Sachverhalt durch eine Ra-
tengleichung f�ur die Besetzungswahrscheinlichkeiten a = jg�(t)j2 und b = jf(t)j2
mit konstanten KoeÆzienten kij ausgedr�uckt werden:�

_a
_b

�
=

� �k12 k21
k12 �k21

��
a
b

�
(2.9)

3Aufgrund des inkoh�arenten Charakters der Anregung vereinfacht sich die Beschreibung
deutlich gegen�uber dem koh�arenten Ansatz in [3].

4k21 entspricht der zuvor eingef�uhrten spontanen Zerfallsrate �.
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Als L�osung des gekoppelten linearen Di�erentialgleichungssystems erh�alt man�
a
b

�
=

k12
k12 + k21

��
k21
k12

1

�
�
� �1

1

�
e�t=�0

�
; (2.10)

wobei die charakteristische Zeitkonstante �0 gegeben ist durch

�0 � 1

k12 + k21
: (2.11)

Die L�osungen (2.10) gen�ugen nun einerseits den Anfangsbedingungen

a(t = 0) = 1; b(t = 0) = 0; (2.12)

wenn der Zeitnullpunkt jetzt durch die Spontanemission eines Fluoreszenzpho-
tons de�niert wird5, die das System soeben in den Grundzustand �uberf�uhrt hat.
Andererseits zeigt die Besetzung des oberen Zustandes f�ur gro�e Zeiten t das er-
wartete S�attigungsverhalten, wonach im Fall hoher Pumpintensit�at die spontane
Zerfallsrate k21 den Pump-Relaxations-Zyklus limitiert:

lim
t!1

�
a
b

�
=

1

k12 + k21

�
k21
k12

�
(2.13)

Normiert man die Besetzung b(t) des angeregten Zustands auf limt!1 b(t) = 1,
so erh�alt man die Korrelationsfunktion 2. Ordnung dieses Systems:

g(2)(�) = 1� e��=�0 (2.14)

Dieser Ausdruck kann als (normierte) bedingte Wahrscheinlichkeit daf�ur inter-
pretiert werden, nach einer Zeit � ein weiteres Photon nachzuweisen, wenn zur
Zeit �0 bereits eines detektiert wurde. Die endliche R�uckpumpzeit hat zur Folge,
dass kurz aufeinanderfolgende Emissionsprozesse mit verminderter H�au�gkeit
auftreten. Insbesondere verschwindet die Wahrscheinlichkeit, zur gleichen Zeit,
n�amlich � = 0, mehr als ein Photon zu detektieren. Der E�ekt des \photon an-
tibunching", also

"
Abstand haltender Photonen\, scheint somit aus quantenme-

chanischer Sicht selbstverst�andlich zu sein. Historisch betrachtet war dem jedoch
keineswegs so. Urspr�unglich wurde die Korrelationsfunktion 2. Ordnung auf-
grund ihrer Messung im Hanbury-Brown-Twiss-Experiment (im weiteren z. T.
mit

"
HBT\ abgek�urzt) als zeitgemittelte Intensit�atskorrelation eingef�uhrt6, wo-

bei I die Intensit�at und �I2 deren quadratische Schwankung bezeichnet.

g(2)(�) � hI(t)I(t+ �)i
hIi2 ; g2(0) = 1 +

h�I2i
hIi2 (2.15)

5In praxi durch die Detektion eines solchen Photons, was bei konstanter Lichtlaufzeit aber
nichts am Sachverhalt �andert.

6Obwohl plausibel, kann man die �Aquivalenz der so de�nierten Funktion mit der normierten
Besetzung b(t) auch streng zeigen.
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Diese De�nition bezieht sich auf die klassischen, kontinuierlichen Intensit�aten
der Wellenoptik und gen�ugt zur Beschreibung von thermischen Lichtquellen und
des koh�arenten Laserfeldes. Zur Erweiterung auf quantisierte elektromagnetische
Felder sind die Photonenerzeugungs- und Vernichtungsoperatoren ây und â sowie
der Teilchenzahloperator n̂ = ây â zu verwenden, dessen Erwartungswert der
Intensit�at proportional ist:

g(2)(�) =
hây(t)ây(t+ �)â(t+ �)â(t)i

hây(t)â(t)i2 ; g(2)(0) = 1 +
�n2 � �n

�n2
(2.16)

Dieser Ausdruck gestattet nun die Beschreibung der statistischen Eigenschaf-
ten beliebiger Lichtfelder im Photonenbild. Um die Unterschiede zu konventio-
nellen Lichtquellen darzulegen und in diesem Zusammenhang den statistischen
Aspekt elektromagnetischer Strahlung zu beleuchten, sollen im folgenden knapp
die charakteristischen Eigenschaften der thermischen Lampe, eines Lasers und
des Quantenemitters gegen�ubergestellt werden.

2.1.2 Intensit�atskorrelation verschiedener Lichtquellen

Wir betrachten zun�achst thermische Strahlung der Frequenz ! und Temperatur
T . Dann gen�ugt die Wahrscheinlichkeitsverteilung P (n) der Photonenzahl n ei-
ner Boltzmannstatistik [17] mit mittlerer Photonenzahl �n und Schwankung �n2

(siehe Abb. 2.2).
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Abbildung 2.2: Photonenzahlverteilung f�ur thermisches Licht (links) und einen
Laser (rechts). Man beachte, dass die mittlere, aber nicht wahrscheinlichste Pho-
tonenzahl der thermischen Quelle in obigem Bild 1 betr�agt.

Ptherm(n) =
�nn

(1 + �n)1+n
; �n2 = �n+ �n2 (2.17)
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Gem�a� (2.16) sind also wegen g
(2)
therm(0) = 2 eng aufeinanderfolgende Photonen

besonders stark korreliert. Anschaulich gesprochen ist das auf die Intensit�atsf-
luktuationen solcher chaotischer Quellen zur�uckzuf�uhren, die ihre Ursache wie-
derum in der statistisch regellosen �Uberlagerung der verschiedenen atomaren
Elementarwellen haben.

Demgegen�uber treten im Laser aufgrund seiner selbststabilisierenden Funk-
tionsweise viel kleinere Intensit�atsschwankungen auf, was sich auch in der Kor-
relationsfunktion bemerkbar machen sollte. Beschreibt man das Laserfeld �ubli-
cherweise als koh�arenten Zustand, so errechnet sich daraus die Wahrscheinlich-
keitsverteilung der Photonenzahl als Poissonstatistik (vgl. Abb. 2.2) gem�a�

Plaser(n) = e��n �n
n

n!
; �n2 = �n: (2.18)

Einsetzen in (2.16) liefert g(2)laser(0) = 1, was einer v�ollig unkorrelierten Verteilung
der Photonenabst�ande entspricht, verursacht durch die koh�arente Strahlung des
stimulierten Emissionsprozesses.

Betrachten wir schlie�lich quantisierte Lichtfelder wie z. B. einen Fockzu-
stand jn0i mit

Pfock(n) = Æn;n0; �n2 = 0: (2.19)

Man erh�alt dann f�ur � = 0 das Resultat g
(2)
fock(0) = 1 � 1

n
< 1. Die klassische

Korrelationsfunktion (2.15), die allein auf der Wellentheorie elektromagnetischer
Strahlung basiert, erlaubt einen Wert g(2)(0) < 0 o�enbar nicht. Man spricht des-
halb genau dann von

"
nichtklassischer Strahlung\, wenn g(2)(0) < 1. Notwendige

Voraussetzung daf�ur ist eine Sub-Poisson-Statistik des Lichtfeldes, in dem die
Schwankungen unter dem Mittelwert liegen. Abb. 2.3 vergleicht die drei Klassen
an Korrelationsfunktionen noch einmal anschaulich. Im Fall thermischer Licht-
quellen f�allt die Korrelationsfunktion mit einer charaktistischen Zeitkonstante
�0 ab, die durch die endliche Koh�arenzeit der Strahlung gegeben ist. Je nach-
dem, welcher Mechanismus die spektrale Verbreiterung in der Quelle dominiert,
folgt g(2)(�) mehr einem Gau�- oder Lorentzpro�l. Die Lichtemission des idealen
Lasers kann man sich dagegen als unendlich ausgedehnten Wellenzug mit kon-
stanter Intensit�at vorstellen, was g(2)(�) = 0 f�ur alle Zeiten � zur Folge hat. Beim
Quantenemitter treten um � = 0 schlie�lich wegen des korpuskularen Charakters
des Lichts Antikorrelationen auf, die auf einer Zeitskala �0 (der Lebensdauer der
Anregung) verschwinden. Stellt man sich die von der Quelle emittierten Photo-
nen wie an einer Schnur aufgereiht vor, so l�asst sich die Statistik auch anhand
von Abb. 2.4 veranschaulichen.
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Abbildung 2.3: g(2)(�) f�ur verschiedenartige Lichtquellen. F�ur klassische Quellen
nimmt die Intensit�atskorrelation auf einer charakteristischen Zeitskala �0 ab, die
hier als Koh�arenzzeit bezeichnet wird. Laserlicht ist v�ollig unkorreliert, w�ahrend
Quantenemitter Antikorrelation mit einer Zeitkonstante �0 zeigen.

2.2 Komplementarit�at und Interferometrie

Im vorigen Abschnitt wurde anhand des spontanen Zerfalls in einem Zwei-
Zustandssystem gezeigt, dass der E�ekt des Photon Antibunching rein quanten-
mechanischer Natur ist und klassisch nicht erkl�art werden kann. Auf ein anderes
mit elektromagnetischer Strahlung verkn�upftes Ph�anomen tri�t dies nicht zu.
Die Interferenz von Licht l�asst sich schlie�lich sehr bequem mit der Wellenvor-
stellung deuten und in �Ubereinstimmung mit den Beobachtungen berechnen.
Hinter dem scheinbaren Widerspruch zum korpuskularen Erscheinungsbild ver-
birgt sich das Komplementarit�atsprinzip der Quantenmechanik. Als grundlegen-
de physikalische Gesetzm�a�igkeit soll es zun�achst m�oglichst allgemein erl�autert
werden, um anschlie�end auf die Interferenz einzelner Photonen einzugehen, an-
hand derer sich der Sachverhalt sehr klar illustrieren l�asst.
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(a)

(b)

(c)

Abbildung 2.4: Darstellung der Photonenfolge f�ur (a) eine chaotische (thermi-
sche) Lichtquelle, (b) einen Laser und (c) eine nichtklassische Lichtquelle.

2.2.1 Das Komplementarit�atsprinzip

Betrachtet man im Young'schen Doppelspaltexperiment eine ebene Welle ein-
zelner Photonen (oder anderer Teilchen ausreichender Wellenl�ange), die auf eine
�xierte Platte mit zwei parallelen Schlitzen f�allt, so beobachtet man auf dem
dahinter angebrachten Schirm ein Interferenzmuster (Abb. 2.5). Versucht man
herauszu�nden, durch welchen der beiden Schlitze das Photon hindurchgetre-
ten ist, verschwindet das Interferenzmuster. Die Messung des Weges kann z. B.
anhand des Impuls�ubertrags vom Teilchen auf die Schlitzplatte erfolgen. Man
�uberzeugt sich aber leicht anhand der Orts-Impuls-Unsch�arfe

�x ��p � �h

2
; (2.20)

dass die damit verbundene Schwankung in der Lage der Schlitze die Interferenz
zerst�ort. Da sich das Photon bei der Orts- oder

"
Welcher Weg\-Messung wie ein

klassisches, lokalisierbares Objekt verh�alt, andererseits aber die Impulsmessung
das Photon als Welle erscheinen l�asst, wurde f�ur diesen Sachverhalt der Ausdruck

"
Welle-Teilchen-Dualismus\ gepr�agt. Wie sich aber herausstellt, zeigt sich das
ambivalente und scheinbar widerspr�uchliche Verhalten quantenmechanischer Sy-
teme in zahlreichen weiteren Fragestellungen, wie z. B. der Drehimpulsmessung.
Auf Niels Bohr geht daher der allgemeinere Begri� des \Komplementarit�ats-
prinzips\ zur�uck [18]. Als tieiegendes Gesetz der Quantenmechanik besagt es,
dass zwei zueinander komplement�are Observable Â, B̂ nicht gleichzeitig beliebig
genau gemessen werden k�onnen. Komplement�ar sind Observable dann, wenn ihr
Kommutator nicht verschwindet, sondern einer weiteren Observablen Ĉ propor-
tional ist. Das Produkt der Schwankungen �(A;B) � ph(A;B)2i � h(A;B)i2
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Abbildung 2.5: Der historische Doppelspaltversuch als Ausgangspunkt f�ur die
Formulierung des Komplementarit�atsprinzips.

gen�ugt dann einer Unsch�arferelation:h
Â; B̂

i
= i�hĈ =) �A ��B � �h

2
hCi (2.21)

Da i. a. Eigenwerte bestimmt werden und deren Schwankung verschwindet, be-
deutet das, dass die zur gemessenen Gr�o�e komplement�are Observable alle m�ogli-
chen Werte mit gleicher Wahrscheinlichkeit annehmen kann. O�ensichtlich geht
an dieser Stelle die Messapparatur in die �Uberlegungen ein. Die Tatsache, dass
die beiden Observablen nicht kommutieren, bedeutet mathematisch, dass f�ur die-
se Operatoren keine gemeinsame Eigenbasis existiert, in der eine simultane Mes-
sung von Eigenwerten beider Operatoren mit dann verschwindender Unsch�arfe
m�oglich w�are. Im Experiment hat dies zur Folge, dass keine Versuchsanordung
realisiert werden kann, die beide Gr�o�en parallel exakt bestimmt. Vielmehr mu�
f�ur jede interessierende Observable ein separates Messschema eingesetzt wer-
den, das jeweils auf die fragliche Gr�o�e zugeschnitten ist. Gibt man sich bei der
Messung mit einer gewissen Schwankung �(A;B) > 0 zufrieden, so k�onnen in
den Grenzen von (2.21) nat�urlich auch beide Observable mit den entsprechen-
den Unsch�arfen gemessen werden. Die vorstehenden Aussagen machen deutlich,
dass die Komplementarit�at eine im klassischen Sinn vollst�andige und damit de-
terministische Beschreibung des Mikrokosmos verbietet. In der Kopenhagener
Deutung der Quantentheorie wird dieses Dilemma dadurch umgangen, dass der
Realit�atsbegri� auf die tats�achlichen, durch die Relation (2.21) begrenzten Be-
obachtungsm�oglichkeiten reduziert wird. Unter dieser Einschr�ankung mu� die
quantenmechanische Beschreibung der physikalischen Realit�at als vollst�andig
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betrachtet werden. Wichtig ist hierbei, dass die Unkenntnis nicht notwendig aus
einer St�orung des Systems im Sinn einer mechanisch verstandenen Unsch�arfere-
lation wie im Young-Versuch resultieren mu�. In der Tat wurde diese Interpreta-
tion vielfach vertreten. Es konnte jedoch gezeigt werden, dass die blo�e M�oglich-
keit zum Auslesen der Weginformation das Interferenzmuster verschwinden l�asst,
ohne das System zu beeinussen [19].

Um das Komplementarit�atsprinzip in der Form des Welle-Teilchen-Dualismus
des Lichts zu demonstrieren, �ubertr�agt man die obigen Aussagen auf ein In-
terferometer, bestehend aus zwei Strahlteilern und Detektoren in den beiden
Ausg�angen [20] (siehe Abb. 2.6). Die in dieser Kon�guration auftretenden In-
terferenzen messen im Prinzip die Phasendi�erenz und zeigen unter Verzicht
auf Weginformation die Welleneigenschaften des Photons. Um die Weginforma-
tion zu erhalten, mu� man

"
nachsehen\ und verliert dabei jede Kenntnis �uber

die Phasendi�erenz. Dazu positioniert man in jedem Ausgang des 1. Strahl-
teilers (Moden 3 und 4) je einen Photodetektor. Dann registriert (bei idealer
NachweiseÆzienz von 100 %) entweder Detektor 1 oder Detektor 2 das eine ein-
gestrahlte Photon und misst damit das Amplitudenquadrat f�ur die Detektion
im entsprechenden Interferometer-Arm. Die Tatsache, dass keine Koinzidenzen
auftreten, widerlegt die klassische Interpretation des Lichts als reiner Welle, da
eine solche ihre Energie kontinuierlich teilen sollte. Es w�are in einem solchen Fall
je nach angenommenem Absorptionsprozess mit zahlreichen Koinzidenzen oder
aber mit einer vollst�andig verschwindenden Z�ahlrate zu rechnen, wenn in einem
semiklassischen Bild die Detektion durch einen atomaren �Ubergang E = �h!
erfolgen w�urde.

2.2.2 Einzelphotonen-Interferometrie

Den zweiten, komplement�aren Teil des Versuchs bildet also der Nachweis, dass
die einzelnen Photonen wie klassisches Licht zur Interferenz gebracht werden
k�onnen, wobei insbesondere der Kontrast auf konstant hohem Niveau bleibt.
Die Eleganz des Experiments liegt in der Tatsache, dass Lichtquelle und Strahl-
teiler vom vorhergehenden

"
Welcher Weg\-Experiment �ubernommen werden

k�onnen und der Aufbau nur noch durch die restlichen Komponenten eines Mach-
Zehnder-Interferometers erg�anzt werden mu�.

Wir betrachten ein solches Mach-Zehnder-Interferometer, bestehend aus zwei
Strahlteilern

"
BS\, zwei Spiegeln

"
M\ und einem einstellbaren Phasenschieber

"
PS\ (Abb. 2.6). Beschr�anken wir uns zun�achst auf den ersten Strahlteiler (f�ur
den zweiten gelten analoge Beziehungen), dann mu� dort aus Energieerhaltungs-
gr�unden f�ur die klassischen Intensit�aten A�iAi mit den Ai als komplexen Feldam-
plituden gelten:

A�1A1 + A�2A2 = A�3A3 + A�4A4 (2.22)
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Abbildung 2.6: Zur Interferenz einzelner Photonen im Mach-Zehnder-
Interferometer.

Bezeichnet man Reexions- und Transmissionsverm�ogen mit r bzw. t (wobei
r+ t = 1 gilt) und ber�ucksichtigt den Phasensprung um � bei Reexion an einer

Seite des Teilers, so erf�ullt eine unit�are Transformation die Forderung (2.22). In
Matrixform l�asst sich das wie folgt schreiben:

�
A3

A4

�
=

� p
t

p
r

�pr p
t

��
A1

A2

�
(2.23)

Gem�a� dem Korrespondenzprinzip sind die klassischen Amplituden Ai und A
�
i

bei der Feldquantisierung durch die Photonen-Vernichter â bzw. -Erzeuger ây zu
ersetzen. Es gilt f�ur die klassischen Feldst�arken

E
(+)
i (r; t) = Fi(r)e

�i!tAi und E
(�)
i (r; t) = Fi(r)

�ei!tA�i ; (2.24)

die sich in Operatorschreibweise als

Ê(+)
i (r; t) = Gi(r)e

�i!tâi und Ê(�)
i (r; t) = G�

i (r)e
i!tâyi (2.25)
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darstellen, mit i. a. verschieden normierten, aber sonst identischen Funktionen
Fi(r) und Gi(r). Speziell suchen wir eine Beziehung, die ây1 und â

y
2 durch â

y
3 und

ây4 ausdr�uckt. Diese erhalten wir mit der �Uberlegung, dass die Strahlteilermatrix
U aus Gl. (2.23) gem�a� U y = U�1 invertierbar ist, zu

�
ây1
ây2

�
=

� p
t �prp
r

p
t

��
ây3
ây4

�
: (2.26)

Nimmt man nun an, dass sich in Mode 1 genau ein Photon be�ndet7 und �uber
Mode 2 nur das Vakuumfeld eingekoppelt wird, schreibt sich der Anfangszustand
wie folgt:

j starti = j1i1j0i2j0i3j0i4 = ây1j0i1j0i2j0i3j0i4 (2.27)

Damit l�asst sich nun die Wirkung des Strahlteilers ermitteln. Handelt es sich
wie im sp�ater beschriebenen Experiment um einen halbdurchl�assigen Spiegel,
so �nden wir durch Anwendung von Gl. (2.26) f�ur den Feldzustand j mzii des
Photons nach Durchtritt durch den Teiler (die Kets der Moden 1 und 2 wurden
einfachheitshalber fortgelassen):

j mzii = 1p
2
(j1i3j0i4 � j0i3j1i4) (2.28)

Nach Passieren des ersten Strahlteilers be�ndet sich das Photon also in einem
Superpositionszustand. Man kann daher nicht von einer Entscheidung des Pho-
tons f�ur Mode 3 oder Mode 4 sprechen, vielmehr stellt sich sein Zustand nach
dem Strahlteiler als Linearkombination beider M�oglichkeiten dar. Diese koh�aren-
te, d. h. phasenstabile �Uberlagerung der Teilzust�ande j1i3j0i4 und j0i3j1i4 bildet
die Voraussetzung f�ur das Auftreten von Interferenzen nach der Wiedervereini-
gung der beiden Teilstrahlen am zweiten Strahlteiler. In Bezugnahme auf den
vorigen Unterabschnitt untersuchen wir kurz, wie sich eine Messung des Am-
plitudenquadrats und damit des Weges auswirken w�urde. Wegen r = t = 1=2
�ndet man dabei das Photon mit jeweils 50% Wahrscheinlichkeit in Mode 3
oder 4. Mathematisch dr�uckt sich der Messprozess als Zustands�anderung aus.
Der Dichteoperator des ungest�orten Zustands j mzii lautet

%̂mzi = j mziih mzij: (2.29)

%̂mzi erf�ullt die Bedingung %̂
2
mzi = %̂mzi, so dass es sich o�enbar um einen reinen

Zustand handelt. Demgegen�uber nimmt %̂ im
"
Welcher Weg\-Experiment durch

Spurbildung �uber das nicht beobachtete Teilsystem die Form

%̂WW =
1

2
(j1i3h1j3 + j0i3h0j3) (2.30)

7Im folgenden steht
"
Mode\ f�ur einen der 6 Teilstrahlen in Abb. 2.6.
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an, wenn nur im Arm 3 gemessen wird. Wegen %̂2WW = 1
2
%̂WW liegt nun ein

gew�ohnliches statistisches Gemisch vor, gegeben durch die m�oglichen Resultate

"
Photon\ und

"
kein Photon\ sowie den entsprechenden 50%-igen Wahrschein-

lichkeiten. Um die so beobachteten Photonen dennoch zur Interferenz zu bringen,
w�are es erforderlich, einen Zustand j WW i zu �nden, durch den sich %̂WW analog
zu %̂mzi ausdr�uckt:

%̂WW = j WW ih WW j mit j WW i =
X
n

cnj�(n)WW i (2.31)

Die cn w�aren in diesem Fall die komplexen Amplituden fester Phase. Man �uber-
zeugt sich anhand j WW i in Gl. (2.31) leicht, dass %̂WW aus Gl. (2.30) so nicht
reproduziert werden kann. Demnach schlie�en sich

"
Welcher Weg\-Information

und Interferenz gegenseitig aus.
Bisher haben wir das Photon auf seinem Weg durch das Interferometer le-

diglich durch den ersten Strahlteiler begleitet. Wie sich anhand des superpo-
nierten Zustandes (2.28) zeigt, werden bereits hier die Weichen auf Interferenz
gestellt, die aus der grunds�atzlichen Unkenntnis des vom Photon gew�ahlten In-
terferometerarms resultiert. Verfolgen wir nun das Schicksal des Photons weiter.
Das verstellbare Pl�attchen

"
PS\ in Arm 3 �andert die Phasendi�erenz zwischen

den superponierten Zust�anden j1i3j0i4 und �j0i3j1i4 um einen Wert �� � !� .
Die Zeit � = �L=c beschreibt die durch das Pl�attchen bewirkte Verz�ogerung,
w�ahrend ! f�ur die Frequenz des Photons steht. Als Phasenschub-Operator de�-
nieren wir

T̂PS � j1i3j0i4h1j3h0j4 + ei!� j0i3j1i4h0j3h1j4: (2.32)

Anwendung auf (2.28) ergibt den Zustand unmittelbar vor dem zweiten Strahl-
teiler zu

j mzii ! T̂PSj mzii = 1p
2

�j1i3j0i4 � ei!� j0i3j1i4
�

(2.33)

Analog zu (2.24) �ndet man f�ur die unit�are Transformation am zweiten Strahl-
teiler �

ây3
ây4

�
=

� p
t �prp
r

p
t

��
ây5
ây6

�
: (2.34)

Erg�anzt man den neuen Zustand j mzii durch die noch leeren Moden 5 und 6,
so gilt

j mzii = 1p
2

�
ây3 � ei!� ây4

�
j0i3j0i4j0i5j0i6; (2.35)

und nach Anwendung von Gleichung (2.34) lautet der Zustand nach Passieren
des Teilers wieder f�ur r = t = 1=2:

j endi = 1

2

��
1� ei!�

� j1i5j0i6 � �1 + ei!�
� j0i5j1i6� (2.36)
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Auf die Faktoren j0i3j0i4 der jetzt leeren Moden wurde wieder verzichtet. Fragen
wir nach der Wahrscheinlichkeit, das Photon beispielsweise mit Detektor 1 in
Mode 6 nachzuweisen, so erh�alt man diese zu

P (Photon in Mode 6) � P6 = jh0j5h1j6j endij2: (2.37)

Eine kurze Rechnung liefert f�ur P6 als Funktion von �

P6(�) =
1

2
(1 + cos (!�)) ; (2.38)

was mit dem klassischen Resultat f�ur eine monochromatische Welle �uberein-
stimmt, sich hier jedoch als quantenmechanische Wahrscheinlichkeit ergibt. Ins-
besondere bleibt der als

V � Imax � Imin

Imax + Imin

mit I � P6(�) (2.39)

de�nierte Interferenzkontrast bis herunter zur geringstm�oglichen Intensit�at I,
n�amlich der eines einzelnen Photons, konstant gleich 1.

Bekanntlich ist die Intensit�at in quantenmechanischer Betrachtung dem Mit-
telwert des Teilchenzahloperators und dieser wiederum der Wahrscheinlichkeit
P6 proportional. Im realen Experiment ergibt sich das Interferenzmuster ferner
aus dem Ensemblemittelwert vieler derartiger Einzelphoton-Interferenzen, wobei
die Frequenz der Photonen einer gewissen spektralen Verteilung E(!) gen�ugt.
Man erh�alt dann in analoger Rechnung

j endi = 1

2

Z 1

�1

E(!) ��1� ei!�
� j1(!)i5j0i6 � �1 + ei!�

� j0i5j1(!)i6� d! (2.40)

und mit der Orthogonalit�at der Basiszust�ande (h1(!)j1(!0)i = Æ!;!0) f�ur die de-
tektierte Intensit�at

I(�) =
1

2

Z 1

�1

�I(!) (1 + cos (!�)) d!: (2.41)

Hier wurde noch die gemittelte Intensit�atsverteilung �I(!) = jE(!)j2 eingef�uhrt8.
Ergebnis (2.41) steht in v�olliger �Ubereinstimmung mit dem klassischen Resultat
und erlaubt eine Vorhersage des Interferenzmusters aus dem Spektrum �I(!).
Dazu de�niert man einen spektralen Schwerpunkt !0 gem�a� Skizze 2.7 zuZ 1

�1

�I (! � !0) � (! � !0) d! = 0: (2.42)

Transformiert man (2.41) mit ! ! !0 + ! und benutzt das Additionstheo-
8E(!) stellt die Fouriertransformierte der Feldst�arke E (~r; t) bzgl. der Zeit dar.
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Abbildung 2.7: Links: Zur De�nition des Linienschwerpunktes; Rechts: geome-
trische Veranschaulichung der Interferenz gem�a� Gleichung (2.43).

rem cos (!0 + !) = cos (!0) cos (!)� sin (!0) sin (!), erh�alt man schlie�lich den
Ausdruck

I(�) = P + C cos (!0�)� S sin (!0�) (2.43)

mit den vom Spektrum bestimmten Integralen

P � 1

2

Z 1

�1

�I(!)d!

C � 1

2

Z 1

�1

�I(!) cos (!�) d! (2.44)

S � 1

2

Z 1

�1

�I(!) sin (!�) d!

Wie sich zeigt, handelt es sich bei �I(�) um eine Funktion, die mit der Tr�agerfre-
quenz !0 oszilliert und sich mit der Koh�arenzzeit �c dem asymptotischen Wert
P ann�ahert. Der genaue Verlauf der Kontrastfunktion V (�) ist gegeben durch

V (�) =

p
C2 + S2

P
(2.45)

Zum
"
Beweis\ betrachten wir das Problem geometrisch und ermitteln Summe

bzw. Di�erenz der extremalen Intensit�aten durch Vektoraddition (Abb. 2.7):

Imax � Imin =

~P +

�
C cos (!0�)
�S sin (!0�)

�
� ~P �

�
C cos (!0� + �)
�S sin (!0� + �)

� (2.46)

Mit der �ublichen De�nition der euklidischen Norm veri�zieren wir dann das
gew�unschte Ergebnis. Berechnet man V (�) f�ur verschiedene Modellspektren,
so erscheint die Kontrastfunktion im Prinzip als die Fouriertransformierte des
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Spektrums. Diese Tatsache macht Interferometer dieser Art f�ur vielf�altige An-
wendungen nicht nur in der Quantenoptik, sondern auch in der hochau�osenden
Spektrokopie interessant.



Kapitel 3

Realisierung des Experiments

Nach den recht abstrakten Ausf�uhrungen des vorangegangen Theorieteils befasst
sich das folgende Kapitel nun mit der konkreten Umsetzung der Einzelphoto-
neninterferometrie ins Experiment. Das beinhaltet zun�achst die nichtklassische
Lichtquelle selbst, die aus einem mittels konfokaler Mikroskopie adressierten NV-
Zentrum in Diamant besteht. Aufbau und Funktion dieser Quelle wurden bereits
in [10] ausf�uhrlich beschrieben und sollen hier nur kurz zusammengefasst wer-
den. Dem Mach-Zehnder-Interferometer einschlie�lich seiner spezi�schen Optik,
der Stabilisierung und der Detektoren wird dagegen mehr Aufmerksamkeit ge-
widmet. Das gleiche gilt f�ur die messtechnischen Verfahren zum Nachweis der
Interferenz und des

"
photon antibunching\, die den dritten und letzten Ab-

schnitt dieses Kapitels bilden.

3.1 NV-Zentren im konfokalen Mikroskop

Um den geplanten Versuch zur Einzelphotoneninterferenz erfolgreich und relativ
einfach durchf�uhren zu k�onnen, ist zun�achst eine stabile und schnell verf�ugbare
Quelle erforderlich. Wie schon in der Einf�uhrung erw�ahnt, vereinen die uo-
reszierenden NV-Zentren in Diamant diese Eigenschaften in vorz�uglicher Wei-
se. Abb. 3.1 zeigt die r�aumliche Struktur eines solchen Defekts, bestehend aus
einem substitutionellen Sticksto�atom in Nachbarschaft einer Fehlstelle. Eine
solche Kon�guration erweist sich als au�erordentlich best�andig, da sie eine ge-
ringere potentielle Energie besitzt als ihre getrennten Einzelbestandteile (Selbst
die Fehlstelle beginnt erst oberhalb von 500ÆC zu wandern). Daneben ist ein
vereinfachtes Niveau-Schema des NV-Zentrums dargestellt. Optische Anregung
und Fluoreszenzzerfall erfolgen zwischen den Niveaus 1 und 2, w�ahrend der
metastabile Zustand 3 die Rolle einer \Ablage" spielt, deren Existenz sich in
der Photonenstatistik bemerkbar macht (siehe Abschn. 4.2.3). Um das NV-

21
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Abbildung 3.1: Struktur des NV-Zentrums in Diamant, links ein vereinfachtes
Energieniveau-Schema, rechts die r�aumliche Anordnung im Kristallgitter, die
umgebenden C-Atome sind dunkel gezeichnet.

Zentrum nun als Einzelphotonenquelle nutzen zu k�onnen, wird das in [10] auf-
gebaute konfokale Mikroskop eingesetzt. Dessen wesentliche Komponenten und
ihre Anordnung sind aus Abb. 3.2 ersichtlich. Ein durch Frequenzverdopplung
auf 532 nm emittierender Nd:YVO4-Laser im cw-Betrieb mit maximal etwa 90
mW Ausgangsleistung dient zur Anregung. Die Einkopplung des Laserstrahls in
die Objektivoptik erfolgt dabei �uber einen dichroitischen Spiegel, der einerseits
das gr�une Laserlicht weitgehend reektiert und andererseits den Gro�teil des
roten Fluoreszenzlichts durchl�asst. Den geringen transmittierten Bruchteil des
gr�unen Strahls bildet eine Linse auf die Photodiode Dphoto ab (siehe Abb. 3.2).
Einerseits wird so mittels R�uckkopplung die Ausgangsintensit�at des Lasers sta-
bilisiert und andererseits die bequeme Bestimmung der gerade eingestellten Lei-
stung erm�oglicht. Abb. 3.3 zeigt den Verlauf der Laserausgangsleistung Plaser als
Funktion der Diodenspannung Uphoto. Die wirkliche am Ort des NV-Zentrums
herrschende Leistung liegt aufgrund diverser Reexionsverluste etwas niedriger.

Kehren wir zur�uck zum eigentlichen Mikroskop. Ein Hochaperturobjektiv
(NA=0,85) fokussiert den Laserstrahl auf das NV-Zentrum im 0:5� 0:5� 0:25
mm gro�en Diamant, der mittels eines Piezotisches in xy- sowie eines Schritt-
motors in z-Richtung positioniert werden kann1. Die erreichbare Stellgenauigkeit
betr�agt dabei f�ur die Piezoeinheit wenige 10 nm und f�ur den Schrittmotor ca.
500 nm optische Wegl�ange2. Das Fluoreszenzlicht wird sodann konfokal ausge-

1Hier und im folgenden bezeichnet
"
z\ die Richtung der optischen Achse und

"
xy\ die dazu

senkrechte Ebene.
2Wegen des Brechungsindex betr�agt die optische Wegl�ange im Kristall das 2,4-fache der

geometrischen Verschiebung in z-Richtung.
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Abbildung 3.3: Laserleistung an der Mikroskopschulter als Funktion der Photo-
spannung hinter dem Dichroit, die durchgezogene Kurve beschreibt einen linea-
ren Fit an die Messpunkte.

koppelt, per Dichroit und nachgeschaltetem Farb�lter (OG 590) vom gr�unen
Laserlicht

"
gereinigt\ und via Einmoden-Glasfaser den Detektoren zugef�uhrt,

wobei trotz konfokaler Optik stets noch ein mit der Anregungsleistung zuneh-
mender Anteil des unerw�unschten Raman-Streulichts aufgesammelt wird. Die
Rolle der sonst �ublichen Lochblende �ubernimmt in diesem Aufbau der 5 �m
weite Glasfaserkern. Im �ubrigen unterdr�uckt die Einmoden-Glasfaser auch sehr
wirkungsvoll das st�orende Raumlicht, so dass das Mikroskop ohne zus�atzlichen
Lichtschutz auskommt.

Man erreicht mit diesem Aufbau schlie�lich eine r�aumliche Au�osung von
0,5 bis 0,6 �m in xy-Richtung und ca. 2,5 �m l�angs der z-Achse. Dies reicht
aus, um in den verwendenten 1b-Diamanten (zur Typenbezeichnung

"
1b\ siehe

Kapitel 5) einzelne NV-Defekte zu detektieren. Ein gewisses Problem stellt die
geringe AufsammeleÆzienz der Vorrichtung dar, die zu einem gro�en Teil auf der
schlechten Auskopplung der Fluoreszenzphotonen aus dem Diamant beruht und
in [11] zu etwa 1:5�10�4 bestimmt wurde. Dies f�uhrt zu relativ langen Messzeiten
im HBT-Experiment und etwas verschlechtertem Signal-Rausch-Verh�altnis.
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3.2 Aufbau des Interferometers

NV-Zentren stellen, wie sich zeigt, die einzelnen Photonen sehr zuverl�assig zur
Verf�ugung. Der folgende Abschnitt beschreibt nun detailliert die experimen-
telle Implementierung des Mach-Zehnder-Interferometers und dessen Betrieb.
Zun�achst stehen optischer Aufbau, Eigenschaften der Detektoren und die Arm-
l�angen-Stabilisierung zur Diskussion. Vor allem letztere hat in vielen Interfe-
renzexperimenten wie auch in diesem die gr�o�ten Probleme bereitet und es gilt
ihr deshalb ein besonderes Augenmerk.

3.2.1 Optik

Gem�a� den Ausf�uhrungen im zweiten Kapitel soll das Mach-Zehnder-Interfero-
meter speziell dazu dienen, die von der Quantentheorie postulierte Einzelphoton-
Interferenz zu demonstrieren. Um sicher zu stellen, dass, wenn �uberhaupt, nur
Einzelphoton-Interferenzen auftreten k�onnen, gen�ugt es, die Abmessungen des
Interferometers ausreichend klein zu w�ahlen. Setzt man n�amlich f�ur die Laufzeit
eines Photons durch die Interferometerarme der L�ange L elementar �t = L

c

und bezeichnet den Minimalabstand aufeinanderfolgender Photonen mit �crit,
so erh�alt man als hinreichende Bedingung

L � c � �crit: (3.1)

Der zeitliche Abstand �crit kann pr�azise de�niert werden als das Zeitintervall
�(P ), innerhalb dessen mit einer gew�unschten Sicherheit maximal ein Photon
nachgewiesen wird. F�ur eine grobe Absch�atzung der erforderlichen Arml�ange
wurden fr�uhere Messungen der Photonenstatistik von NV-Zentren herangezogen.
Da die Korrelationsfunktion g(2)(�) gerade die Wahrscheinlichkeit beschreibt,
nach einer gewissen Zeit � ein zweites Photon zu detektieren, ergibt sich �crit
aus dem Fit der Messkurve in Abh�angigkeit von g(2)(�) und P :

1� P = f
�
g(2)(�crit)

�
(3.2)

Konkret interessiert wegen des gr�o�eren mittleren Abstandes der Photonen3 be-
sonders der Fall niedriger Anregungsleistung, f�ur den eine solche g(2)(�)-Messung
in Abb. 3.4 zu sehen ist. Im Experiment war die optische Arml�ange durch die
Abmessungen der Komponenten nach unten auf 39 cm limitiert, woraus sich nun
umgekehrt nach den Gleichungen (3.1) und (3.2) �crit zu 1.3 ns ergibt. �Uber die
De�nition von g(2)(�) sch�atzt man daraus die Sicherheit, jeweils nur ein Pho-
ton im Interferometer zu haben, nach Abzug der Hintergrundstrahlung zu ca.

3Auf den Zusammenhang zwischen Pumprate und Photonenstatistik wird in Abschnitt 4.2
eingegangen.
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Abbildung 3.4: Fr�uhere g(2)(�)-Messung im Grenzfall sehr niedriger Anregungs-
intensit�at zur Bestimmung der Interferometer-Arml�ange

99,9% ab. Auf die Berechnungsmethode soll an dieser Stelle nicht eingegangen
werden, da diese im Zusammenhang mit den eigentlichen Messungen (Abschn.
4.2) erl�autert wird.

Unter dieser Randbedingung kann nun die Anordnung der verschiedenen op-
tischen Komponenten geplant werden. Aus praktischen Gr�unden werden Mach-
Zehnder-Interferometer oft nicht in der in Kapitel 2 dargestellten Weise mit je
2 Strahlteilern und Spiegeln realisiert, sondern in einer physikalisch �aquivalen-
ten Kon�guration. Dabei wird nur ein Strahlteiler ben�otigt, durch den das Licht
zweimal hindurch tritt. Die hierf�ur erforderliche Umlenkung des Strahls �uberneh-
men zwei Retroprismen (siehe Abb. 3.5). Diese an ein Michelson-Interferometer
erinnernde Anordnung bietet einen wesentlichen Vorteil: Es l�asst sich n�amlich
die Phasendi�erenz sehr einfach durch Variieren einer Arml�ange z. B. mittels
eines Piezokristalls ver�andern. Dies ist ja erforderlich, um die Phase einerseits
gegen ungewolltes Driften zu stabilisieren (vgl. Abschn. 3.2.2) und andererseits
zur Messung des Interferenzmusters bewusst zu �andern (Absch. 3.3.1). Zu die-
sem Zweck bedient man sich eines durch einen cw-Laser erzeugten Stabilisie-
rungsstrahls, der unterhalb des eigentlichen Messstrahls dieselbe Anordung aus
Strahlteiler und Prismen durchl�auft. (in Abb. 3.5 versetzt und strichliert darge-
stellt).

Bevor nun mit dem Aufbau des Interferometers begonnen wird, mu� noch
gekl�art werden, wie die Modenanpassung des aus der Faser austretenden Fluo-
reszenzlichts erfolgen soll. Letztlich steht man vor dem Problem, die stark diver-
gente TEM00-Mode des Gau�schen Strahls am Ende der Einmodenfaser auf die
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Abbildung 3.5: Der Aufbau des Mach-Zehnder-Interferometers in nicht ganz
ma�stabsgetreuer Abbildung. Am Strahlteiler wird das �uber eine Glasfaser ein-
gekoppelte Licht des NV-Zentrums in die Arme 1 und 2 transmittiert bzw. reek-
tiert und nach Umlenkung durch die Retroprismen an den Ausg�angen phasen-
stabil �uberlagert. Die APD's 1 und 2 detektieren schlie�lich die interferierenden
Photonen.
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500 �m gro�e Detektor�ache der Avalanche-Photodioden (APD 1 und APD 2
in Abb. 3.5) abzubilden. Auf dem Weg dorthin durchl�auft das Licht eine Weg-
strecke von ungef�ahr einem 1 Meter. Die genauen Wegl�angen insbesondere der
interferierten Strahlen vom Strahlteiler bis zu den Detektoren k�onnen aus prakti-
schen Gr�unden vorab nur grob gesch�atzt werden. Es erschien daher sinnvoll, den
Strahl mit Hilfe eines in allen drei Raumrichtungen justierbaren Faserkopplers
(Typ FC220, Thorlabs) parallel auszukoppeln. Man erh�alt so einen Strahldurch-
messer von etwa 2 mm. Die APD-Detektormodule k�onnen dann frei an passenden
Stellen positioniert werden, wenn mittels vorgeschalteter 50 mm-Linsen

"
Lf\ die

Parallelstrahlen auf die Detektor�achen fokussiert werden.
Nach diesen grunds�atzlichen �Uberlegungen kann nun die eigentlichen Mon-

tage beginnen. Zweckm�a�ig beginnt man dabei mit dem Faserkoppler, wobei die
Strahlrichtung wie �ublich entlang einer Lochreihe des optischen Tischs verl�auft.
Die H�ohe sollte gerade so gross gew�ahlt werden, dass die sp�ater einzubauen-
de Rotationsstufe mitsamt Glaspl�attchen f�ur den Phasenschieber (vgl. Abschn.
3.2.2) noch unterhalb des Messstrahls zu liegen kommt. Andererseits erschwert
ein zu hoher Strahlverlauf die bei Experimenten mit Einzelphotonen notwendige
Abdeckung des Aufbaus, sodass schlie�lich 146 mm Strahlh�ohe passend erschie-
nen. Als zweites Element wird der nichtpolarisierende 50/50-Strahlteiler einge-
baut; nichtpolarisierend, weil andernfalls etwaige nat�urliche oder von der Faser
verursachte Polarisation Einzelphoton-Interferenzen i. a. verhindern w�urde. Die
Position ergibt sich daraus, dass zwischen Faserkoppler und Strahlteiler noch
Platz f�ur ein Filter bleiben sollte. Da durch den 20 � 20 mm gro�en W�urfel
in jeder Richtung insgesamt vier Strahlen hindurchtreten (jeweils eintretender
und von den Retroprismen reektierter Mess- und Stabilisierungsstrahl), mu�
auf eine g�unstige Anordnung der Strahlen bzgl. der W�urfelober�ache geachtet
werden. Abb. 3.6 zeigt die Aufteilung schematisch. Zur Justage montiert man
den Strahlteiler auf einen in zwei unabh�angigen Raumrichtungen justierbaren
Tisch, mit dem die Ausrichtung der Teilstrahlen wie in Abb. 3.5 erfolgt. Fa-
serkoppler und vor allem der Strahlteiler als Dreh- und Angelpunkt des ganzen
Aufbaus sollten anschlie�end nicht mehr verstellt werden. Besondere Sorgfalt
verlangt der nun folgende Einbau der Retroprismen. Dies deshalb, weil von ih-
rer Justierung der Interferenzkontrast und damit die optische G�ute der Appara-
tur abh�angt. Die Prismen werden verstellbar auf Mikrometerschlitten mit einer
manuellen Stellgenauigkeit von ca. 2 �m montiert, und zwar einmal parallel
und einmal senkrecht zur jeweiligen Strahlrichtung. Der senkrecht zum Strahl
montierte Schlitten liefert einen zus�atzlichen Freiheitsgrad f�ur die Feinjustage
(Abstand der ein- und auslaufenden Parallelstrahlen), w�ahrend der in Strahlrich-
tung ausgerichtete Verschiebetisch zum genauen Abgleich der Arml�angen dient
und �uberdies den Piezoaktor aufnimmt. Aus dem Gesagten ergibt sich, dass die
Verschiebetische m�oglichst genau senkrecht zur bzw. in Strahlrichtung ausge-
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Abbildung 3.6: Anordnung der Mess- und Stabilisierungsstrahlen auf einer Ober-
�ache des Strahlteilerw�urfels, alle Angaben in mm.

richtet sein m�ussen, da sonst erstens die Freiheitsgrade f�ur die Feineinstellung
nicht mehr voneinander unabh�angig sind und zweitens sich beim Durchfahren
des einen Prismas mittels Piezoaktor der Interferenzkontrast schon allein auf-
baubedingt �andern w�urde. Schlie�lich werden noch zwei kleine Auskoppelspiegel

"
Mf\ ben�otigt, da aus Platzgr�unden die APD-Detektoren nicht unmittelbar hin-
ter die beiden Ausg�ange des Strahlteilers gesetzt werden k�onnen. Mit Hilfe eines
670nm-Diodenlasers4 k�onnen nun die Teilstrahlen aus Arm 1 und 2 �uberlagert
werden. Aufgrund der relativ gro�en Koh�arenzl�ange eines Lasers gen�ugt es da-
zu, die Arml�angen vorl�au�g geometrisch auf den Millimeter genau abzugleichen.
Es emp�ehlt sich f�ur die Grobjustage, den Parallelstrahl in einem Ausgang des
Interferometers mit einer Linse aufzuweiten und auf eine weit entfernte Wand
zu projizieren. Durch Anlegen eines geeigneten Dreiecksignals an den Piezoaktor
�andert sich die Wegl�angendi�erenz periodisch. Das Interferenzmuster kann nun
mit Hilfe der Schlitten und Prismentische, f�ur die sich im �ubrigen doppelg�angige
Schrauben empfehlen, visuell auf maximalen Kontrast eingestellt werden. Zur
Feineinstellung ben�otigt man eine Photodiode im anderen Ausgang. Auf dem Os-
zilloskop beschreibt deren Signal eine Sinusschwingung und anhand der Minima

4handels�ubliche HeNe-Laser eignen sich nicht f�ur den Feinabgleich mit der Photodiode, da
mehrere Moden emittiert werden und der Interferenzkontrast daher etwas schwankt.
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(nicht Maxima!) l�asst sich sehr genau der Kontrast optimieren. Testmessungen
nach Abschluss aller Aufbauarbeiten ergaben

VDiodenlaser ' 97; 5%: (3.3)

3.2.2 Stabilisierung

Entsprechend der Intention des Experiments sollen mit ein und demselben Auf-
bau sowohl Messungen der Photonenstatistik des aus dem Diamant austreten-
den nichtklassischen Fluoreszenzlichts erfolgen als auch Interferenzen desselben
sichtbar gemacht werden, um so das Komplementarit�atsprinzip zu veranschau-
lichen. Dazu ist es einerseits erforderlich, die Phasendi�erenz zwischen beiden
Armen �uber mehrere Stunden oder Tage hinweg stabil zu halten und diese ande-
rerseits aber auch kontrolliert variieren zu k�onnen. Der letzte Punkt betri�t die
Interferenzmessung und soll daher erst in Abschnitt 3.3.1 zur Sprache kommen,
obgleich sie auf den selben Regelkreis zur�uckgreift, der auch f�ur die Stabilisierung
benutzt wird.

Die optischen Bestandteile der Stabilisierung sind wiederum Abb. 3.5 zu ent-
nehmen. Benutzt wird ein frequenzverdoppelter Nd:YVO4-Laser (� = 532 nm)
mit 3 mW Ausgangsleistung. Die interferierenden Teilstrahlen werden �uber Spie-
gel Ms ausgekoppelt und �uber Hilfslinsen Ls auf Photodioden D1 und D2 fo-
kussiert. Das durch die aktuelle Phasenlage des Interferometers gegebene Dif-
ferenzsignal der Dioden wird elektronisch verst�arkt und an den Piezokristall
weitergegeben, der die Phasendrift zu kompensieren versucht. Im einzelnen sub-
trahiert die aus IC 1 bestehende Eingangsstufe der in Abb. 3.7 abgebildeten
Schaltung die beiden Photospannungen voneinander, vergleicht im Kompara-
tor (IC 2) den erhaltenen Ist-Wert mit dem Soll-Niveau von 0 V und bildet
schlie�lich im Integrator das Fehlersignal, das verst�arkt durch IC 5 den Piezoak-
tor ansteuert. Bevor nun die I- und P-Anteil sowie der O�set des Fehlersignals
eingestellt werden k�onnen, gilt es sich zu vergewissern, dass die hochemp�ndli-
chen APD-Detektoren den vergleichsweise hellen Stabilisierungsstrahl nicht

"
se-

hen\. Urspr�unglich sollte je ein Farb�lter RG 610 die APD-Module vor gr�uner
Streustrahlung sch�utzen. Wie sich aber zeigte, waren im Stabilisierungsstrahl
zus�atzlich ein Grau�lter der Transmission T=0,5 %, ein Farb�lter vom Typ
BG 39 und f�ur das eigentliche Interferometer knapp eingestellte Blenden (vgl.
Abb. 3.5) n�otig, um die durch die Stabilisierung verursachte zus�atzliche Z�ahlrate
auf r � 10 s�1 zu senken. Interessanterweise waren letztere Ma�nahmen nicht
etwa deshalb erforderlich, weil das RG 610 das 532nm-Licht unzureichend ab-
geschirmt h�atte. Vielmehr uoreszierten erstens die Filter RG 610 unter gr�uner
Bestrahlung breitbandig im roten Spektralbereich und zweitens leuchtete die
Pumpdiode des Nd:YVO4-Lasers auf der Wellenl�ange �=808 nm ungew�ohnlich
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Abbildung 3.7: Regelungsschaltung zur MZI-Stabilisierung

stark durch (zum Ph�anomen dieser Emission vgl. Abschn. 6.2). Auf den Spektren
in Abb. 3.8 sind die beiden E�ekte dargestellt. Nach diesen Vorarbeiten k�onnen
die elektronischen Komponenten der Regelung aufeinander abgestimmt werden.
Entsprechend der nun haupts�achlich durch das Grau�lter in den �W-Bereich
gesunkenen Intensit�at mu� die Stabilisierung besonders emp�ndlich ausgelegt
werden. Wie man leicht erkennt, h�angt die das Fehlersignal bestimmende Di�e-
renz der Photospannungen linear vom Kontrast Vs ab:

U1 =
1

2
+
�U

2
cos('+ '0); U2 =

1

2
+
�U

2
sin('+ '0); (3.4)

sodass mit UD � U1 � U2 und Vs � Ui;max�Ui;min

Ui;max+Ui;min
folgt:

UD(Vs) =
Vs
2
[cos(�)� sin(�)] (3.5)

Im Experiment betrug der Kontrast des gr�unen Strahls nach optimaler Justage
durch die beiden Einkoppelspiegel 85 bis 90%. Der Strom durch die Photodi-
oden wurde �uber 1 M
 abgegri�en, so dass sich auch bei diesen geringen Licht-
leistungen ein Spannungsabfall von immerhin 400 mV ergab. Wie sich ferner
herausstellte, ist es f�ur einen stabilen Betrieb der Regelung notwendig, den P-
Anteil der Schaltung fast auf 0 zu stellen, wie dies schon Markus Weber in seiner
Diplomarbeit erw�ahnt [21]. Anders als dort bereitet es jedoch keine Probleme,



32 KAPITEL 3. REALISIERUNG DES EXPERIMENTS

600 650 700 750

0.6

0.8

1.

1.2

650 700 750 800 850

10

20

30

40

Wellenlänge (nm) Wellenlänge (nm)

Z
äh

lra
te

 (
10

00
/s

)

Abbildung 3.8: Spektren der 532 nm-Strahlung nach Durchtritt durch das Farb-
�lter RG 610; links ein Teil der Eigenuoreszenz des Filters, rechts die 808nm-
Linie der Pumpdiode (man beachte die Z�ahlraten!)

den Integrator zwecks besserer Emp�ndlichkeit sehr
"
ink \zu betreiben, da Ei-

genresonanzen eventuell durch den hohen Widerstand ge�ltert werden und sich
daher nicht bemerkbar machten. Schlie�lich ist noch der Spannungsbereich zu
bestimmen, innerhalb dessen der Piezo betrieben werden soll. W�unschenswert
ist ein m�oglichst gro�er Hub von mindestens 15 �m zum Durchfahren der Inter-
ferenzen (siehe Absch. 3.3.1). Daher �el die Wahl auf einen 28 mm langen 150
V-Piezoaktor mit 15 �m Hub beim Betrieb mit bis zu 100 V5. W�ahlt man das
Intervall der am Schaltungsausgang entnommenen Regelspannung zu �10 V, so
l�a�t sich mittels eines nachgeschalteten Hochspannungsverst�arkers der Aktor im
angestrebten Spannungsbereich etwa zwischen -7 V und 100 V ansteuern. Wie
l�angere Testl�aufe zum Abschluss zeigten, war damit trotz der schwachen Ein-
gangssignale eine sehr gute Phasenstabilit�at erreicht, die bei niedriger Raum-
temperatur und Lichtschutz auch �uber Tage hinweg erhalten blieb.

3.2.3 Detektoren

Die Einzelphoton-Detektormodule
"
APD 1\ und

"
APD 2\ wurden von Patrick

Zarda in seiner Diplomarbeit [15] gebaut und ausf�uhrlich beschrieben. Wir be-
schr�anken uns daher auf die wesentlichen technischen Eigenschaften, die in der
vorliegenden Arbeit von Bedeutung sind. Was die grunds�atzliche Funktionsweise
anbelangt, handelt es sich um Silizium-Avalanche Photodioden, in denen ein ein-
tre�endes Photon �uber ein erzeugtes Elektron-Loch-Paar eine Elektronenlawine

5Nach Auskunft des Herstellers sollte ein Piezo im Dauereinsatz mit nicht mehr als ca.
70% der Nennspannung betrieben werden, negative Werte bis zu 20 % der Nennspannung sind
dagegen unproblematisch.
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Abbildung 3.9: S�attigungsverhalten der Einzelphoton-Detektoren. Die Dun-
kelz�ahlraten verhalten sich etwa invers zu den S�attigungsz�ahlraten.

ausl�ost. Dieser E�ekt sorgt f�ur eine QuanteneÆzienz von etwa 55 % bei 800 nm,
die allerdings oberhalb von 850 nm rasch absinkt. Mit der K�uhlung in Zusam-
menhang stehen die Dunkelz�ahlraten, die im Fall der hier verwendeten Module
125 s�1 (APD 1) bzw. 240 s�1 (APD 2) betragen. Nach der Detektion eines
Photons wird der ie�ende Entladestrom passiv gel�oscht, was eine Totzeit von
1 �s zur Folge hat. Das Diodensignal wird schlie�lich zu einem NIM-Puls von
5 ns Dauer aufbereitet, der zur Weiterverarbeitung entnommen werden kann.
Nun wird aufgrund der Totzeit die Z�ahlrate des Detektors nicht mehr linear mit
der Zahl der eingestrahlten Photonen ansteigen, sondern im Fall hoher Inten-
sit�aten eine S�attigung erreichen. In Abb. 3.9 wurden die Z�ahlraten der APD's
in Abh�angigkeit von der �uber die Faser eingestrahlten Leistung einer Wei�licht-
quelle gemessen (die Intensit�at ist daher nicht mit der Z�ahlrate zu vergleichen).
Die Einstellung der Helligkeit erfolgte nur mit Hilfe einer verstellbaren Blen-
de,um Verf�alschungen durch ein sich �anderndes Spektrum zu verhindern. Wie
man sieht, sind die Dioden bis etwa 150 � 103 s�1 (APD 1) bzw. 100 � 103 s�1
in guter N�aherung linear. S�attigung tritt bei 340 � 103 s�1 (APD 1) bzw. 160
� 103 s�1 (APD 2) ein, in ungef�ahrer �Ubereinstimmung mit der Totzeit von �
1 �s. Wie man �ubrigens feststellt, verhalten sich S�attigungsz�ahlrate rSat;i und
Dunkelz�ahlrate dcri etwa invers zueinander:

rSat;1
rSat;2

= 2:1 � 1:9 =
dcr2
dcr1

(3.6)

W�ahrend die S�attigung aufgrund der geringen im MZI-Experiment erwarteten
Intensit�aten kaum eine Rolle spielt und erst ab Kapitel 6 bei der Untersuchung
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neuartiger Diamantproben an Bedeutung gewinnt, macht sich der E�ekt des

"
Detektorleuchtens\ [22] schon hier im Interferometer massiv bemerkbar. In
einem ersten Probebetrieb zum Test der Stabilisierung (vgl. voriger Unterab-
schnitt) wurde n�amlich versuchsweise ein HBT-Histogramm6 auf einem NV-
Zentrum aufgenommen. Einige der registrierten Photonen verursachen demnach
im pn-�Ubergang der Silizium-APD ihrerseits die Emission eines Photons, ein
Ph�anomen, das als \hot carrier emission" bekannt ist. Kann das ausgesandte
Photon auf irgendeine Weise in den anderen Detektor gelangen, f�uhrt dies zu
einem k�unstlichen Paarereignis im HBT-Experiment. Abb. 3.10 zeigt das erste
HBT-Histogramm unter Verwendung eines 40 nm breiten Interferenz�lters bei
700 nm7 am Faserausgang. Obwohl die

"
Leuchtphotonen\ im Interferometer am
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Abbildung 3.10: Testmessung der Photonenstatistik eines NV-Zentrums, die
R�uckkopplung der APD-Detektoren �au�ert sich in den Peaks bei � 8 ns.

Faserende reektiert werden k�onnen, wie dies in der zuvor verwendeten Kon�-
guration der Fall war [10], macht sich die R�uckkopplung viel st�arker als erwartet
bemerkbar. Da daran auch das am Faserausgang eingebrachte Kurzpass�lter

6zur Bedeutung des HBT-Experiments siehe Abschnitt 3.3.2 und die Ausf�uhrungen in
[10, 11]

7zum Transmissionsspektrum siehe Abschn. 4.1
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750 N [10] kaum etwas �andert, muss die Reexion haupts�achlich innerhalb des
Interferometers, wahrscheinlich an den sehr genau senkrecht zum Strahl aus-
gerichteten Retroprismen oder an den Innenseiten des Strahlteilers statt�nden.
Am Ende wurde das Problem dadurch gel�ost, dass neben einer leichten Defokus-
sierung der Linsen Lf das zuvor erw�ahnte Interferenz�lter unmittelbar vor APD
2 montiert wurde. Damit war neben der (auf Wellenl�angen oberhalb 750 nm be-
schr�ankten) Eigenemission der Detektoren auch der gr�une Stabilisierungslaser
v�ollig abgeschirmt, freilich unter Einbu�e an Z�ahlrate.

3.3 Messtechnische Verfahren

Nachdem Aufbau und Justage des MZI abgeschlossen sind, stellt sich die Frage,
wie sich damit Interferenzmuster und Photonenstatistik konkret messen lassen.
Angestrebt werden in beiden F�allen m�oglichst einfache und zuverl�assige Me-
thoden, deren Prinzip und technische Umsetzung auf den folgenden Seiten zur
Sprache kommen.

3.3.1 Interferenzmessung

Wie schon unter Abschnitt 3.2.2 angedeutet, bedient man sich zur Messung
der Interferenzen ebenfalls des dort beschriebenen Regelkreises, nur dass jetzt
durch einen Phasenschieber das Interferometer quasi absichtlich destabilisiert
wird. Duch Verdrehen eines in den Stabilisierungsstrahl eingebrachten Glaspl�att-
chens mittels eines Schrittmotors �andert sich die Phasendi�erenz jenes gr�unen
Lichts8, was die Regelelektronik durch Nachf�uhren des Piezo auszugleichen ver-
sucht. Abb. 3.11 zeigt den geometrischen Strahlverlauf beim Durchtritt durch
das Glaspl�attchen mit Dicke d und Brechungsindex n: Mittels einfacher Geome-
trie und dem Brechungsgesetz sin('+ �)= sin(�) = n erh�alt man daraus f�ur den
vom Glaspl�attchen verursachten l�angeren optischen Weg

�(') = d �

2
664
n� cos

�
'+ � � arcsin

�
sin('+�)

n

��
r
1�

�
sin('+�)

n

�2 + 1

3
775 ; (3.7)

wobei der Winkel ' von einem gewissen O�set gegen�uber der Strahlachse aus
gerechnet wird. Subtrahiert man von (3.7) den optischen Weg �(0) f�ur die Ruhe-
lage �, so ergibt sich die gesuchte Arml�angen�anderung � des Interferometers bei
Drehung des Pl�attchens um den Winkel ', wie in Abb. 3.12 dargestellt. Der O�-

8Der au�erdem auftretende Strahlversatz ist gering und beeintr�achtigt die Funktion nicht.



36 KAPITEL 3. REALISIERUNG DES EXPERIMENTS

d

β

 ϕ + ξ

Stabilisierungsstrahl

n 

Abbildung 3.11: Strahlverlauf am Phasenschieber, der unter dem Winkel ' + �
im Strahl steht.

setwinkel � wurde eingef�uhrt, weil beim Start vom absoluten Winkelnullpunkt
gegen�uber der Strahlachse f�ur den gleichen Phasenschub ein sehr gro�er Win-
kelbereich durchzufahren w�are, was unn�otig lange Messzeiten zur Folge h�atte.
Andererseits darf � auch nicht zu gro� werden, da sonst die Stabilisierung der
schnellen �Anderung der Diodensignale nicht mehr folgen kann9 Als Kompromiss
wurde � = 10Æ gew�ahlt. Die Ansteuerung des Phasenschiebers erfolgt durch ein
Programm, das den Winkel ' in einem Intervall ['start; 'end ] in Schritten Æ'
�andert und auf jedem '-Wert f�ur eine Zeit Tint die Z�ahlraten der APD's inte-
griert. Integrationszeiten von 1-2 s und Winkelschritte von 0,01Æ (dies entspricht
einer optischen Wegl�angen�anderung von etwa 1

70
�) erwiesen sich als ausreichend.

Die n�achste Aufgabe besteht darin, die Arml�angen L1;2 des MZI genau aufein-
ander abzugleichen. Da am Ende L1 = L2 bei ' � 0Æ und mittlerem Piezohub
gelten soll, mu� dies manuell mit Hilfe der Mikrometerschraube in Arm 2 ge-
schehen. Unter Verwendung von Wei�licht und verschiedener Interferenz�lter
wachsender Bandbreite kann der Abgleichpunkt nach und nach auf etwa �1
�m genau eingestellt werden. In Abb. 3.13 ist links eine Testmessung mit dem

9Aus dem gleichen Grund sollte die Winkelgeschwindigkeit des Schrittmotors auf den ge-
ringstm�oglichen Wert von 1 Schritt pro Sek. eingestellt werden.
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Abbildung 3.12: optische Wegl�angen�anderung bei Drehung des Phasenschiebers
um die Nulllage � = 10Æ gegen�uber der Strahlachse.

670nm-Diodenlaser zu sehen, die den Verlauf der Piezospannung und der Inter-
ferenzen in Abh�angigkeit vom Winkel ' zeigt. Rechts ist das Interferenzmuster
von auf 40 nm Breite ge�ltertem Wei�licht dargestellt. Die resultierende Wel-
lenl�ange des Interferenzmusters wurde durch Einstellen des Brechungsindex in
Gl. (3.7) auf n=1,55 mit 705 nm an die Erwartung angepasst und stellt damit
die Eichung f�ur die sp�ateren Messungen dar. Es sollte noch erw�ahnt werden,
dass die von Markus Weber diskutierte Phasenunsch�arfe aufgrund mechanischer
Vibrationen [21] bei der hier verwendeten Stabilisierung �uber das Di�erenzsignal
vernachl�assigbar ist. Aus Testmessungen ergab sich ein relatives Photorauschen
von

�UDiode

UDiode
� 1%: (3.8)

3.3.2 Messung der Photonenstatistik

Dass das eben beschriebene Messverfahren f�ur die Interferenzen so suggestiv
erscheint, beruht auf dem speziellen Aufbau des MZI, das die Fouriertransfor-
mierte des Spektrums sozusagen automatisch erzeugt. Ein �ahnlich nat�urliches
Experiment ersannen Hanbury, Brown und Twiss [13] f�ur die Intensit�atskorrela-
tionsfunktion g(2)(�). Deren im Jargon nach ihnen benannter Aufbau (

"
HBT\)

ist in Abb. 3.14 in der hier verwendeten Version zu sehen. Urspr�unglich zur Be-
stimmung von Sterndurchmessern entwickelt, dient das HBT-Experiment heute
vielfach als Analyseinstrument f�ur die Photonenstatistik. Das Prinzip besteht
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Abbildung 3.13: Messungen zum Test des Phasenschiebers. Links eine Oszillo-
skopaufnahme von Interferenzen des Diodenlasers, verglichen mit der Piezospan-
nung. Rechts auf 40 nm ge�ltertes Wei�licht; der winkelabh�angige Phasenschub
(vgl. 3.12) ist herauskorrigiert, Kontrast und Periode betragen � 95.5% bzw.
705 nm.

darin, dass Photonen als energetisch unteilbare Objekte10 am Strahlteiler ent-
weder Weg 1 zur APD 1 oder Weg 2 zur APD 2 einschlagen und dort nachgewie-
sen werden. Registriert wird der zeitliche Abstand � zweier aufeinanderfolgen-
der Photonen, die im folgenden mit

"
START\ bzw.

"
STOP\ bezeichnet werden.

Vielfache Wiederholung des Versuchs liefert ein Histogramm der Photonenpaa-
rereignisse np(�) in Abh�angigkeit von der Zeitdi�erenz � . Die Behauptung ist
nun, dass unter gewissen Bedingungen eine Proportionalit�at zwischen der Ver-
teilung np(�) und der Korrelationsfunktion 2. Ordnung g(2)(�) besteht. Dazu
erinnern wir uns der De�nition

g(2)(�) � hây1(t)ây2(t + �)â2(t+ �)â1(t)i
hây1(t)â1(t)ihây2(t+ �)â2(t + �)i ; (3.9)

wobei die Indizes 1, 2 den jeweiligen Detektor beschreiben. Liest man diesen
Ausdruck als auf die Z�ahlrate normierte bedingte Wahrscheinlichkeitsverteilung
Pc(t + � jt) f�ur ein STOP-Photon zur Zeit t + � , falls zur Zeit t bereits ein
START-Photon nachgewiesen wurde, so erh�alt man

g(2)(�) =
Pc(t + � jt)

�2S2hây2(t+ �)â2(t + �)i mit �2S2hây2(t+ �)â2(t+ �)i � r2:

(3.10)
�2 und S2 beschreiben die DetektoreÆzienz bzw. -�ache des STOP-Detektors
(APD 2). Die Asymmetrie der beiden Detektoren kommt wie unten beschrieben

10Es wird hier also
"
Welcher-Weg\-Information abgefragt.
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Abbildung 3.14: Untersuchung der Photonenstatistik im einfachen HBT-
Experiment; f�ur Messungen durch das MZI gilt Abb.3.5, anstelle des Strahlteilers
denke man sich das Interferometer.

durch eine elektronische Verz�ogerung des Signals von APD 2 zustande. Ande-
rerseits gilt f�ur die Zahl der Paarereignisse mit Zeitdi�erenz �; np(�):

np(�) = N1 ��� � Pc(t+ � jt); (3.11)

wenn N1 die Anzahl der START-Photonen in APD 1 bezeichnet und das Produkt
�� � Pc(t + � jt) die Wahrscheinlichkeit f�ur ein STOP-Photon in APD 2 innerhalb
eines kleinen Zeitfensters �� um � herum ausdr�uckt. Mit den Gleichungen (3.10)
und (3.11) erh�alt man

g(2)(�) =
np(�)

Nstart �� r2
(3.12)

oder wegen N1 = r1 � Tint mit der gesamten Integrationszeit Tint

g(2)(�) =
np(�)

r1 r2 �� Tint
; wenn

1

ri
� �0: (3.13)

Demnach setzt sich g(2)(�) aus experimentell einfach zug�anglichen Gr�o�en zu-
sammen; allerdings unter der Voraussetzung, dass der mittlere Photonenab-
stand, gegeben durch die inversen Z�ahlraten r�1i , sehr viel gr�o�er ist als die
charakteristische Zeitkonstante �0, auf der die Photonenstatistik vom zuf�alligen
Wert g(2)(�) = 1 abweicht. Denn nur dann gilt die Verkn�upfung 3.10 von np(�)
mit Pc(t + � jt), wonach die einzelnen Photonenpaarereignisse also voneinander
unabh�angig sind. Diese Bedingung ist bei den hier auftretenden Z�ahlraten von
bis zu 104 s�1 und Zeitkonstanten �0 � 10 ns gut erf�ullt. Wenden wir uns nun der
Verarbeitung der von den APDs zu den Zeiten t bzw. t+� gelieferten NIM-Pulse
zu. Um auch negative Zeitdi�erenzen vermessen zu k�onnen, bedient man sich
eines langen Kabels, das den STOP-Puls von APD 2 um ca. 61 ns gegen�uber
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Abbildung 3.15: Schaltbild des UND-Gatters, das die NIM-Eingangssignale

"
START\ und

"
STOP\ zu Paaren von TTL-Pulsen mit Abstand � zusammen-

fasst.

dem START-Puls aus APD 1 verz�ogert. Ein schneller Konverter wandelt die
eintre�enden START- und STOP-Pulse in TTL-Signale mit Zeitabstand � um.
Abb. 3.15 zeigt die daf�ur verwendete Schaltung. Die Elektronik funktioniert �ahn-
lich einem &-Gatter und l�asst sich in einem Flussdiagramm (siehe Abb.3.16) aus-
dr�ucken: Mit dem k�unstlichen Stop bei ca. 120 ns Zeitverz�ogerung erreicht man
eine h�ohere MesseÆzienz, da nur die Paarereignisse innerhalb eines verz�ogerten
Zeitfensters von 60 � 40 ns (bzw. -40 ns � � � 40 ns) interessieren und

"
Versu-

che\ mit zu langen Zeitabst�anden � zwischen START und STOP abgebrochen
werden. Das letzte Glied in der Kette �ubernimmt schlie�lich ein Time-to-Digital-
Converter (TDC), der die Zeitdi�erenz der Anstiegsanken der eintre�enden
TTL-Pulse vermisst. Das Ger�at funktioniert im Wesentlichen auf der Basis von
CMOS-Prozessen unter Verwendung digitaler Laufzeiten, die mit Hilfe eines in-
ternen GHz-Taktgebers auf wenige hundert ps genau bestimmt werden k�onnen.
Die Au�osung des TDC ist dann durch die Breite �� der Zeitfenster gegeben, in
denen die Paarereignisse np(�) abgelegt werden. Im Allgemeinen sind nicht alle
Zeitintervalle gleich breit, sondern variieren ihre Gr�o�e periodisch, also z. B. ab-
wechselnd. Als Folge davon sammeln relativ breite Zeitbins mehr Paarereignisse
auf als schmale. Dieser E�ekt wird als di�erentielle Nichtlinearit�at bezeichnet
und macht sich in Histogramm-Aufnahmen als systematisches Rauschen st�orend
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Abbildung 3.16: Flussdiagramm des &-Gatters. Der Baustein empf�angt START-
und STOP-Puls und bildet daraus ggf. TTL-Pulse, die an das TDC zur Zeitab-
standsmessung weitergegeben werden.

bemerkbar. Im Experiment soll das
"
GP 1\ der Firma acam-electronic zum

Einsatz kommen. Als Betriebsarten stehen grunds�atzlich der
"
half resolution\-

Modus und der
"
high resolution\-Modus zur Verf�ugung. Ersterer fasst intern

jeweils zwei benachbarte Zeitbins zusammen, was die Nichtlinearit�at deutlich
reduziert, allerdings auf Kosten der Zeitau�osung. Letzterer hingegen erlaubt
es, durch geeignete Beschaltung die Au�osung zu verdoppeln und so Werte bis
zu �� = 125 ps zu erreichen. Da beide Modi voneinander unabh�angig ein- oder
ausgeschaltet werden k�onnen, bieten sich insgesamt 4 m�ogliche Kombinationen:

Modus half resolution high resolution Au�osung

1 ein ein 300 ps
2 aus ein 150 ps
3 ein aus 600 ps
4 aus aus 300 ps

Um die optimale Einstellung zu ermitteln, wurden f�ur die verschiedenen Ein-
stellungen HBT-Messungen mit Wei�licht durchgef�uhrt, die in Abb. 3.17 zusam-
mengefasst sind. O�ensichtlich weist nur Modus 3 eine vertretbar geringe Nicht-
linearit�at auf, sodass die Entscheidung auf diese Einstellung �el. Die recht gro�e
Binbreite von 600 ps kann dabei noch akzeptiert werden, da die Zeitunsch�arfe
der Detektoren von etwa 1.2 ns die Gesamtau�osung limitiert[10]. Von gr�o�erem
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Abbildung 3.17: Z�ahlstatistik der TDC-Messelektronik in vier verschiedenen Be-
triebsmodi, dargestellt ist die Abweichung vom Mittelwert g(2)(�) = 1

Interesse ist das statistische Verhalten des 600 ps - Modus, das im folgenden
noch genauer untersucht wird. Man geht dazu von der Annahme aus, dass die
Paarereignisse im Fall von Wei�licht n�aherungsweise poissonverteilt sind. F�ur
jeden durch ein Paarereignis repr�asentierten

"
Versuch\ gilt die Wahrscheinlich-

keitsverteilung

p(np(�)) =
�np

np!
e��

mit einem Parameter �. Dann gilt f�ur den Erwartungswert hnp(�)i und die Stan-
dardabweichung �(np(�)) nach N0 Versuchen:

hnp(�)i = N0� und �(np(�)) =
p
N0� (3.14)

sodass man als relativen Fehler der Paarereignisse (
"
Rauschen\) erh�alt:

�(np(�))

hnp(�)i =

p
N0�

N0�
� 1phnp(�)i (3.15)

In Abb. 3.18 sieht man oben den Verlauf des relativen Fehlers mit dem Erwar-
tungswert auf unterschiedlichen Skalen f�ur

"
schlechte\(links) und

"
gute\(rechts)
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Abbildung 3.18: Analyse der Z�ahlstatistik im Modus 3: Oben der relative Fehler
als Funktion des Erwartungswertes hnp(�)i auf verschiedenen Skalen, unten die
normierten HBT-Histogramme am Ende der jeweiligen Messreihe; Erl�auterungen
siehe Text.

Statistik. Darunter sind die zugeh�origen HBT-Abweichungen vom Mittelwert
g(2)(�) = 1 dargestellt, wie sie am Ende der jeweiligen Messreihe bei hnp(�)i =
1:7 � 103 bzw. hnp(�)i = 65 � 103 auftreten. Man erkennt, dass bei kleinen Werten
hnp(�)i, also geringen Histogrammh�ohen, der relative Fehler etwa mit der inver-
sen Wurzel des Mittelwertes abf�allt (oben) und das Rauschen im HBT zuf�allig
zu sein scheint (unten). Erst bei sehr guter Statistik (rechts) wird sichtbar,
dass der relative Fehler nicht gegen 0 konvergiert, sondern aufgrund einer ver-
bliebenen di�erentiellen Nichtlinearit�at mit 1.6 % seinen kleinstm�oglichen Wert
erreicht. Im Experiment sind derart kleine Abweichungen vernachl�assigbar, wes-
halb Modus 3 unter statistischen Gesichtspunkten tats�achlich die beste Wahl
darstellt. Zuletzt gilt es noch die Normierung der aus dem Histogramm gewon-
nenen g(2)(�)-Funktion zu �uberpr�ufen. Aus dem Geraden�t in Abb. 3.19 liest
man eine mittlere Abweichung von 2 % gegen�uber dem Sollwert g(2)(�) = 1
ab, ein tolerierbarer Fehler, der vermutlich bei geringeren Z�ahlraten, wie sie im
Antibunching-Experiment auftreten werden, noch weiter abnimmt.
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Abbildung 3.19: Normierungstest der HBT-Messelektronik. Die Abweichung
vom Sollwert betr�agt 2 %.



Kapitel 4

Demonstration der

Komplementarit�at

Nachdem Aufbau und Justage abgeschlossen sind und die notwendigen Messver-
fahren implementiert wurden, k�onnen nun die eigentlichen Messungen durch-
gef�uhrt werden. Dazu wird zun�achst ein beliebig ausgew�ahltes NV-Zentrum in
der 1b-Diamantprobe durch transversale Fluoreszenzverteilung, Spektrum und
S�attigungskurve charakterisiert. Der zweite Abschnitt enth�alt dann die f�ur dieses
Zentrum gewonnenen Ergebnisse, deren Auswertung und Diskussion.

4.1 Das verwendete NV-Zentrum

Bei der Auswahl des f�ur die Messungen vorgesehenen NV-Zentrums war darauf
zu achten, ein m�oglichst isoliertes Zentrum in einem von Verunreinigungen frei-
en Bereich des Diamanten zu �nden. Damit sollte sich die Hintergrundstrahlung
auf ein Minimum reduzieren lassen. Die besondere Bedeutung dieses Aspekts
liegt darin, dass ein vermindertes Fluoreszenz-Hintergrund-Verh�altnis den Ein-
zelphotonencharakter sowohl im HBT-Experiment als auch in Bezug auf die
Interferenzversuche verwischt. Wie sich herausstellte, lie� sich der Fluoreszenz-
kontrast dieses Zentrums unter Verwendung des Farb�lters RG 645 anstelle des
fr�uher benutzten RG 630 verbessern, obwohl die absolute Fluoreszenzintensit�at
etwas vermindert wurde. Abb. 4.1 zeigt die zweidimensionale Intensit�atsvertei-
lung des ausgesuchten Defekts bei der niedrigen Anregungsleistung von 0,8 mW.
Aus der maximalen sowie der gemittelten Hintergrundz�ahlrate errechnet sich ei-
ne

"
Sichtbarkeit\ von

NV-Intensit�at

Hintergrundintensit�at
=

9

1
; (4.1)

45
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Abbildung 4.1: Zweidimensionale Intensit�atsverteilung des ausgew�ahlten NV-
Zentrums bei 0,8 mW Pumpleistung. Die Farbskala bezieht sich auf die Z�ahlrate
eines Detektors.

wobei der mittlere Hintergrund durch die Dunkelz�ahlrate des Detektors domi-
niert wird. Die gute Unterdr�uckung der St�orstrahlung h�angt o�enbar mit der Ab-
schneidewellenl�ange des RG 645 zusammen, dessen Spektrum in Abb. 4.2 links
dargestellt ist. Naturgem�a� d�ampft diese Transmissionscharakteristik die kurz-
wellige Flanke des NV-Spektrums, das daneben zu sehen ist (oberste Kurve). Die
Ramanlinien 1. Ordnung bei 575 nm und 2. Ordnung bei 615 nm treten bei der
gew�ahlten Pumpintensit�at von 4,1 mW bereits deutlich hervor. Dagegen ist das
Charakteristikum des NV-Zentrums, die Null-Phononen-Linie bei 638 nm, eher
schwach, aber trotzdem noch sicher auszumachen. Die Halbwertsbreite des n�ahe-
rungsweise gaussf�ormigen Pro�ls betr�agt etwa 80 nm. Nimmt man das Spektrum
an einer wenige �m vom NV-Zentrum entfernten Stelle im defektfreien Diaman-
traum auf, erh�alt man das Hintergrundspektrum, das erwartungsgem�a� nur die
Ramanlinien reproduziert (unterste Kurve). Die mittlere Kurve zeigt schlie�lich
das (berechnete) NV-Spektrum, wie es sich nach der Filterung durch das RG 645
darstellt. Wie man erkennt, verursacht das Filter eine leichte Asymmetrie des
Spektrums, unterdr�uckt daf�ur aber die Ramanintensit�at weitgehend. Um also
m�oglichst wenig Fremdlicht in das Interferometer eindringen zu lassen, wurde das
RG 645 direkt hinter den Faserausgang gesetzt. Aus fr�uher erw�ahnten Gr�unden
ben�otigt man noch das Interferenz�lter IF 700 vor APD 2, dessen Transmissions-
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Abbildung 4.2: Wirkungsweise des Farb�lters RG 645. Links ist das Transmissi-
onsspektrum zu sehen, rechts das Spektrum des untersuchten NV-Defekts (obe-
re Kurve). Zus�atzlich sind das mit dem RG 645 ge�lterte Fluoreszenzspektrum
(mittlere Kurve) und das Hintergrundspektrum mit den Ramanlinien bei ca. 575
nm und 615 nm (untere Kurve) eingezeichnet.

spektrum samt seiner Wirkung auf das NV-Spektrum der Vollst�andigkeit halber
ebenfalls illustriert werden sollen (Abb. 4.3). W�ahrend das Spektrum unmit-
telbar das Interferenzmuster bestimmt, h�angt der Verlauf der g(2)(�)-Funktion
wesentlich von der Pumprate k12 im 3-Niveau-Modell nach Abb. 3.1 ab [11], die
wiederum proportional zur Anregungsleistung P ist. Zweckm�a�ig bezieht man
P auf die S�attigungsleistung, die sich aus der entsprechenden Kurve in Abb.4.4
ermitteln l�asst. Gemessen wurde unter Verwendung des RG 645 im einfachen
HBT-Aufbau, also ohne den Umweg durch das Interferometer. Die durchgezo-
gene Linie der NV-Kurve beschreibt einen Fit gem�a� dem bekannten Modell

r(P ) = r0 � P

P + Psat
+ � � P (4.2)

mit der asymptotischen Fluoreszenzz�ahlrate r0 f�ur P ! 1, der S�attigungs-
leistung Psat und der linearen Anstiegskonstante � des Raman-Hintergrunds.
Dessen Verlauf mit P wurde auf einer defektfreien Stelle wenige �m neben dem
Zentrum separat gemessen (untere Kurve in Abb.4.4). Man �ndet eine S�atti-
gungsleistung Psat von 2; 4 mW. Dieser Wert liegt �uber dem in [11] berichteten
von 1,3 mW. Die Gr�o�e h�angt allerdings emp�ndlich von der G�ute der Justa-
ge des konfokalen Mikroskops und der jeweiligen Fokussierung ab, die seitdem
nat�urlich mehrfach ver�andert wurde. Zudem erbrachten weitere S�attigungsmes-
sungen am selben Zentrum, jedoch mit etwas ver�anderten Versuchsbedingungen
(Filter, Fokussierung etc.) etwas abweichende Werte, was zu einem gesch�atzten
Toleranzbereich von 2; 4� 1 mW f�uhrt.
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Abbildung 4.3: Wirkungsweise des Interferenz�lters IF 700. Gegen�uber dem
Farb�lter RG 645 f�allt die deutlich reduzierte Gesamttransmission des NV-Lichts
auf, die Ramanstrahlung wird jedoch noch etwas besser als mit dem Farb�lter
geblockt.

4.2 Versuchsergebnisse

In diesem Kapitel soll nun also die Interferenz einzelner Photonen und damit das
Komplementarit�atsprinzip im Sinne des Welle-Teilchen-Dualismus demonstriert
werden. Grunds�atzlich orientiert sich die Argumentation an folgendem Konzept:

1. Einfaches Hanbury-Brown-Twiss-Experiment. Die APD-Detektoren wer-
den dazu direkt hinter die beiden Ausg�ange des Strahlteilers, also in die
Interferometerarme, gestellt. Diese Messung liest grunds�atzlich Welcher-
Weg-Information aus. Der Einzelphotonencharakter der Lichtquelle stellt
sicher, dass kaum Koinzidenzen bei � = 0 auftreten und so das Teilchen-
verhalten der Photonen sichtbar wird.

2. Nachweis der Interferenz. Die APD's be�nden sich nun an den Ausg�angen
des MZI, wie in Abb.3.5 dargestellt.

3. Demonstration, dass auch aus dem Interferometer wieder einzelne Photo-
nen austreten. Der gleiche Aufbau, wie er f�ur die Interferenzen (2) verwen-
det wurde, dient dabei zur Aufnahme eines weiteren HBT-Histogramms.

Die genannten Messungen werden bei drei verschiedenen Intensit�aten durch-
gef�uhrt, n�amlich unter, etwas �uber und weit oberhalb der S�attigungsintensit�at.
Aus den jeweiligen Resultaten lassen sich Schl�usse zur Photonenstatistik der
NV-Fluoreszenzphotonen ziehen.
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Abbildung 4.4: S�attigungskurve des untersuchten NV-Zentrums. Der rei-
nen Fluoreszenzintensit�at �uberlagert sich der linear ansteigende Raman-
Hintergrund, dessen Abh�angigkeit von der Laserleistung ebenfalls dargestellt
ist.

4.2.1 Anregung unterhalb der S�attigungsleistung

Je niedriger die Pumpleistung und damit die R�uckpumprate k21 gew�ahlt wird,
desto gr�o�er wird der mittlere Abstand der Photonen voneinander sein. Zusam-
men mit einem geringen Raman-Anteil erh�oht dies die Signi�kanz f�ur Einzelpho-
toneninterferenz. Umgekehrt verh�alt sich die Paarereignis-Z�ahlrate im HBT-
Experiment wie das inverse Quadrat der Einzelz�ahlraten. Um also die Messzeit
im akzeptablen Rahmen zu halten, wurde als Kompromiss (0,35 � 0.05)�Psat
gew�ahlt. Abb.4.5 zeigt die g(2)(�)-Funktion in der reinen HBT-Kon�guration
f�ur diese Pumpleistung. Die Messpunkte folgen einem theoretischen Modell, das
sich durch eine Linearkombination von Exponentialfunktionen beschreiben l�asst:

g(2)(�) = 1 + c2e
�=�2 + c3e

�=�3 (4.3)

Die Gleichung stellt gewisserma�en eine Erweiterung des in Abschnitt 2.1.1 ab-
geleiteten Ausdrucks (2.14) dar und folgt aus dem Energieniveau-Schema des
NV-Zentrums [11](Abb. 3.1). Der f�ur den zweiten Exponentialterm verantwort-
liche Zustand 3 spielt haupts�achlich bei hohen Anregungsleistungen eine Rolle
und soll daher erst im Zusammenhang mit den entsprechenden Messungen dis-
kutiert werden. An dieser Stelle steht etwas anderes im Vordergrund. Wie die
Auswertung des in Abb. 4.5 eingezeichneten Fits ergibt, betr�agt der Wert von
g(2)(�) an der Stelle � = 0 32,7%. Demgegen�uber erwartet man aufgrund der
Hintergrundz�ahlraten 30,4%, was innerhalb der statistischen Fehlergrenzen mit
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Abbildung 4.5: g(2)(�) bei ca. 35% der S�attigungsleistung in reiner HBT-
Kon�guration, die durchgezogeneLinie beschreibt einen exponentiellen Fit an
die Messwerte; Erl�auterungen siehe Text

dem Fitwert �ubereinstimmt. Man geht zur Ableitung von einer einfachen stocha-
stischen �Uberlegung aus, wie sie bereits in [10] erw�ahnt wurde. Demnach setzt
sich g(2)(0) aus Koinzidenzen zusammen, an denen Raman- und Dunkelz�ahlrate
beteiligt sind:

g(2)(0) = 1� pS(1) � pS(2); (4.4)

mit der Wahrscheinlichkeit pS(i) =
rges(i)�rH(i)

r
, und den Z�ahlraten ri, dass es

sich bei einem in APD (i) detektierten Ereignis um ein Signalphoton (S) des
NV-Zentrums und nicht um ein Hintergrundereignis (H) ohne Einzelphotonen-
charakter handelt. Trivialerweise gilt ja (pS(1) + pH(1)) � (pS(2) + pH(2)) = 1
und mit der Tatsache, dass Koinzidenzen vom Typ pS(1) � pS(2) an der Stelle
� = 0 nicht auftreten k�onnen, folgt die Behauptung. Die jeweiligen Wahrschein-
lichkeiten pS(i) und pH(i) sind aus den mitprotokollierten Z�ahlraten bekannt,
sodass sich der erwartete Einbruch leicht berechnen l�asst. O�enbar dominieren
im Grenzfall schwacher Anregung die Dunkelereignisse der APD's die Hinter-
grundz�ahlraten. W�urde g(2)(�) auf letztere korrigiert, erg�abe sich ein Einbruch
auf ca. 5%. Wir wollen an dieser Stelle noch auf einen grunds�atzlichen Sach-
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verhalt eingehen, der die besondere Bedeutung des Wertes g(2)(0) unterstreicht.
Dazu schweifen wir etwas vom Thema ab und betrachten n unabh�angige Quan-
tenemitter auf so engem Raum, dass ihr Fluoreszenzlicht gemeinsam detektiert
werde. Mit einer �ahnlichen Betrachtung wie oben und den Wahrscheinlichkeiten
pi f�ur ein Fluoreszenzphotonon von Zentrum i l�asst sich g(2)(0) dann schreiben
als

g(2)(0) =
nX

i;j=1

pi pj (1� Æij): (4.5)

Unter Beachtung von pi;j = 1=n �ndet man nach kurzer Rechnung

g(2)(0) = 1� 1

n
; (4.6)

woraus folgt, dass ein Einbruch besser als 50% als hinreichende Bedingung f�ur
eine

"
echte\ Einzelphotonenquelle gen�ugt.

Wie die weitere Analyse der HBT-Messung ergibt, betr�agt die Zeitkonstante
�2, mit der der Einzelphotonencharakter verschwindet, ca. 20 ns. Demgegen�uber
wurde in fr�uheren Untersuchungen [11] bei schwacher Anregung ein maxima-
ler Wert von ca. 12 ns ermittelt. Dies stand im Einklang mit der Erwartung
limP!0 �2 = �0, wonach der Pump- und Zerfallszyklus im Grenzfall P ! 0
durch die nat�urliche Zerfallszeit des NV-Zentrums �0 = 11,6 ns gegeben ist [23].
Der ungew�ohnlich gro�e Wert f�ur �2, der nun gefunden wurde, erscheint daher
merkw�urdig. Es stellt sich die Frage nach der Ursache dieser Abweichung. Dabei
kommen grunds�atzlich Messfehler und physikalische Gr�unde in Betracht. Inner-
halb der ersten Kategorie erscheint es denkbar, dass wegen der relativ schlech-
ten Statistik des Histogramms eine nicht ganz wahrheitsgetreue Anpassung des
exponentiellen Fits erfolgte. Das sehr gro�e 95%-Vertrauensintervall von -21 ns
� �2 � 60 ns steht dazu jedenfalls nicht imWiderspruch. Systematische Messfeh-
ler w�aren in der TDC-Elektronik selbst zu suchen, die jedoch aufgrund fr�uherer
Tests als Fehlerquelle kaum in Frage kommt. Andererseits ist aber auch nicht
auszuschlie�en, dass der Spontanzerfall im betrachteten NV-Zentrum besonde-
ren Bedingungen unterliegt und somit die lange Anstiegszeit �2 physikalisch be-
dingt sein k�onnte. Beispielsweise k�onnten Verspannungen am Ort des Zentrums
f�ur eine Verschiebung des Seitenzustands 3 sorgen oder aber �Anderungen des
lokalen ~E-Feldes in der Umgebung des Defekts die Fehlerrate modi�zieren [24].
Eine sichere Interpretation des Resultats ist daher zum gegenw�artigen Zeitpunkt
nicht m�oglich, sollte sich aber anhand weiterer Untersuchungen von NV-Zentren
ergeben.

Kehren wir zur�uck zum eigentlichen Experiment. Wie in Abschnitt 3.2.1
erl�autert, mu� es sich beim Auftreten von Interferenzen an den Ausg�angen des
MZI notwendig um die einzelner Photonen handeln, wenn sich stets h�ochstens
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eines in den beiden Armen aufh�alt. Mit Hilfe der g(2)-Funktion l�asst sich die
bedingte Wahrscheinlichkeit Pc f�ur das Eintreten eines zweiten Photons in das
Interferometer innerhalb eines Zeitintervalls [0; � ] berechnen, wenn zur Zeit � = 0
schon eines die Apparatur erreicht hat. Mit Gleichung 3.13 folgt

Pc(�) =

Z �

0

g(2)(� 0)rges

�
1

�mzi

�
d� 0; (4.7)

wobei rges die gemessene Gesamtz�ahlrate von APD 1 und APD 2 und 0 � �mzi �
1 die Z�ahlratenverluste zwischen Eintritt in das Interferometer und Detektion
des Photons bezeichnet. Die Verluste setzen sich zusammen aus den { allerdings
sehr geringen { Reexionen an optischen Elementen, den Filtertransmissionen
sowie Totzeit und QuanteneÆzienz der APD's. Eine grobe Absch�atzung liefert
� � 0; 25. Wie sich herausstellt, sind die Wahrscheinlichkeiten Pc selbst f�ur
� = 0; 001 nur wenig von Null verschieden. Ein sinnvolles Ma� f�ur den Ein-
zelphotonencharakter erh�alt man, wenn man den Wert Pc zu demjenigen einer
klassischen Lichtquelle mit g(2)(�) = 1 = const ins Verh�altnis setzt:

Æ(�crit) � 1

�
�
Z �

0

g(2)(� 0)d� 0; (4.8)

Konkret �ndet man f�ur die Messung in Abb. 4.5 nach Abzug der Dunkelz�ahlrate

Æ(�crit) ' 11% mit �crit = 1; 3 ns: (4.9)

Dieser Wert besagt, dass die bedingte Wahrscheinlichkeit f�ur die Detektion eines
zweiten Photons im Fall der benutzten Einzelphotonenquelle etwa einen Faktor 9
unter derjenigen f�ur einen entsprechend abgeschw�achten Laser liegt. Die in Abb.
4.6 dargestellten Oszillationen sind daher auf die Interferenz einzelner Photonen
zur�uckzuf�uhren. Von Interesse ist bei einer derartigen Messung vor allem der
Kontrast oder die Sichtbarkeit der Interferenzen. Denn je n�aher diese bei 100%
liegt, desto weniger kann �uber den Weg des Photons etwas ausgesagt werden, da
dazu beide Wege gleichwahrscheinlich sein m�ussen (vgl. Kap. 2). Vmax bezeichnet
den maximalen Interferenzkontrast, der f�ur den Gangunterschied �x = 0 auf-
tritt. Auf die Methode zur Bestimmung von Vmax soll erst im n�achsten Abschnitt
eingegangen werden, es sei daher hier nur das Ergebnis mitgeteilt:

Vmax = 95; 8� 0; 6%: (4.10)

Wie die Auswertung weiter ergibt, betr�agt die der Tr�agerfrequenz entsprechende
Oszillationsperiode 
 = 703 nm. Der Wert stimmt im Rahmen der experimen-
tellen Fehler mit dem nach dem Spektrum (Abb. 4.2) zu erwartenden Linien-
schwerpunkt von 708 nm �uberein. Betrachtet man schlie�lich die L�angenskala,
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Abbildung 4.6: Interferenzen des NV-Fluoreszenzlichts bei geringer Pumplei-
stung, die durchgezogene Linie dient als Sichthilfe.

auf der die Interferenz verschwindet, so liest man aus Abb. 4.6 etwa 11-12 �m
ab. Dieser Wert ist mit der (doppelten) Koh�arenzl�ange 2 �Lcoh � 11 �m des von
den NV-Zentren ausgesandten Lichts zu vereinbaren.

Wie eingangs erw�ahnt, gilt es noch zu demonstrieren, dass der Einzelphoto-
nencharakter durch das Interferometer nicht beeinusst wird. Abb. 4.7 zeigt die
Korrelationsfunktion, gemessen an den beiden Ausg�angen des Interferometers.
Der Gangunterschied zwischen beiden Armen wird dazu auf einen geeigneten
Wert innerhalb der Koh�arenzl�ange �xiert, so dass die Z�ahlraten der beiden De-
tektoren in etwa ausgeglichen sind. Die Tatsache, dass die Korrelation f�ur 20 ns
� � � 40 ns h�ohere Werte als im ersten Histogramm (Abb. 4.5) annimmt, kann
z. T. auf die schlechte Statistik oder etwas h�ohere Pumpleistungen im Rahmen
der Toleranzgrenzen zur�uckzuf�uhren sein. Der Einbruch betr�agt g(2)(0) = 40%,
in �Ubereinstimmung mit der rechnerischen Erwartung von 41%. Unter Abzug der
Dunkelz�ahlrate w�are demnach mit g(2)(0) = 6; 6% zu rechnen. Weiterhin �andert
sich Æ gegen�uber dem zuvor beschriebenen elementaren HBT-Experiment nicht
allzu stark. Zusammen mit der Zeitkonstanten �2, die mit 16 � 10 ns auch hier
�uber dem Normalen liegt, best�atigt sich damit die Erwartung, dass die beiden
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Abbildung 4.7: g(2)(�) bei ca. 35% der S�attigungsleistung, aufgenommen durch
das Interferometer.

g(2)-Funktionen im Rahmen der Fehlergrenzen �ubereinstimmen sollten.

4.2.2 Anregung nahe der S�attigungsleistung

Mit wachsender Pumpintensit�at nimmt erwartungsgem�a� die Emissionsrate des
NV-Zentrums zu und damit die Einzelphoton-Wahrscheinlichkeit im MZI ab.
Man erh�alt aus dem Fit g(2)(0) = 27%, wohingegen aus der gemessenen Hinter-
grundstrahlung ein theoretisch m�oglicher Wert von 21% resultiert. Obwohl die
Anstiegszeit von 8,3�1 ns noch relativ gro� erscheint, k�onnte sich hier bereits die
Zeitunsch�arfe der APD's von ca. 1,4 ns [11] bemerkbar machen. Nach Abzug der
Dunkelz�ahlrate erh�alt man g(2)(0) � 15% (je nach tats�achlichem Hintergrund)
und damit Æ � 22%. Wie angek�undigt, soll in diesem Abschnitt das Augenmerk
verst�arkt auf die Auswertung und Analyse der Interferenzmessung gelegt wer-
den. Dies erscheint zun�achst plausibel, da das Spektrum in Abb. 4.2 bei dieser
Intensit�at aufgenommen wurde und so ein unmittelbarer Vergleich m�oglich er-
scheint. Wie sich aber zeigt, besteht zwischen den Interferenzmustern bei den
verschiedenen Intensit�aten, abgesehen von der Z�ahlrate, kein wesentlicher Un-
terschied, so dass nachfolgende Aussagen �ubertragbar sind.
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Abbildung 4.8: g(2)(�) bei ca. 1,7-facher S�attigungsleistung in reiner HBT-
Kon�guration

Abb. 4.10 zeigt das Resultat der Messung bei 1,7-facher S�attigungsleistung.
Die wesentlichen Parameter einer solchen Kurve sind die dem spektralen Lini-
enschwerpunkt entsprechende Oszillationsperiode �0 und der Kontrast V (�x).
Aufgrund der leichten Asymmetrie des vom Filter RG 645 beeinussten Spek-
trums erscheint es nicht sinnvoll (und f�uhrt auch nicht zum Erfolg), f�ur den Fit
von einem gaussf�ormigen Spektrum auszugehen. Statt dessen wird zun�achst die
Einh�ullende der Interferenzen durch kubische Spline-Funktionen mit den Mini-
ma bzw. Maxima als St�utzstellen numerisch approximiert (vgl. Abb. 4.9). Aus
den Splines erh�alt man mit der De�nition von V (�x)1 die ungef�ahre Kontrast-
funktion Vs, wie sie Abb. 4.11 links dargestellt ist. Deren Verlauf ist noch durch
unnat�urliche Ecken gekennzeichnet und auch der abrupte Abfall auf Vc(�x) = 0
bei �x � �6 �m ist eine Folge des kurzen Interpolationsbereichs. Der Verlauf
von V (�x) wird durch den nun durchgef�uhrten Cos-Fit gegl�attet, wie in Abb.
4.9 zu erkennen ist. Der Fit folgt dem Modell

r(�x) = r0 + a Vs(�x) cos

�
2�

�x

�0
+ 0

�
(4.11)

1gegeben als der Quotient aus Di�erenz und Summe der beiden Splines
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Abbildung 4.9: Z�ahlrate am Ausgang des MZI, abh�angig vom Wegunter-
schied der Arme. Aus diesen Daten wird der Interferenzkontrast mittels Spline-
moduliertem, gewichtetem cos-Fit bestimmt.

f�ur die Z�ahlrate r von APD 1 mit Fitparametern r0, a, �0 und 0. Mit der Phase
0 werden Abweichungen der Position des maximalen Kontrastes von �x = 0
ber�ucksichtigt, die nach dem Fit korrigiert werden (vgl. Abb. 4.9 und 4.10). Zur
statistisch korrekten Verarbeitung der Messdaten ist es erforderlich, die Raten
ri(�xi) mit ihrem inversen Fehler (1=�i)

2 = 1=ri zu gewichten. Der gesamte
Maximalkontrast errechnet sich dann zu

Vmax = V (�x = 0) =
a

r0
Vs(�x = 0): (4.12)

Im vorliegenden Fall �ndet man Vmax = 96; 2 � 0:5% und �0 ergibt sich zu
700 nm, ein geringf�ugig kleinerer Wert als im Fall niedriger Pumpintensit�at.
Ferner erkennt man in Abb. 4.9 f�ur �x > 4 �m eine systematische Abweichung
von rund (1=10)� der gemessenen Wellenl�ange vom Cos-Fit. Der E�ekt war bei
allen derartigen Messungen zu beobachten. Er kann m�oglicherweise mit dem
Strahlversatz durch das Phasenschieberpl�attchen erkl�art werden, der bei gro�en
Winkeln � den Interferenzkontrast der Stabilisierung und so das Fehlersignal
beeinussen kann.

Gem�a� den Ausf�uhrungen in Kapitel 2 sollte die Kontrastfunktion V (�x) im
Prinzip die Fouriertransformierte des Spektrums darstellen. Um also die Konsi-
stenz der Interferenzmessung mit der Erwartung zu pr�ufen, wird Vs(�x) mittels
FFT transformiert. Abb. 4.11 zeigt rechts das Resultat, n�aherungsweise durch
eine Gaussfunktion angepasst und zum Vergleich zusammen mit dem Spektrum
dargestellt. Die Halbwertsbreite von 71 nm stimmt gr�o�enordnungsm�a�ig mit
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Abbildung 4.10: Interferenzen des NV-Fluoreszenzlichts bei mittlerer Pumplei-
stung, die durchgezogene Linie dient als Sichthilfe.

der des NV-Spektrums von 84 nm �uberein2. F�ur die Interferenzmessungen bei
den anderen Intensit�aten erh�alt man Breiten der Fouriertransformierten von 74
nm bzw. 79 nm.

An dieser Stelle soll noch kurz auf die Bedeutung der Hintergrundstrah-
lung eingegangen werden. Abb. 4.13 zeigt links deren (normierte) Interferenz,
gemessen unter Verwendung des RG 645-Farb�lters an einer defektfreien Stelle
im Kristallinnern. Daneben ist das konventionelle unge�lterte Hintergrundspek-
trum mit den bei voller Laserleistung dominanten Ramanlinien dargestellt. Zum
Hintergrundlicht im Interferometer tragen demnach vermutlich Reste der Ram-
anstrahlung und bei sehr hoher Pumpleistung evtl. breitbandig uoreszierende
Verunreinigungen bei. Bei niedrigen und mittleren Anregungsintensit�aten spielt
der Beitrag des Hintergrunds jedoch kaum eine Rolle und wird erst weit in der
S�attigung bedeutsam.

Abb. 4.12 zeigt schlie�lich die Korrelationsmessung, aufgenommen durch das
Interferometer. F�ur den gemessenen Einbruch erh�alt man g(2)(0) = 24%, was
einer akzeptablen Abweichung von der Erwartung von 4% entspricht. Die An-

2Diese wird angen�ahert ebenfalls �uber einen Gauss-Fit ermittelt.
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Abbildung 4.11: Empirische Kontrastfunktion des Interferenzmusters (links) und
deren numerische Fourier-R�ucktransformation (rechts). Linienschwerpunkt und
Halbwertsbreite stimmen ann�ahernd mit dem Originalspektrum �uberein.

stiegszeit �2 liegt mit 12� 2 ns �uber dem zuvor angegebenen von 8,3 ns, w�ahrend
die Einzelphoton-Signatur Æ mit 20% praktisch gleich bleibt.

4.2.3 Anregung weit �uber der S�attigungsleistung

Nimmtman ein HBT-Histogramm des NV-Fluoreszenzlichts bei sehr hoher Pump-
leistung deutlich in der S�attigung auf, so tritt der steile und starke Anstieg von
g(2)(�) vom Minimalwert bei � = 0 hin zu Werten von g(2)(tau) = 2 oder mehr
au��allig hervor. Abb. 4.14 zeigt das Resultat einer entsprechenden Messung bei
11-facher S�attigungsleistung. Der Einbruch bei � = 0 betr�agt 39%, wobei die
Abweichung gegen�uber der rechnerischen Erwartung (34 %) auf die Detektor-
Zeitunsch�arfe zur�uckzuf�uhren sein d�urfte. O�enkundig macht sich diese bei kur-
zen Anstiegszeiten von wie hier 3,3 ns st�arker bemerkbar als im Fall langer Zeit-
konstanten � 10 ns. Nach Abzug der Dunkelz�ahlraten w�are mit g(2)(0) � 30%
zu rechnen, was haupts�achlich auf den bereits merklichen Hintergrundanteil an
der Z�ahlrate von ca. 20% zur�uckzuf�uhren ist. Æ liegt jetzt schon bei bei 68%,
da die Wahrscheinlichkeit f�ur die Emission zweier aufeinander folgender Photo-
nen im betrachteten Zeitintervall deutlich zunimmt. Dies verst�arkt sich, sobald
man zu Zeitabst�anden von 10-20 ns �ubergeht. Nach dieser Zeit liegt o�enbar ei-
ne �uberdurchschnittliche Wahrscheinlichkeit f�ur das Auftreten des Folgephotons
vor. Die Beobachtung l�asst sich unter Annahme eines Seitenzustands im Ener-
gieschema des NV-Zentrums deuten (Abb. 3.1). Wird das System vom Grund-
zustand 1 in den angeregten Zustand 2 gepumpt, so tritt mit einer kleinen Rate
k23k21 ein �Ubergang nach Niveau 3 auf. Da optische �Uberg�ange von diesem in
den Grundzustand spinverboten sind, erfordert ein Fluoreszenzzerfall erst die
R�uckf�uhrung des Systems nach Zustand 2 mit einer ebenfalls relativ kleinen,
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Abbildung 4.12: g(2)(�) bei ca. 1,7-facher S�attigungsleistung, aufgenommen
durch das Interferometer

temperaturabh�angigen Rate k32. Fluoreszenzversuche bei tiefen Temperaturen
[?] zeigten, dass die Quantenausbeute dort wegen des Zwischenzustands extrem
absinkt. Niveau 3 wirkt also wie ein Ablagefach f�ur das elektronische System
und wird daher als \shelving state" bezeichnet. Bei Raumtemperatur koppeln
die Zust�ande 2 und 3 thermisch, so dass die Quantenausbeute fast 100% betr�agt.
Der Einuss der

"
Ablage\ 3 macht sich denn auch erst in Korrelationsmessungen

der ausgesandten Photonen �uber die g(2)-Funktion bemerkbar. Die mit zuneh-
mender Pumpleistung wachsende Wahrscheinlichkeit f�ur einen �Ubertritt nach
Zustand 3 ver�andert n�amlich die Besetzung von Niveau 2, ohne dabei einen
Fluoreszenzzerfall zu verursachen und so das R�uckpumpen zu erm�oglichen. Ne-
ben einer etwas sinkenden Fluoreszenzrate bei hoher Pumpleistung f�uhrt dies zur
erh�ohten Korrelation zweier aufeinanderfolgender Photonen mit einem Zeitab-
stand von gr�o�enordnungsm�a�ig 10 ns. Mathematisch dr�uckt sich der Sachver-
halt durch eine Ratengleichung f�ur die Besetzungen %i aus [11]:

0
@ _%1

_%2
_%3

1
A =

0
@ �k12 k21 0

k12 �k21 � k23 k32
0 k23 �k32

1
A
0
@ %1

%2
%3

1
A : (4.13)
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Abbildung 4.13: Analyse der Hintergrundstrahlung im Interferenzexperiment.
Links das Interferenzmuster, wie es im

"
leeren\ Diamantraum zwischen den NV-

Zentren gemessen wird; rechts das konventionelle unge�lterte Spektrum an einer
solchen Stelle in logarithmischer Auftragung.

Die verbotenen Raten k31 und k13 werden vernachl�assigt. Die L�osung des Glei-
chungssystems liefert schlie�lich g(2)(�) als normierte Besetzungswahrscheinlich-
keit %2, wie zu Beginn des Kapitels dargestellt. Wie in [11] gezeigt wird, erlaubt
dieses Modell eine gute Beschreibung des Fluoreszenzverhaltens von NV-Zentren
bei verschiedenen Anregungsintensit�aten. F�ur die Oszillationsperiode der Inter-
ferenzmessung (Abb. 4.15) �ndet man �0 = 708 nm, was mit dem Sollwert �uber-
einstimmt. Der Ramananteil im Spektrum, der zu einer Abnahme von �0 f�uhren
sollte, macht sich also noch nicht bemerkbar. M�oglicherweise wird sein Beitrag
durch ein etwas verbreitertes NV-Spektrum kompensiert. Jedenfalls betr�agt die
Halbwertsbreite der Kontrastfunktion V (�x) nur noch 4,5 �m gegen�uber 6 �m
f�ur die beiden niedrigeren Intensit�aten. Die Fouriertransformierte weist denn
auch die relativ hohe Breite von 79 nm auf. Der Interferenzkontrast �andert sich
ebenfalls etwas und liegt bei 95.4 �0,6%. Das durch die Interferometeranordung
aufgenommene HBT-Histogramm (Abb. 4.16) liefert einen mit der Vorhersa-
ge kompatiblen Einbruch von 47% und eine Anstiegszeit von 3,7 �0,3 ns. Der
Einbruch w�urde unter Abzug der Dunkelz�ahlrate auf 41% abnehmen, was zu-
sammen mit dem Parameter Æ � 68% den Einzelphotonencharakter auch noch
unter diesen Versuchsbedingungen belegt.

4.2.4 Diskussion

Fasst man die wichtigsten Erkenntnisse aus den Messungen zusammen, so l�asst
sich folgendes festhalten: Unter Verwendung eines Mach-Zehnder-Interferometers
und zweier HBT-Anordnungen wird die Interferenz einzelner Photonen gezeigt.
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Abbildung 4.14: g(2)(�) bei ca. 11-facher S�attigungsleistung in reiner HBT-
Kon�guration.

Der prinzipielle Unterschied zwischen den beiden HBT-Experimenten besteht
darin, dass im ersten Fall die Detektoren zus�atzlich zum Einzelphotonennach-
weis Welcher-Weg-Information bzgl. der Position der Photonen hinter dem ersten
Strahlteiler abfragen und so die Superposition (2.28) als Voraussetzung f�ur In-
terferenz zerst�oren. Im MZI-Aufbau verzichtet man dagegen auf die Bestimmung
des

"
wirklichen\ Photonenweges. Im weiteren wird statt dessen durch die Be-

stimmung von g(2)(�) an den Ausg�angen des MZI der Einzelphotonencharakter
des interferierenden Lichts demonstriert. Die Koh�arenz der �uberlagerten Teil-
strahlen wird durch eine solche Messung nicht gest�ort und die Interferenzf�ahig-
keit bleibt erhalten. Es ist aber nicht m�oglich, mit ein- und derselben Messvor-
richtung sowohl den Weg des Photons in Form des Amplitudenquadrats als auch
Interferenz als Folge einer festen Phasenbeziehung zu beobachten. Diese grundle-
gende Eigenschaft des Komplementarit�atsprinzips konnte mit den vorgestellten
Experimenten demonstriert werden.
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Abbildung 4.15: Interferenzen des NV-Fluoreszenzlichts bei hoher Pumpleistung,
der Ramananteil ist nicht mehr vernachl�assigbar.
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Abbildung 4.16: g(2)(�) bei ca. 11-facher S�attigungsleistung, aufgenommen durch
das Interferometer.
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Kapitel 5

M�oglichkeiten und Ziele

Der erste Teil dieser Diplomarbeit veranschaulichte anhand der Interferome-
trie einzelner Photonen die Komplementarit�at als grundlegendes Prinzip der
Quantenmechanik. Die zur Durchf�uhrung des Experiments erforderliche Ein-
zelphotonenquelle stand dabei nicht im Mittelpunkt der Diskussion, sondern
wurde als gegeben vorausgesetzt. Insbesondere wurde nur �uchtig darauf ein-
gegangen, warum ausgerechnet das NV-Zentrum in Diamant verwendet wurde.
Schlie�lich stehen den Vorteilen { leichte Verf�ugbarkeit, Stabilit�at und v. a.
einzelne Detektierbarkeit { problematische Eigenschaften gegen�uber: Die gro�e
spektrale Bandbreite, der den R�uckpumpprozess beeintr�achtigende Zwischenzu-
stand und die magere AufsammeleÆzienz von weniger als 0,1%. Diese Merkmale
haben im zuvor durchgef�uhrten Experiment nicht gest�ort, erscheinen als o�en-
kundige Nachteile, betrachtet man das NV-Zentrum unter dem Aspekt einer
m�oglichen Anwendung als Kryptographie-Sender. Es erscheint daher sinnvoll,
den grunds�atzlich vielversprechenden Ansatz der festk�orperbasierten Einzelpho-
tonenquelle im Hinblick auf einen solchen Einsatz weiter zu verfolgen und zu
verbessern. Wir wenden uns zun�achst dem Festk�orper

"
Diamant\ als solchem

zu und gehen der Frage nach, welche Perspektiven sich daraus im Hinblick auf
unser Ziel ergeben. Im Anschluss wird ein kurzer �Uberblick �uber die physikalisch-
technischen Anforderungen an einen festk�orperbasierten Kryptographie-Sender
gegeben.

5.1 Punktdefekte in Diamant

Schon aufgrund statistischer Fehler und diverser Verunreinigungen im Wachs-
tumsprozess treten in jedem kristallinen Festk�orper Abweichungen von der idea-
len Gitterstruktur insbesondere in Form von Punktdefekten auf. Derartige In-
homogenit�aten atomarer Gr�o�e f�uhren lokal zu einer ge�anderten elektronischen

67
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Dichteverteilung und damit zur Ausbildung neuer Energieniveaus am Ort die-
ses Defekts. Aufgrund der gew�ohnlich entstehenden Asymmetrie und des da-
mit verbundenen Dipolmoments sind viele Zentren optisch aktiv. Der Gedan-
ke, einzelne derartige St�orstellen als optische Quantenemitter zu nutzen, be-
sitzt vor allem deshalb einen besonderen Reiz, weil das umgebende Kristallgit-
ter gewisserma�en als nat�urliche

"
Falle\ f�ur den Defekt wirkt. Man erwartet

sich davon zu Recht1 einen wesentlich einfacheren Aufbau bei gleichzeitig her-
ausragender Betriebssicherheit gegen�uber vergleichbaren Ans�atzen, wie sie in
Kapitel 1 erw�ahnt wurden. O�enbar k�onnen nur in Halbleitern mit gen�ugend
gro�er Bandl�ucke (Quasi-Isolatoren) Punktdefekte mit vollst�andig gebundenen
Elektronen-Zust�anden und �Uberg�angen im optischen Spektralbereich existieren.
Unter diesem Gesichtspunkt stellt Diamant die erste Wahl dar. Neben einer
Bandl�ucke von 5.45 eV und der damit verbundenen breiten optischen Transpa-
renz zeichnet diesen Sto� vor allem seine enorme interatomare Bindungsh�arte
aus, die die Di�usion der anzuregenden Punktdefekte weitgehend unterbindet.
Die Tabelle stellt einige weitere, f�ur diese Arbeit relevante Eigenschaften von
Diamant zusammen. W�ahrend wie gesagt optische Transparenz und H�arte f�ur
die Verwendung von Diamant als Tr�agersubstanz sprechen, besitzen manche Ei-
genschaften auch ambivalenten oder gar nachteiligen Charakter.

Einige Eigenschaften von Diamant

mechanische H�arte 90 GPa (Mohsh�arte 10)
thermische Leitf�ahigkeit 2 � 103 W m�1 K�1 bei 300 K

therm. AusdehnungskoeÆzient 1 � 10�6 bei 300 K
optische Transparenz 250 nm (UV) bis �uber 50 �m (FIR)

elektrischer Widerstand 1013 

Brechungsindex ' 2,41

chemische Reaktivit�at inert2

Bindungsart 4-fach kovalent (tetraedische Hybridbindung)
Gitterkonstante 0,3567 nm bei 300 K
atomare Dichte 1; 77 � 1023 cm�3

Ramanfrequenz 1332 cm�1

Zum Beispiel erweist sich die un�ubertro�ene Abriebfestigkeit zusammen mit
dem gro�en Brechungsindex als ernstes Hindernis bei dem Versuch, die Auf-
sammeleÆzienz zu verbessern. Um den durch die Totalreexion bei 24,5Æ fest-
gelegten Raumwinkel zu vergr�o�ern, w�aren ja unter Zugrundelegung der Strah-
lenoptik gekr�ummte Fl�achen n�otig. Einer leichten Bearbeitung der Ober�achen

1siehe als Beispiel das NV-Zentrum
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steht ferner die beispiellose chemische Widerstandsf�ahigkeit entgegen. Es sollte
noch erw�ahnt werden, dass bei 300 K und Normaldruck Diamant die metasta-
bile Form kondensierten Kohlensto�s darstellt, die unter Zufuhr einer gen�ugend
gro�en Aktivierungsenergie in den stabilen Graphit �ubergeht. Diese Tatsache
spielt im Zusammenhang mit der noch zu besprechenden CVD-Technik und di-
versen Dotierverfahren eine Rolle.

Es ist jedoch vor allem die Vielfalt der optisch aktiven Zentren { bisher sind
�uber 500 verschiedene bekannt - beg�unstigt durch die gro�e Bandl�ucke, die Dia-
mant trotz der genannten Hindernisse als Basismaterial f�ur eine Festk�orperein-
zelphotonenquelle so attraktiv erscheinen l�asst. Aufgrund der gro�en technischen
Bedeutung des Sto�s sind gl�ucklicherweise viele Defekte und ihre Eigenschaften
relativ gut erforscht. Wie sich herausstellt, lassen sich nat�urliche wie synthe-
tische Diamanten hinsichtlich ihrer defektinduzierten optischen Eigenschaften
grob nach dem Schema in Abb. 5.1 klassi�zieren. Sticksto� und Bor stellen we-
gen ihrer geringen Gr�o�e und im Fall von Sticksto� auch aufgrund seiner h�au�gen
Anwesenheit beim Wachstumsprozess demnach die dominanten Verunreinigun-
gen in Diamant dar. Die Bildung von Punktdefekten beschr�ankt sich jedoch
keineswegs auf Kombinationen dieser beiden Elemente, vielmehr bilden auch
Phosphor (P), Chrom (Cr), Nickel (Ni), Silizium (Si), Sauersto� (O), Kobalt
(Co) und viele weitere Elemente lumineszierende Zentren, h�au�g unter Einbe-
ziehung einer oder mehrerer Fehlstellen. Gleichwohl liegt dem Absorptions- und
Emissionsprozess im Prinzip meist der gleiche Mechanismus zugrunde, der oft
stark vereinfacht in der Born-Oppenheimer-N�aherung3 dargestellt wird. Der oder
die Atome des Defekts sind in Grund- und Anregungszustand n�aherungsweise
harmonisch gebunden, wobei die relative Koordinate q aufgrund unterschiedli-
cher Elektronenkon�guration variiert. Elektromagnetisch induzierte �Uberg�ange
treten haupts�achlich zwischen dem vibronischen Grundzustand (vi = 0) des elek-
tronischen Ausgangsniveaus und einem Schwingungszustand vf des jeweiligen
Endniveaus jfi auf. Die einzelnen, von vf abh�angigen �Ubergangswahrschein-

lichkeiten P (vf) sind dem Betragsquadrat des Dipolmatrixelements D̂if

P (vf) /
���D̂if

���2 = jhf j � er̂jiij2 (5.1)

proportional und bestimmen das Spektrum. Der Null-Phononen-�Ubergang mit
v = 0 in jfi vollzieht sich dabei ohne Beteiligung von Schwingungen und �au�ert
sich gew�ohnlich in einer scharfen lorentzf�ormigen Linie, deren Breite durch die
Zerfallszeit gegeben ist. Daneben tritt wie z. B. beim NV-Zentrum eine mehr
oder weniger ausgepr�agte vibronische Verbreiterung auf, die sich aus der inho-
mogenen �Uberlagerung mehrerer Schwingungsmoden und auch deren Wechsel-

3bzgl. der Einzelheiten sei auf die einschl�agige Literatur verwiesen, z. B. [27].
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Diamant

relativ hohe

Typ I

Stickstoffkonzentration Stickstoffkonzentration
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Abbildung 5.1: Klassi�kation von Diamanten nach ihren dominanten Verunrei-
nigungen

wirkungen ergibt. Insbesondere kommt es leicht zu Kopplungen zwischen defek-
tinduzierten Schwingungszust�anden und Phononen des umgebenden Kristallgit-
ters. Von besonderem Interesse f�ur unsere Ziele ist dagegen der weniger h�au�ge
Fall, dass die Eigenfrequenzen der Defektmoden die maximal m�ogliche Phono-
nenfrequenz (n�amlich die Ramanfrequenz) im Diamantkristall �ubersteigen und
somit keine Kopplung mehr auftreten kann. Es bilden sich dann sog. lokale
Schwingungsmoden aus, die kaum mit ihrer

"
Umwelt\ in Kontakt stehen. Diese

Situation ist typisch f�ur Defekte, die auf auf Zwischengitterpl�atzen liegen. Die
Spektren solcher Zentren k�onnen ausgesprochen schwache Schwingungsverbrei-
terungen aufweisen, eine Tatsache, deren Bedeutung noch klar werden wird.
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Zuvor gehen wir jedoch noch kurz auf den Zerfallsprozess an sich ein. Im
einfachsten Fall erfolgt der spontane �Ubergang stets auf optischem Weg unter
Aussendung eines Photons. Die Zerfallszeit ist dann durch die Strahlungslebens-
dauer

1

� rad0

=
4

3
n (�Eif )

3
���D̂if

���2 (5.2)

gegeben [?]. Hier bedeuten n = 2; 4 den Brechungsindex von Diamant, �Eif die
�Ubergangsenergie und D̂if das Dipolmatrixelement. Alternativ zum strahlen-
den �Ubergang ist in machen Defekten aber auch eine strahlungslose Relaxation
z. B. durch vollst�andige Abgabe der Energie an das umgebende Gitter oder
benachbarte Defekte m�oglich. Dadurch reduziert sich zun�achst die Fluoreszenz-
quantenausbeute

� =
#(Fluoreszenzquanten)

#(absorbierte Quanten)
� 1; (5.3)

da nun nicht mehr alle
"
Pump-Photonen\ in Fluoreszenzlicht konvertiert werden.

Ferner nimmt die e�ektive Lebensdauer des angeregten Zustands gem�a�

1

�0
=

1

� rad0

+
1

�nr0
; (5.4)

ab, wobei 1=�nr0 die Rate der nichtstrahlenden Prozesse angibt. Da weiter � =
�0=�

rad
0 gilt, erm�oglichen nichtstrahlende Zerfallskan�ale also einerseits eine um

einen Faktor ��1 erh�ohte R�uckpumprate, vermindern die pro Pump-Zerfallszyk-
lus emittierte Photonenzahl aber ebenso um den Faktor �.

Die vorstehenden Ausf�uhrungen vermittelten einen groben Eindruck von den
vielf�altigen Ein�ussen, denen defektinduzierte Lumineszenz in Diamant unterlie-
gen kann. Diese �au�ern sich in einer gro�en Bandbreite unterschiedlicher optisch
aktiver Zentren, von denen sich dementsprechend einige mehr, andere weniger
gut als Photonenquelle f�ur die Quantenkommunikation eignen werden.

5.2 Anforderungen an einen Krypto-Sender

Wir kommen nach dieser vorbereitenden Diskussion jetzt zu den konkreten
physikalisch-technischen Kriterien, die eine derartige Einzelphotonenquelle erf�ullen
sollte, um in der Quantenkryptographie Verwendung zu �nden. An dieser Stel-
le soll eine knappe Aufz�ahlung der verschiedenen Faktoren gen�ugen, wobei die
Reihenfolge in etwa ihrer Priorit�at entspricht.

� Stabilit�at. Die Quelle mu� aus praktischen Gr�unden einen zeitlich unlimi-
tierten Betrieb bei gleichbleibender Emissionsrate erlauben. Ferner ist eine
r�aumliche Stabilit�at des Defekts im Kristallgitter zu fordern, um Anregung
und Detektion zu erleichtern.
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� passende Wellenl�ange. Als �Ubertragungsmedium fungiert auf gro�en Di-
stanzen meist die Glasfaser. Deren Eigenuoreszenz schlie�t Lumineszenz-
zentren im blauen und gr�unen Spektralbereich aus. Die bescheidene Nach-
weiseÆzienz von Infrarotdetektoren schr�ankt das in Frage kommende Farb-
fenster auf den roten und nahen infraroten Spektralbereich ein:

600nm � � � 850nm: (5.5)

� schmales Spektrum. Man ben�otigt eine spektrale Bandbreite von weni-
gen nm. Andernfalls tritt bei langen �Ubertragungsstrecken in der Faser
Dispersion auf, die die zeitliche Reihenfolge der Photonen und die Signal-
Untergrund-Justierung beeintr�achtigt.

� kein Hintergrund. Nur bei (nahezu) 100%-iger Einzelphotonen-Emission
l�asst sich der Schl�ussel abh�orsicher �ubertragen.

� kurze Zerfallszeit. Mit einem schnellen �Ubergang im Bereich von � � 1 ns
lassen sich hohe �Ubertragungsraten erzielen.

� Raumtemperaturf�ahigkeit. Eine K�uhlung im Kryostat erh�oht den tech-
nischen Aufwand und die Betriebskosten betr�achtlich. Auch eine m�a�i-
ge K�uhlung durch Peltierelemente kann Komplikationen mit sich brin-
gen(Vereisung).

� M�oglichkeit zur gezielten Produktion. Entscheidend ist eine passende Dich-
te, um einzelne Defekte �nden und anregen zu k�onnen. Zudem mu� der
Wirtskristall eine extrem hohe Reinheit im betrachteten Spektralbereich
besitzen.

� keine st�orenden Seitenzust�ande. Im NV-Zentrum beeintr�achtigt ein solcher
Seitenzustand die Photonenstatistik und ist daher unerw�unscht.

� Polarisation. Eine m�oglichst ausgepr�agte nat�urliche Polarisation verringert
den Ausschuss bei der folgenden Pr�aparation der Polarisationszust�ande im
Sendemodul (ALICE).

� gerichtete Emission. Die emittierte Strahlung soll zwecks hoher �Ubertra-
gungsraten m�oglichst e�ektiv ausgekoppelt werden. Dazu mu� die Winkel-
verteilung der Fluoreszenz beeinusst werden.

�
"
on demand\. Idealerweise soll die Photoemission vollst�andig kontrollier-
bar sein, also in festen Zeitabst�anden �id erfolgen. Als Intensit�atskorrela-
tion w�urde man in diesem Fall bei gepulster Anregung eine kammartige
Struktur erhalten (siehe Abb. (5.2)).
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Abbildung 5.2: Idealfall der Korrelation einer perfekten Einzelphotonenquelle
mit festem Photonenabstand �id. Die Spitzen bei j�=�idj � 2 sind eine Folge des
Messverfahrens im HBT-Aufbau.

Im Verlauf der beiden n�achsten Kapitel werden obige Punkte speziell im Bezug
auf die in dieser Arbeit durchgef�uhrten Untersuchungen diskutiert.



74 KAPITEL 5. M �OGLICHKEITEN UND ZIELE



Kapitel 6

CVD-Diamant als

kontrollierbares System

Eine n�ahere Betrachtung der soeben aufgelisteten Kriterien zeigt, dass sich einige
ausschlie�lich auf die atomaren Eigenschaften des verwendeten Punktdefekts be-
ziehen und damit unver�anderlich sind, w�ahrend andere wie z. B.

"
Hintergrund\

oder
"
Emissionsrichtung\ �uber Abmessungen und Form des verwendeten Kri-

stalls sowie den experimentellen Aufbau g�unstig manipuliert werden k�onnen.
Auch das vorhandene Potential zur Miniaturisierung kann durch eine geschickte
technische Implementierung genutzt werden. Da sich Diamant mechanisch und
chemisch nur schlecht bearbeiten l�asst, wird man versuchen, den Tr�agerkristall
bereits in der gew�unschten Struktur herzustellen. Dazu bedient man sich einer
Technologie, die als

"
chemische Abscheidung aus der Gasphase\ (engl. chemical

vapour deposition) bezeichnet wird und seit ihrer Er�ndung 1968 intensiv weiter-
entwickelt wird. Der erste Abschnitt behandelt in knapper Form die Grundlagen
der CVD-Technologie und ihre Vorz�uge hinsichtlich eines m�oglichen Einsatzes
in der Einzelphotonenquelle. Im zweiten Abschnitt werden eigene { in erster Li-
nie spektroskopische { Messungen an CVD-Schichten vorgestellt, diskutiert und
daraus Konsequenzen f�ur das weitere Vorgehen gezogen.

6.1 Grundlagen der CVD-Technologie

Als unter thermodynamischen Normalbedingungen stabile Phase von Kohlen-
sto� kann Graphit nur unter Hochdruckkompression bei T > 2000 K in Diamant
umgewandelt werden. Diese Tatsache bildet die Grundlage der

"
High Pressu-

re High Temperature\-Synthese (HPHT), die industriell zur Herstellung von
gr�o�eren Diamantkristallen dient1. Demgegen�uber gelingt die Abscheidung von

1Auch der als Tr�ager f�ur die NV-Zentren aus Teil I fungierende Kristall wurde so erzeugt.

75
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Diamant aus einer C-haltigen
"
Gaswolke\ nach dem CVD-Verfahren bereits bei

700ÆC - 1000ÆC und wesentlich geringerem Druck als im HPHT-Verfahren2. Das
Grundprinzip besteht darin, dass ein C-haltiges Gas (gew�ohnlich CH4) zusam-
men mit gasf�ormigem H2 aktiviert wird, wodurch sich freie Radikale wie H und
CH bilden. Diese k�onnen an einer geeigneten Substratober�ache adsorbiert wer-
den (siehe Abb. 6.1). Wiederholte Anlagerung von CxHx-Gruppen unter sukzes-
siver Abtrennung der H-Atome f�uhrt zur Ausbildung einer Diamantschicht mit
einer typischen Wachstumsrate von � 10 �m h�1. Die Aktivierung der CH4-

gases in
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Abbildung 6.1: Herstellung von Diamant im CVD-Verfahren. Links ein �ublicher
MPCVD-Reaktor, rechts stark vereinfacht der chemische Prozess der Diamant-
abscheidung auf einem Substrat (aus [26]).

und H2-Molek�ule kann in vielf�altiger Weise erfolgen, wobei die Methode der
mikrowelleninduzierten Gasentladung besonders weit verbreitet ist. Das Sche-
ma eines daf�ur benutzten Mikrowellen-Plasma-(MP)Reaktors ist in Abb. 6.1
links zu sehen. Grunds�atzlich liefert das MP-Verfahren CVD-Filme vergleichs-
weise hoher Reinheit, was f�ur die Verwendung in einer Einzelphotonenquelle von
Bedeutung ist. Ferner erlaubt die Methode sehr verschiedenartige Zusammen-
setzungen der Ausgangsgase, sodass die gezielte Dotierung der Diamantschicht
mit dem gew�unschten Fremdatom m�oglich erscheint. Als problematisch erweist
sich jedoch das Quarzfenster, das die Reaktionskammer nach au�en abschirmt
und vom aggressiven Plasma z. T. ge�atzt wird. Dies f�uhrt i. d. R. zu einer
erheblichen, unkontrollierten Kontamination des Diamanten mit Silizium (Si).

2 �Ublich sind einige 10 Torr, wobei die Kristallqualit�at mit dem Druck zunimmt.
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Sticksto� (N), eine weitere auch f�ur CVD-Diamant typische Verunreinigung,
wird dagegen �uber geringe N-Reste im CH4=H2-Gasgemisch eingebracht. Frem-
datome gelangen aber nicht nur aus der Gasphase �uber die Wachstumsseite in
die Diamantschicht, sondern auch durch direkte Di�usion aus dem Substrat, auf
dem der Diamant�lm w�achst. Die Konzentration der Verunreinigung wird vom
verwendeten Tr�agermaterial beeinusst und nimmt mit zunehmender Schicht-
dicke rasch ab. Bei freistehenden CVD-Scheiben ausreichender Dicke k�onnen
daher nach Abtrennung vom Tr�ager die ersten mehreren 10 �m bez�uglich der
Substratseite einfach durch Polieren mit Diamantstaub entfernt werden, um eine
gleichbleibende Filmqualit�at �uber die gesamte Dicke zu erzielen. Die G�ute des
CVD-Diamanten wird nun nicht allein durch die Konzentration der darin enthal-
tenen Verunreinigungen bestimmt, sondern auch durch die Kristallstruktur an
sich. Die i. a. unterschiedliche Gitterkonstante von Diamant und Substrat f�uhrt
anf�anglich aufgrund der damit verbundenen Spannungen zur Ausbildung kleiner
Diamantk�orner, die erst mit zunehmender Schichtdicke gr�o�er werden und un-
ter g�unstigen Bedingungen langsam zusammenwachsen k�onnen. Man erh�alt also
einen polykristallinen Film, bestehend aus Kristalliten und Korngrenzen (siehe
Abb. 6.2). Der zugrundeliegende Prozess wird als heteroepitaktisches Wachstum

Abbildung 6.2: Heteroepitaktisches Diamantwachstum auf Iridium, der �Uber-
gang zum nahezu einkristallinen Diamant vollzieht sich mit zunehmen-
der Schichtdicke. Abdruck mit freundlicher Genehmigung von M. Schreck,
Univ. Augsburg.
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bezeichnet. Wegen seiner gro�en industriellen Bedeutung zur Herstellung freiste-
hender CVD-Fenster und zur Beschichtung von Schneidwerkzeugen sind die mei-
sten erh�altlichen CVD-Schichten von dieser Struktur. Fast nur zu Forschungs-
zwecken, daf�ur aber in wesentlich besserer Qualit�at, werden homoepitaktische

Filme gewachsen. Als Tr�agermaterial dient ein nat�urlicher oder synthetischer
Diamantkristall. Da beim CVD-Wachstum jetzt im Prinzip nur das Atomgitter
des Substratkristalls erweitert wird, bildet sich von Beginn an ein einkristal-
liner Film aus, der seitens des Tr�agers durch Di�usion auch praktisch nicht
verunreinigt werden kann. Im �ubrigen variieren Zusammensetzung und Dich-
te der Verunreinigungen und der daraus entstehenden Punktdefekte stark mit
den jeweiligen Wachstumsbedingungen, sodass a-priori-Aussagen problematisch
sind. Die folgenden exemplarischen Untersuchungen zeigen jedoch Tendenzen
hinsichtlich einiger CVD-spezi�scher Eigenarten auf. F�ur die Messungen wurde
durchwegs das in Teil I beschriebene konfokale Mikroskop zusammen mit dem
Spektrometer und einem einfachen HBT-Aufbau eingesetzt, wie sie in [11, 10]
beschrieben sind. Anstelle des RG 645 kommt das RG 630 zum Einsatz und das
Interferenz�lter vor APD 2 wird durch den Kurzpass 750N ersetzt.

6.2 Erste optische Untersuchungen

Als Proben f�ur die ersten Fluoreszenzuntersuchungen standen 3 heteroepitak-
tische CVD-Schichten zur Verf�ugung, die im Mikrowellen-Reaktor der Univer-
sit�at Augsburg hergestellt wurden. Die Filme sind auf spiegelnd polierten Si-
Wafern aufgebracht, einem g�angigen Substratmaterial f�ur das CVD-Wachstum.
Dies h�angt vor allem mit dem ausreichend hohen Schmelzpunkt von 1683 K und
dem geringen thermischen AusdehnungskoeÆzienten zusammen, was verhindert,
dass der Diamant�lm beim Abk�uhlen vom Substrat abplatzt. Im einzelnen sind
die Proben anhand der Angaben des Herstellers und eigener lichtmikroskopischer
Untersuchungen folgenderma�en zu charakterisieren:

� Probe 1: Dicke � 8-10 �m; einzelne z. T. ineinander verschachtelte Kri-
stallite, Epitaxie teilweise misslungen

� Probe 2: Dicke � 0,5 �m; sehr kleine, teils gro��achig zusammengewach-
sene, teils isolierte Kristallite

� Probe 3: Dicke � 8-10 �m; quadratische Facetten von wenigen �m Kan-
tenl�ange, einheitliche Kristallachsenausrichtung senkrecht zur Si-Fl�ache,
z. T. freischwebend (Si wegge�atzt)

Schnell zeigte sich, dass die Fluoreszenzintensit�at dieser Proben nicht mit der
einzelner NV-Defekte in den bisher betrachteten 1b-Kristallen zu vergleichen
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Abbildung 6.3: Fluoreszenz eines gro�en isolierten Einzelkristalls im Au�enbe-
reich von Probe 1, die Anregungsleistung betr�agt ca. 10 mW.

ist. Beispielsweise erbrachten gro��achige zweidimensionale Scans auf Probe 1
schon bei Anregungsleistungen unter 100 �W Z�ahlraten von bis zu 50000 s�1

pro Detektor. Im Rahmen der dabei benutzten Rasterweite von (2 � 2) �m2

sind Hell-Dunkelstrukturen zu erkennen, die in etwa mit der aus lichtmikrosko-
pischen Betrachtungen bekannten Korngr�o�e von einigen �m �ubereinstimmen.
Ob die Fluoreszenzmaxima eher in den Kristalliten oder aber an den Korngren-
zen auftreten, konnte nicht sicher ermittelt werden. Der Fluoreszenzkontrast von
etwa 4:1 in Verbindung mit der minimalen Z�ahlrate von 10000 s�1 legt jedoch
den Schluss nahe, dass die Intensit�at im CVD-beschichteten Bereich nirgends
ann�ahernd Raman-Niveau erreicht. In den Randzonen von Probe 1 treten al-
lerdings auch vereinzelte, isolierte Kristalle von bis zu 20 �m Kantenl�ange auf
(siehe Abb. 6.3). Die Tatsache, dass die Form eines solchen Kristalls im Fluo-
reszenzmikroskop �uberhaupt zu Tage tritt, deutet auf eine verh�altnism�a�ig ho-
he Dichte an optisch aktiven Defekten hin. Ob diese den Kristall vollst�andig
durchsetzen oder sich auf dessen Ober�achen beschr�anken, l�asst sich der Gra-
�k nicht entnehmen. Die Ergebnisse verschiedener axialer Intensit�atsmessungen
(
"
z-Scan\) deuten jedoch auf die erste M�oglichkeit hin. Dagegen �ndet man ne-

ben dem Kristall erwartungsgem�a� eine fast verschwindende Intensit�at. Die dar-
aus folgende hohe Sensitivit�at sollte bei gen�ugend geringer Fl�achendichte noch
den, nur durch das Detektorrauschen begrenzten, Nachweis sehr leuchtschwa-
cher Kristallite erm�oglichen, die also im Idealfall nur ein Lumineszenzzentrum
enthalten. Da die mittlere Defektanzahl in einem Korn der Ausdehnung d wie
d3 abnimmt (siehe dazu Abschn. 7.3), erscheint es plausibel, zu m�oglichst klei-
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Abbildung 6.4: Fluoreszenz einzelner Mikrokristalle aus Probe 2, die K�orner
weisen eine Gr�o�e von � 0; 5 �m auf, wie am Ausschnitt (rechts) zu erkennen
ist.

nen K�ornchen �uberzugehen. Abb. 6.4 zeigt links eine (20 �m)2 gro�e Fl�ache auf
Probe 2. Der Kontrast betr�agt maximal 56:1 bei schwachem Untergrund. Die
Fl�achendichte im betrachteten Bereich ist gering genug, um einzelne isolierte
Kristalle detektieren zu k�onnen, wie der Ausschnitt in Abb. 6.4 rechts demon-
striert. Zu erkennen sind hellere und leuchtschw�achere Zonen, deren Ausdehnung
in etwa dem r�aumlichen Au�osungsverm�ogen von 0,5 �m entspricht. Dies steht
im Einklang mit der oben angegebenen Korngr�o�e dieser Probe. Aus der H�au�g-
keit und gro�en Helligkeit der lumineszierenden K�orner sowie der Tatsache, dass
zahlreiche HBT-Messungen auch auf den relativ lichtschwachen K�ornchen keine
Anzeichen eines Einbruchs zeigten, ist auch hier auf eine sehr hohe Defektdichte
zu schlie�en, die von der Mikroskopoptik nicht mehr aufgel�ost werden kann. Meh-
rere auf derartigen K�ornchen aufgenommene Spektren zeigen denn auch diverse
Lumineszenzlinien auf einem breitbandigen Untergrund (Abb. 6.5). Die Linie
nahe 700 nm wird in [27] einem bestimmten Sticksto�aggregat zugeschrieben,
w�ahrend die Emission bei 738 nm auf Silizium zur�uckzuf�uhren ist. Letztere war
nach den Ausf�uhrungen in [28] erwartet worden und wird Thema des n�achsten
Kapitels sein. Der breitbandige Untergrund d�urfte sich am kurzwelligen Ende
in den gr�unen und evtl. blauen Spektralbereich fortsetzen und wird dort wahr-
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Abbildung 6.5: Spektrum eines isolierten Kristallits auf Probe 2, die Anregungs-
intensit�at betr�agt ca. 0,2 mW.

scheinlich nur durch das Farb�lter OG 590 im Mikroskop unterdr�uckt. R�atsel
gab zun�achst die wiederholt und auch in bestimmten anderen Proben beobach-
tete scharfe Linie bei 803 nm auf. Um deren Herkunft zu kl�aren, wurde auf und
neben einem Mikrokristall in Probe 2 jeweils ein Spektrum aufgenommen (Abb.
6.6). Dass die Linie ohne Phononenverbreiterung o. �a. auch auf dem blanken
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Abbildung 6.6: Spektren auf (links) und neben (rechts) einem isolierten Kristallit
auf Probe 2.

Si-Tr�ager auftritt, weist auf eine Reexion auftre�ender Strahlung hin. In der
Tat stellte sich als Ursache die Pumpdiode des Nd : YVO4-Lasers heraus, de-
ren Strahlung jedenfalls bei geringer Leistung vom YVO4-Kristall unvollst�andig
absorbiert wird. Abb. 6.7 zeigt die beiden

"
Moden\ des Lasers, wie sie durch
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direkte Aufnahme, also ohne den Umweg �uber das Mikroskop, zu messen sind.
Zum Schluss dieses kleinen Exkurses soll noch der Verlauf der 803nm-Intensit�at
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Abbildung 6.7: Emissionslinien des Nd : YVO4-Lasers. Links die Standardlinie
bei 532 nm, rechts die schwache Reststrahlung der Pumpdiode bei ca. 803 nm
(Die Intensit�aten sind nicht vergleichbar!).

mit der Laserausgangsleistung ermittelt werden. Um trotz der relativ hohen
Z�ahlraten richtige Ergebnisse zu erhalten, ist dazu erst das S�attigungsverhalten
der Spektrometer-APD zu �uberpr�ufen und die Z�ahlrate r803 anschlie�end auf die
Nichtlinearit�at im oberen Intensit�atsbereich zu korrigieren (siehe Abb. 6.8). Wie
der Einsatz in der rechten Gra�k zeigt, setzt die Emission der 803nm-Strahlung
bereits unterhalb der Laserschwelle ein, ein klarer Hinweis auf die Herkunft der
Linie. In der Folge wurde das Problem einfach durch Einbau eines Farb�lters
BG 39 direkt an der Laserschwelle beseitigt.

Wenden wir uns nun wieder den CVD-Schichten zu und betrachten jetzt
Probe 3. Aus materialwissenschaftlicher Sicht weist dieses Exemplar aufgrund
der halbwegs einheitlichen Orientierung der Kristallachsen die beste Qualit�at
auf. Hingegen zeigt sich im konfokalen Mikroskop hinsichtlich der allgemeinen
Fluoreszenzintensit�at kein wesentlicher Unterschied zu den beiden anderen Pro-
ben. Der Hell-Dunkel-Kontrast bewegt sich wegen der �achendeckenden CVD-
Beschichtung wieder meist im Bereich um 4:1, selten mehr. Um eine eventuell un-
terschiedliche Abh�angigkeit der Lumineszenz heller und leuchtschwacher Zonen
von der Anregungsintensit�at zu untersuchen, wird auf zwei entsprechenden, ca.
5 �m entfernten Stellen die Fluoreszenzz�ahlrate als Funktion der Laserleistung
gemessen. Anzeichen einer S�attigung sind allerdings nur an der

"
dunklen\ Stel-

le zu erkennen, wobei selbst hier schon bei einer Anregungsleistung von 1 mW
eine Z�ahlrate von 1; 5 � 105 s�1 pro Detektor zu verzeichnen ist. Mittels Streu-
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Abbildung 6.8: Bestimmung der Abh�angigkeit der 803nm-Intensit�at von der La-
serleistung bei 532 nm. Links das S�attigungsverhalten des Spektrometerdetek-
tors (die Laserleistung ist auf die Z�ahlrate umgerechnet), rechts die Emission
auf 803 nm. Die Strahlung setzt bereits unter der Laserschwelle ein.

lichtmessungen3 wurde ferner versucht, die Fluoreszenzmaxima und Minima den
Facetten oder aber den dazwischenliegenden Korngrenzen zuzuordnen. Obwohl
dabei die Facetten schemenhaft anhand ihrer h�oheren Reektivit�at zu erkennen
sind, kann eine eindeutige Korrelation zur Fluoreszenzverteilung auf der glei-
chen Fl�ache nicht festgestellt werden. Klare Aussagen sind dagegen im Bezug
auf die spektrale Verteilung der Emission m�oglich. Insbesondere ist die Frage
von Interesse, ob die bereits �ofters beobachtete Linie bei 738 nm �uberall oder
nur punktuell auftritt. Die in Abb. 6.9 links dargestellte Fl�ache wurde mit dieser
Zielsetzung spektral abgerastert, sodass f�ur jedes der ca. 1600 Pixel ein Spek-
trum resultiert. Die Auswertung ergibt { allerdings nur mit einer Au�osung von
(1 �m)2 { eine fast �achendeckende Emission bei 738 nm. Abb. 6.9 zeigt rechts
eines dieser Spektren im Vergleich zu dem auf einer benachbarten Stelle relativ
geringer Lumineszenzintensit�at, an der die fragliche Linie nur schwach hervor-
tritt. Die bisher gewonnenen Ergebnisse machen deutlich, dass die Silizium-Linie
bei 738 nm zwar zuverl�assig und relativ markant, jedoch in zu hoher Dichte und
zusammen mit einem betr�achtlichen spektralen Untergrund auftritt. Die Auf-
gabe besteht deshalb darin, die Defektdichte zu reduzieren. Da f�ur die Konta-
mination mit Si gem�a� den Ausf�uhrungen in Abschnitt 6.1 u.a. das Substrat
verantwortlich ist, erscheint es plausibel, zu anderen Tr�agermaterialien �uberzu-
gehen. Sogenannte Memory-E�ekte im Reaktor sollten eine geringe Dotierung
mit Si dennoch gew�ahrleisten. Basierend auf diesen �Uberlegungen werden die
Untersuchungen an zwei weiteren Filmen fortgesetzt, die a priori folgenderma-

3In erster N�aherung gen�ugt es dazu, die Rot�lter OG 590 und RG 630 durch ein geeignetes
Grau�lter zu ersetzen.
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Abbildung 6.9: Fluoreszenzverteilung in Probe 3. Links die r�aumlichen Schwan-
kungen der Gesamtintensit�at, rechts exemplarische Spektren auf einer hellen
bzw. dunklen Stelle.

�en zu charakterisieren sind [29]:

� Probe 1':Dicke > 20 �m; auf Titan abgeschieden, grobe Kristallite, graues,
opakes Erscheinungsbild

� Probe 2':Dicke � 1 �m, auf Rhenium abgeschieden, feine Kristallite, farb-
loses bis r�otliches, transparentes Erscheinungsbild

Beide Proben sind vom Substrat abgeplatzt (vgl. Abschnitt 6.1) und m�ussen
in einer speziellen Halterung (z. B. durchbohrte Rasierklingen) �xiert werden.
Da auch bei diesen Pr�aparaten die Gesamtintensit�at der Fluoreszenz die Su-
che nach einzeln detektierbaren Zentren nicht sinnvoll erscheinen lie�, wurde
das Augenmerk haupts�achlich auf die spektralen Eigenschaften gelegt. Wendet
man sich zun�achst Probe 1' zu, so weisen alle der unter gleichen Bedingungen
aufgenommenen Spektren eine �ahnliche Gesamtstruktur auf. Die Emission er-
reicht ihr Maximum stets bei ca. 700 nm und wird an den spetralen Enden zum
Teil scheinbar durch das OG 590 bzw. die Detektor-QuanteneÆzienz verringert.
Der Ramanpeak 2. Ordnung verschwindet wegen der geringen Laserintensit�at im
Fluoreszenzspektrum. Linien verschiedener Lumineszenzzentren treten verbrei-
tet, wenn auch relativ schwach hervor. Abb. 6.10 stellt exemplarisch zwei derar-
tige Spektren dar. Besonders h�au�g ist die nach [27] von Ni verursachte Linie bei
658 nm zu erkennen. Diese Verunreinigung d�urfte aus den Reaktorw�anden selbst
stammen und kann daher nicht ohne weiteres reduziert werden. Ferner tritt die
bekannte Null-Phononen-Linie des NV-Zentrums bei 638 nm des �ofteren auf.
Hingegen ist, verglichen mit den Proben 1 bis 3, eine deutliche Abnahme der
Si-Linie bei 738 nm zu verzeichnen. Genaueren Aufschluss �uber die tats�achliche
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Abbildung 6.10: Spektren auf Probe 1'. Die chakteristischen Linien des NV-
Zentrums bei 638 nm, von Nickel (Ni) bei 658 nm und Silizium (Si) bei 738 nm
zeichnen sich �uber einem massiven breitbandigen Untergrund ab.

r�aumliche Verteilung der Si-Emission gibt wie schon bei Probe 3 eine
"
Landkar-

te\ von Spektren auf einem (10 �m)2 gro�en Feld mit Rasterweite (0,5 �m)2. Die
r�aumliche Intensit�atsverteilung der 738nm-Linie ergibt sich daraus in halbquan-
titativer Auswertung wie in Abb. 7.8 dargestellt. Demnach kann die Linie nun
nicht mehr �achendeckend nachgewiesen werden. Wenngleich auch die Emission
nach Abb. 7.8 noch nicht wie gew�unscht punktuell, sondern clusterartig auftritt,
sollte es demnach prinzipiell auf diesem Weg m�oglich sein, die Konzentration
von Si auf das gew�unschte niedrige Ma� zu senken, um einzelne Defekte anre-
gen zu k�onnen. Dem steht jedoch noch die weitaus schwerer zu kontrollierende
breitbandige Hintergrundstrahlung entgegen, ein Faktum, das auch die ande-
re Probe (2') dieser Messreihe kennzeichnet. Obwohl aufgrund der geringeren
Dicke und sehr guten Transparenz des Films eine deutlich schw�achere Lumines-
zenz zu erwarten w�are, liegt die Gesamtintensit�at nicht weit unter der von Probe
1'. Allerdings ist die Emission nun mehr ins Rote verschoben und erreicht ihr
Maximum erst bei ca. 750 nm. Hinsichtlich der Defekte und ihrer Verteilung zei-
gen sich keine signi�kanten Unterschiede zur vorher untersuchten Probe. Abb.
6.12 zeigt zwei exemplarische Spektren. Auch hier tritt die Si-Linie nur mehr
schwach und l�uckenhaft auf. Dagegen �nden sich stellenweise markante Linien
bei etwa 726 nm und 694 nm. Erstere ist zwar in [27] erw�ahnt, aber nicht n�aher
spezi�ziert, w�ahrend f�ur letztere erst k�urzlich Fe als wahrscheinliche Ursache
angegeben wurde (Kap. 8). Interessanterweise scheint die 694nm-Emission nach
dem Ausheizen der Probe (60 min bei 800ÆC) verst�arkt aufzutreten (rechtes
Spektrum in Abb. 6.12). Die Prozedur wurde urspr�unglich in der Absicht durch-
gef�uhrt, einige Defekte thermisch zu deaktivieren. Diesbez�ugliche Erfolge waren
allerdings nicht zu verzeichnen: In Probe 2' gab es im Gegenteil vage Anzeichen
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Abbildung 6.11: Intensit�atsverteilung der Si-Linie bei 738 nm in Probe 1', wie
sie anhand der spektralen

"
Landkarte\ einer (10 �m)2 gro�en Fl�ache ermittelt
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Abbildung 6.12: Spektren auf Probe 2'. Die Si-Linie l�asst sich nicht mehr �uberall
nachweisen, dagegen sind mitunter markante Linien bei 726 nm und 694 nm zu
erkennen.



6.2. ERSTE OPTISCHE UNTERSUCHUNGEN 87

einer Zunahme der Si-Linie. Probe 1' blieb dagegen von der W�armebehandlung
weitgehend unbeeinusst.

Als Fazit bleibt somit festzuhalten, dass die Reduzierung der breitbandigen,
durch verschiedenartige Verunreinigungen verursachten Untergrunduoreszenz
bei gleichzeitig geeignet geringer Si-Dichte vorrangiges Ziel der weiteren Arbeiten
sein mu�.
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Kapitel 7

Das SiV - Zentrum

In den Kapiteln 5 und 6 wurde deutlich, dass an eine praxistaugliche Ein-
zelphotonenquelle f�ur die Quantenkommunikation gewisse Anforderungen so-
wohl bez�uglich des verwendeten Punktdefekts selbst als auch hinsichtlich des
Tr�agermaterials zu stellen sind. W�ahrend f�ur die Herstellung des letzteren die
CVD-Technologie zun�achst die Methode der Wahl ist, l�asst sich die Frage nach
einem geeigneten Fluoreszenz-Zentrum nicht von vornherein beantworten und
mu� unter Ber�ucksichtigung eigener Messungen entschieden werden. Es erweist
sich nun als gl�ucklicher Umstand, dass die in den bisher untersuchten Proben
(vgl. Abschn. 6.2) nachgewiesene Si-Linie bei 738 nm als f�ur CVD-Diamant
typische Verunreinigung1 relativ gut erforscht ist. Wie ein Blick in die Lite-
ratur [30]-[40] zeigt, weist der aus Si-Atom(en) und Fehlstelle(n) bestehende
und deshalb als SiV-Zentrum bezeichnete Defekt einige interessante Merkmale
auf, die eine weitere Untersuchung lohnend erscheinen lassen. Der erste Ab-
schnitt stellt daher die wichtigsten physikalischen Eigenschaften des Zentrums
zusammen. Im zweiten Abschnitt werden eigene Untersuchungen an optischen
CVD-Fenstern vorgestellt, in denen Si die dominante Verunreinigung darstellt.
Abschlie�end stehen m�ogliche Vorgehensweisen zur Erzeugung einzeln detektier-
barer SiV-Zentren zur Diskussion, mit deren Umsetzung in dieser Diplomarbeit
z.T. begonnen wurde.

7.1 Struktur und optische Eigenschaften

Wegen seines verglichen mit dem C-Atom eher gro�en Atomradius von 117 pm
wird Si mit viel geringerer Wahrscheinlichkeit als N oder B in das Diamantgit-
ter eingebaut. In der Tat wurden die ersten, anhand von Implantationsversuchen
[30] gewonnenen Hinweise auf Si als Lumineszenzverursacher mehreren kritischen

1wegen der Quarzfenster in einigen Reaktoren und des oft benutzten Si-Substrats

89
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�Uberpr�ufungen unterzogen [31, 32], die u. a. Verwechslungen mit der neutralen
Fehlstelle (V) ausschlie�en sollten, deren Null-Phononen-Linie (ZPL) bei 740
nm liegt. Endg�ultige Klarheit scha�te erst die Arbeit von Clark et. al [33], wo-
nach bestimmte Aufspaltungen der 738nm-Linie den 3 nat�urlich vorkommenden
Si-Isotopen zugeschrieben werden k�onnen. Zudem ergaben die Messungen ei-
ne signi�kante Zunahme der Lumineszenz nach e�-Bestrahlung und Ausheizen
der Probe bis 800ÆC. Da die neutrale Fehlstelle V bei dieser Temperatur im
Diamant zu wandern beginnt, wird dies allgemein wie beim NV-Defekt als kla-
res Indiz f�ur die Beteiligung einer oder mehrerer Fehlstelle(n) am SiV-Zentrum
gewertet. �Uber die genaue r�aumliche Struktur herrscht auch heute noch keine
v�ollige Klarheit. Als gesichert gilt aufgrund polarisierter Lumineszenzmessungen
nur die h110i-Symmetrie des Defekts, dessen �Ubergangsdipolmoment ebenfalls
l�angs dieser Achse ausgerichtet ist [34]. F�ur die Lumineszenz eines einzelnen
SiV-Zentrums ist demnach ebenfalls eine nat�urliche Polarisation zu erwarten.
Aufgrund von Simulationsrechnungen [35] wird als atomares Modell eine ein-
fach negativ geladene Kon�guration vermutet, in der das Si-Atom zwischen zwei
Fehlstellen eingebettet ist (Abb. 7.1). Der experimentelle Nachweis steht aller-
dings noch aus. Auf jeden Fall m�usste sich aus der theoretischen Vorhersage

b

a

δE = 1.0 meV

∆E = 1.68 eV

δE = 0.2 meV 

738 nmλ = 

y

x

z

Silizium (Si)

Fehlstellen (V)

Abbildung 7.1: Struktur des SiV-Zentrums in Diamant, links die Aufspaltung
von Grund- und Anregungszustand mit den 4 m�oglichen �Uberg�angen, rechts die
theoretisch vorhergesagte r�aumliche Struktur, die umgebenden C-Atome sind
dunkel gezeichnet.

eine au�erordentliche (thermische) Stabilit�at ergeben, um mit fr�uheren Messun-
gen im Einklang zu stehen: Ruan et al. [36] konnten selbst bei Ausheizversuchen
bis 1350ÆC kein Ausbleichen der 738nm-Linie feststellen. Von Interesse ist f�ur
unsere Zwecke ferner die elektronische Struktur und das davon wesentlich be-
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stimmte Spektrum. Die diesbez�uglichen Messungen [33] zeigen f�ur jedes der 3
Si-Isotope eine Feinstrukturaufspaltung der ZPL in 4 homogene Linien. Dem-
nach besitzen Grund- und Anregungszustand jgi und jei Dublettstruktur, wie
in Abb. 7.1 dargestellt. Wegen der Kleinheit der Aufspaltung thermalisieren
jgi und jei allerdings bei 300 K. Weiteren Aufschluss �uber die energetischen
Zust�ande geben Lumineszenzmessungen bei tiefen Temperaturen [32]. Anders
als beim NV-Zentrum zeigt sich hier keine Abnahme der Lumineszenzintensit�at
I(T ) bis etwa 10 K, sondern vielmehr ein deutlicher Anstieg aufgrund einfrieren-
der nichtstrahlender Prozesse. Laut [32] folgt der Verlauf von I(T ) dem Modell

� =
Pr

Pr + Pnr
mit Pnr / e�E=kT (7.1)

f�ur die QuanteneÆzenz � und die Wahrscheinlichkeit Pr f�ur einen strahlenden
Zerfall. Ein nichtstrahlender �Ubergang wird hier durch Pnr mit einer Aktivie-
rungsenergie E ber�ucksichtigt. Die gemessene QuanteneÆzienz f�ur den in [32] un-
tersuchten polykristallinen CVD-Film betrug bei 300 K ca. 15% und f�ur T ! 0
gem�a� (7.1) 100%. Stimmen die Ergebnisse in [37], so ist u. U. aber doch mit
einem Seitenzustand zu rechnen, der sich erst unterhalb von etwa 20 K bemerk-
bar macht. N�ahere Informationen liegen dazu derzeit nicht vor. In der gleichen
Arbeit [32] stellen Feng und Schwartz weiterhin einen linearen Zusammenhang
zwischen Lumineszenzintensit�at L und Anregungsintensit�at I fest,

I / L1:0 (7.2)

und schlie�en daraus auf einen Einzelphotonen�ubergang. Die beschriebene Zu-
nahme der Fluoreszenzquantenausbeute mit sinkender Temperatur steht qua-
litativ im Einklang mit Lebensdauer-Messungen des angeregten Zustands [38].
Demnach betr�agt die Zerfallszeit je nach Fimqualit�at bei 300 K 1 ns bis 2,7
ns und steigt beim �Ubergang zu 5 K auf bis zu 4 ns an. Unterst�utzung �nden
diese Resultate durch die Berechnungen in [35], die eine strahlende Zerfallszeit
(mit limT!0 � = � rad) von 2-3 ns liefern. Man sollte jedoch ber�ucksichtigen, dass
die kurzen Zerfallszeiten u. U. auch bei T ! 0 durch strahlungslose Prozes-
se zustande kommen k�onnten, die durch Verunreinigungen wie z. B. amorphen
oder graphitenen Kohlensto� beg�unstigt werden [39]. Ob die Lebensdauer ei-
nes einzelnen SiV-Zentrums in einer sonst perfekt kristallinen Umgebung so
gering bleibt, kann daher noch nicht sicher entschieden werden. Wendet man
sich schlie�lich dem Spektrum als Ganzem zu, so wird �ubereinstimmend von der
dominanten ZPL gegen�uber einer �au�erst schwachen vibronischen Verbreiterung
berichtet [32, 40, 41]. Die Halbwertsbreite der ZPL, gegeben durch die Feinstruk-
turaufspaltung, betr�agt bei 10 K etwa 1,5 meV, also weniger als 1 nm [33]. Das
vibronische Seitenband setzt sich sowohl aus gittergekoppelten Phononenantei-
len als auch lokalen Moden zusammen [32, 38, 40]. Letzteres unterst�utzt die
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Vermutung in [35], wonach das Si-Atom einen Zwischengitterplatz einnehmen
sollte, obwohl der Schluss nicht zwingend ist.

Als Fazit dieses Abschnitts l�asst sich somit festhalten, dass das SiV-Zentrum
die Kriterien in Abschnitt 5.2 nach heutigem Kenntnisstand zumindest besser
als das NV-Zentrum erf�ullen d�urfte und weitere Untersuchungen lohnt.

7.2 Untersuchung optischer CVD-Fenster

Bei den in Abschnitt 6.2 analysierten Diamant�lmen bestand das Problem in
dem sehr intensiven unstrukturierten Fluoreszenzhintergrund, der auf vielf�alti-
ge Verunreinigungen zur�uckzuf�uhren ist. Gegenstand der im folgenden doku-
mentierten Messreihe sind freistehende CVD-Fenster optischer Qualit�at. Solche
Fenster werden seit einigen Jahren wegen ihrer IR-Durchl�assigkeit u. a. in CO2-
Lasern eingesetzt. Die untersuchten Fenster stammen vom Fraunhofer-Institut
f�ur Angewandte Festk�orperphysik und weisen nach Herstellerangaben mit die be-
ste derzeit erreichbare CVD-Qualit�at auf. Die Transmission der 250 �m dicken
und 5 mm gro�en Scheiben erreicht im sichtbaren Spektralbereich nahezu die
Werte hochreiner nat�urlicher 2a-Diamanten. Die Proben erscheinen dementspre-
chend farblos mit einem leichten Grauschleier. Als freistehende Fenster bestehen
sie notwendigerweise aus polykristallinem Material. Betrachtet wird lediglich
eines der beiden �au�erlich nicht unterscheidbaren Fenster. Eine Ansicht unter
dem Lichtmikroskop bei 1000-facher Vergr�o�erung (siehe Fotos im Anhang) kann
keinen Aufschluss �uber eine polierte Wachstums- bzw. eine naturbelassene Sub-
stratseite liefern. Die Ober�ache erscheint als vollkommen glatt, abgesehen von
winzigen, gleichm�a�ig verteilten K�ornchen, die von der Mikroskop-Optik nicht
mehr aufgel�ost werden k�onnen und daher allenfalls wenige 100 nm gro� sein d�urf-
ten. Die Begri�e

"
Vorderseite\ und

"
R�uckseite\ beziehen sich daher im folgenden

auf die z-Position des Laserfokus. Um einen ersten �Uberblick �uber die r�aumli-
che Verteilung der Fluoreszenz zu gewinnen, wird zun�achst rechnergesteuert ein
dreidimensionales Raster des gesamten spektral nicht ge�lterten Fluoreszenz-
lichts erstellt. Dazu werden insgesamt 120 transversale Intensit�atsverteilungen
(vgl. bisherige Abbildungen) der Gr�o�e (80�m)2 bei zunehmender Tiefe z durch-
gef�uhrt. Die optischen Schrittweiten betragen in (x,y)-Richtung jeweils 2 �m und
in z-Richtung 2,4 �m (mechanisch 1 �m). Der CVD-Diamant ist demnach von ei-
nem dreidimensionalen Netzwerk sehr stark lumineszierender Linien vor einem
relativ dunklen Hintergrund durchzogen. Im �ubrigen kann eine Zunahme der
Netzliniendichte mit wachsender Tiefe z beobachtet werden. Demnach sollte die
oben als

"
R�uckseite\ bezeichnete Fl�ache die Substratseite mit kleinen Kristalli-

ten darstellen und die
"
Vorderseite\ als Wachstumsseite zu interpretieren sein.

Die Linien k�onnen nach [42] mit den Korngrenzen des polykristallinen Materials
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identi�ziert werden und kommen im weiteren Verlauf dieser Zusammenstellung
noch eingehender zur Sprache. Eine weitere Charakterisierung der makrosko-
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Abbildung 7.2: axiale Verteilung der Fluoreszenzintensit�at im CVD-Fenster, ge-
messen am Ort (x/y)=(40/40) in den Abb. 7.3.

pischen Struktur des Diamanten ergibt sich aus der axialen Fluoreszenzvertei-
lung. Abb. 7.2 stellt die Intensit�at in Abh�angigkeit von der mechanischen Tiefe
z an einem festen Ort (x,y) dar. Aufgrund des Brechungsindex von 2,4 erscheint
die CVD-Schicht bei einer solchen Messung d�unner, als es der Wirklichkeit ent-
spricht. Obwohl die Maxima auf bzw. dicht unterhalb der Vorder- bzw. R�uckseite
bei vielen �ahnlichen Messungen auftreten, sollte betont werden, dass es sich hier
um reines Fluoreszenzlicht und nicht etwa um Reexionen des Anregungslasers
handelt. Dessen Strahlung wird praktisch zu 100% herausge�ltert. Wie die Aus-
wertung der 3D-Fluoreszenzverteilung weiter zeigt, bestehen signi�kante struk-
turelle (und spektrale) Unterschiede zwischen Wachstums- und Substratseite.
Abb. 7.3 zeigt links einen Ausschnitt dieser 3D-Messung, aufgenommen auf oder
dicht unter der Wachstumsseite des Diamanten. Wie auch im vollst�andigen 3D-
Abbild zu sehen ist, treten in dieser Zone hinsichtlich der Lumineszenzintensit�at
plattenartige Strukuren auf, die m�oglicherweise mit transversalen Korngrenzen
in Verbindung gebracht werden k�onnen. Grunds�atzlich erscheint die Linie bei
738 nm auf dieser Vorderseite besonders dominant, jedenfalls weisen die auf-
genommenen Spektren im Vergleich zu Messungen im Zentralbereich einen ver-
gleichsweise geringen breitbandigen Anteil au�erhalb von 738 nm auf. Dargestellt
ist exemplarisch ein Spektrum an der gekennzeichneten Stelle (a). Messungen an
anderen Stellen liefern �ahnliche Resultate. Im rechten Bild ist die r�uckw�artige
Ober�ache (Substratseite) des CVD-Fensters dargestellt. Diese ist, verglichen
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Abbildung 7.3: Strukturelle und spektrale Unterschiede zwischen Vorderseite
(links) und R�uckseite (rechts). Die Kreise bezeichnen die Aufnahmestellen der
Spektren.

mit der Wachstumsseite, weit weniger strukturiert und weist im Gegensatz zum
Zentralbereich eine relativ gleichm�a�ige hohe Fluoreszenzintensit�at auf. Das auf
einer willk�urlich ausgew�ahlten Stelle (b) aufgenommene Spektrum besitzt einen
breitbandigen Untergrund unter der Si-Linie. Ferner kann wie schon in Spektrum
(a) die Linie bei 700 nm festgestellt werden, die nach [43] mit N-Aggregaten in
Verbindung gebracht wird. Die Anregungsleistung betr�agt bei allen in Abb. 7.3
dargestellten wie auch bei der zuvor pr�asentierten Messung in z-Richtung ca.
0,14 mW. �Uber die Ursache f�ur das unerwartet deutliche Hervortreten der SiV-
Linie nahe der Wachstumsober�ache kann nur spekuliert werden. M�oglicherweise
handelt es sich um eine Folge der von der Substrat- zur Wachstumsseite hin zu-
nehmenden Kristallqualit�at, die eine Verst�arkung der 738nm-Emission bewirkt
[?]. Aus dem Ober�achenbereich stammt denn auch das Spektrum in Abb. 7.4,
das verglichen mit der SiV-Emission einen sehr geringen Untergrund aufweist.
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Abbildung 7.4: Spektrum des SiV-Zentrums bei 300 K. Dekonvolution und das
sich daraus ergebende simulierte Spektrum sind nach unten versetzt gezeichnet;
weitere Erl�auterungen siehe Text.

Die niedrige Anregungsleistung (die Ramanlinie 2. Ordnung ist nicht sichtbar)
legt allerdings den Schluss nahe, dass hier eine sehr hohe Defektkonzentration
vorliegt, evtl. begleitet von vorherrschenden strahlenden Prozessen aufgrund gu-
ter Kristallstruktur. Die Daten eignen sich f�ur eine grobe Dekonvolution in ZPL
und Schwingungsmoden, wie sie in der untersten Kurve zu erkennen ist. Den
einzelnen Linien liegt jeweils das Modell einer Lorentz-Linie gem�a�

f(E) = f0
2

(E � E0)2 + 2
(7.3)

mit Parametern f0,  und E0 zugrunde. Man �ndet f�ur die Lage der vibronischen
Seitenlinien mit der Notation in Abb. 7.4:

A �! 1,642 eV �)

B �! 1,619 eV �)

C �! 1,588 eV
D �! 1,556 eV �)

E �! 1,525 eV �)
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Die mit �) gekennzeichneten Linien stimmen bez�uglich ihrer Energie in etwa mit
den in [32] ermittelten und z. T. in [38, 40] best�atigten �uberein. Angesichts der
Tatsache, dass die Messung bei 300 K und einer spektralen Au�osung von ca.
3 nm durchgef�uhrt wurde, k�onnen die Resultate zufriedenstellen. Als Breite der
ZPL ergibt sich

FWHM � 14 meV: (7.4)

Das entspricht etwa 6 nm und steht in �Ubereinstimmung mit dem in [40] gemes-
senen Wert von 13,6 meV bei 300 K.

Die bisher pr�asentierten Spektren wurden bei sehr geringen Laserleistun-
gen aufgenommen. Um das Verhalten der SiV-Emission bei hoher Pumpleistung
festzustellen und so den Einuss der Anregungsleistung auf das Spektrum zu stu-
dieren, wurden an einer festen Stelle (x,y,z) niedriger

"
Hintergrund\-Z�ahlrate im

Innern des CVD-Diamanten Spektren bei wachsender Anregungsleistung des La-
sers aufgenommen (siehe Abb. 7.5). Die Fluoreszenz allgemein und insbesondere
die Z�ahlrate bei 738 nm bleibt auch bei maximaler Laserleistung (� 90 mW)
zeitlich konstant, ein Ausbleichen kann hier jedenfalls innerhalb der Beobach-
tungszeit von ca. 30 min nicht festgestellt werden. Man erkennt qualitativ eine
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Abbildung 7.5: Einuss der Anregungsleistung auf das Spektrum (aufgenommen
an einer Stelle relativ niedriger Z�ahlrate im Innern des CVD-Fensters).
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Zunahme der SiV-Intensit�at mit der Anregungsleistung P, was durch eine nu-
merische Analyse (siehe Abb. 7.6) best�atigt wird. Aufgetragen ist der Quotient
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Abbildung 7.6: Zunahme des prozentualen Anteils der SiV-Linie an der Ge-
samtintensit�at mit wachsender Anregungsleistung. Die Daten basieren auf den
Spektren in Abb. 7.5.

aus integrierter Netto-Z�ahlrate der Si-Linie und Gesamtintensit�at. Der Anstieg
des schmalbandigen Si-Anteils mit zunehmender Anregungsleistung geht daraus
hervor. Ein �ahnliches Verhalten ist auch an der Stelle (a) in Abb. 7.7 aus der
Analyse der Korngrenzen feststellbar: Die bei schwacher Anregung kaum sicht-
bare Si-Linie wird mit wachsender Pumpleistung �ahnlich markant wie in Abb.
7.5. Dieser Sachverhalt kann m�oglicherweise mit dem unterschiedlichen S�atti-
gungsverhalten von SiV und den �ubrigen Fluoreszenzverursachern (NV u. a.)
zusammenh�angen, was wiederum die Vermutung einer relativ kurzen Zerfallszeit
des angeregten SiV-Zustands st�utzt. Wie eingangs erw�ahnt, stellen die besonders
hell lumineszierenden Korngrenzen das r�aumliche Charakteristikum der Probe
dar. Wegen ihrer Bedeutung f�ur die weiteren Schritte auf dem Weg zu einem
geeigneten Tr�agermaterial f�ur die Einzelphotonenquelle soll auf sie noch n�aher
eingegangen werden. Abb. 7.7 zeigt links oben eine typische transversale Inten-
sit�atsverteilung im Innern des CVD-Fensters. Die Schrittweite �(x,y) betr�agt 2
�m und die Laserleistung liegt wie bei den darunter abgebildeten Spektren bei
ca. 0,13 mW. Unterschiede in den Spektren auf den sehr stark lumineszierenden
hellen netzartigen Strukturen und den relativ leuchtschwachen Zwischenr�aum-
en andererseits sollen untersucht werden. Exemplarisch wird dazu jeweils ein
Spektrum auf einer Korngrenze (b) und eines in unmittelbarer N�ahe auf dunk-
lerem Hintergrund aufgenommen. Die dargestellten Ergebnisse sowie weitere,
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Abbildung 7.7: Zur Analyse der Korngrenzen. Die Kreise in der transversalen
Intensit�atsverteilung links oben bezeichnen die Aufnahmestellen der Spektren.
Rechts oben ist die Fluoreszenzverteilung senkrecht zum Verlauf einer Korngren-
ze aufgetragen, um deren Halbwertsbreite abzusch�atzen.

hier nicht aufgef�uhrte Messungen deuten darauf hin, dass die hellen
"
Netzlini-

en\ im betrachteten Spektralbereich breitbandig uoreszieren. Demgegen�uber
zeigen die dunklen Zwischenr�aume { also das Innere der einzelnen Kristallite {
eine weitaus schw�achere Lumineszenz. Die vorhandenen ZPL's des NV-Zentrums
(638 nm) und des SiV-Zentrums (738 nm) sind bei dem kleinen Ma�stab kaum
zu erkennen. Nach [39, 44] r�uhrt die Fluoreszenz an den Korngrenzen zum einen
von sp2-gebundenen Graphitphasen und amorphem Kohlensto� her, �ublichen
Defekten am �Ubergang zwischen zwei CVD-Kristalliten. Zum anderen siedeln
sich gerade in diesen Zonen w�ahrend des Wachstums Verunreinigungen in Form
von Fremdatomen an [44], so dass die Korngrenzen also besonders stark mit
Defekten dekoriert sind. In Abb. 7.7 ist rechts oben der Verlauf der Fluores-
zenzintensit�at n�aherungsweise senkrecht�) zu einer derartigen Korngrenze auf-
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getragen. Aus der etwa lorentzf�ormigen Verteilung resultiert nach Korrektur der
Winkelabweichung �) eine volle Halbwertsbreite von 2; 2 � 0; 5 �m. Daraus ist
zu schlie�en, dass sich CVD-Kristallite mit einer Gr�o�e von weniger als 2 �m
nicht mehr als solche au�osen lassen und deshalb die entsprechende Diamant-
schicht gleichm�a�ig hell erscheint. Dies tri�t o�enbar auf die Substratseite zu,
wo das Schichtwachstum mit Kristalliten im Sub-Mikrometer-Format beginnt
[42]. Gleichzeitig erkl�art sich damit die weitgehend strukturlose und starke Lu-
mineszenz der in Abschnitt 6.2 betrachteten Proben, insbesondere der kaum 1
�m

"
dicken\, visuell transparenten Probe 2'.

Zum Abschluss der hier vorgestellten Untersuchungen sind noch einige An-
merkungen zur r�aumlichen Verteilung der beobachteten optischen Zentren an-
gebracht. Um einen ersten Eindruck von der r�aumlichen Homogenit�at der Ver-
unreinigungen zu gewinnen, wird anhand einer gro��achigen zweidimensiona-
len Intensit�atsverteilung bei fester Fokustiefe z im Kristallinneren ein Feld der
Gr�o�e (5 �m)2 ausgew�ahlt, auf dem die Z�ahlrate niedrig (

"
dunkle Zone\) und

n�aherungsweise konstant ist. Sodann wird dieses Feld wie bei den Messungen in
Abschnitt 6.2 mit einer Schrittweite �(x,y) = 0,5 �m abgerastert und auf bei
mittleren Intensit�aten auf jedem Punkt ein Spektrum gemessen. Abgesehen von
geringen Schwankungen in der Z�ahlrate von etwa � 20% weisen die Spektren
keine wesentlichen Unterschiede auf. Sowohl die NV-Linie als auch die SiV-Linie
treten �achendeckend in Erscheinung. Auf manchen Punkten (x,y) ist zudem das
2-Phononen-Ramanspektrum bei ca. 615 nm zu erkennen. Eines dieser Spektren
ist in Abb. 7.8 exemplarisch dargestellt. Die Beobachtungen lassen folgenden
Schluss zu: Die r�aumliche Au�osung des konfokalen Mikroskops betr�agt trans-
versal 0,5 �m und axial ca. 2 �m. Damit l�asst sich aus dem �achendeckenden
Auftreten o. g. Linien und unter Annahme einer etwa homogenen Verteilung
auch in z-Richtung eine untere Schranke f�ur die Dichte n der NV- und SiV-
Zentren absch�atzen:

n > 2 � 1012 cm�3: (7.5)

Es sollte jedoch beachtet werden, dass diese �Uberschlagsrechnung nur ein sehr
grobes Ma� darstellt. Die tats�achliche Defektdichte d�urfte weit �uber diesem
Grenzwert liegen. Prinzipiell sollte es m�oglich sein, auf der Basis des bekannten
Fluoreszenzverhaltens einzelner NV-Zentren deren Dichte zu errechnen, wenn
diese wie hier jenseits des Au�osungsverm�ogens liegt. Aus einfachen analyti-
schen �Uberlegungen erh�alt man f�ur die Dichte einen Ausdruck der Form

n =
Iges
I0

�Z
R3

g(~r) d3r

��1
; (7.6)

wobei I0 die Intensit�at eines einzelnen Zentrums (bzw. dessen ZPL) im Fokus be-
zeichnet und Iges die Gesamtintensit�at des Zentrums (bzw. dessen ZPL) darstellt,
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Abbildung 7.8: Typisches Spektrum aus dem Inneren eines Korns. Als vorherr-
schende Lumineszenzzentren treten das NV-Zentrum mit der Null-Phononen-
Linie bei 638 nm und das SiV-Zentrum bei 738 nm hervor.

wie sie einem Spektrum wie in Abb. 7.8 entnommen werden kann. g(~r) beschreibt
eine Gewichtsfunktion, die die Unsch�arfe des Mikroskops ber�ucksichtigt und aus
der 3D-Intensit�atsverteilung eines einzelnen Defekts ermittelt werden mu�. Die
Methode sollte grunds�atzlich die Bestimmung beliebig niedriger Defektdichten
in Festk�orpern erlauben, kommt aber bisher nur f�ur das NV-Zentrum in Frage
und wurde auch noch nicht praktisch angewendet. Einen gewissen Unsicher-
heitsfaktor im Hinblick auf die Messung von Linienintensit�aten bei bestimmten
Pumpleistungen stellt n�amlich der m�oglicherweise vorhandene breitbandige Un-
tergrund dar, der nicht von Punktdefekten wie dem NV- oder SiV-Zentrum ver-
ursacht wird. Dessen Beitrag zur Gesamtintensit�at und das S�attigungsverhalten
sind noch nicht genau bekannt. Au�erdem m�ussen u. U. E�ekte wie Absorption
und Fluoreszenzl�oschung (

"
Quenching\) ber�ucksichtigt werden, um Dichtemes-

sungen mit der angestrebten Genauigkeit auf eine solide Basis zu stellen.

Zusammenfassend l�asst sich sagen, dass die beschriebenen Messungen erst-
mals direkten Aufschluss �uber die uoreszenzbezogene r�aumliche Struktur in
CVD-Diamant und das Spektrum des SiV-Defekts bei 300 K geben konnten.
Dennoch liegt die Defektdichte auch in den leuchtschw�achsten Zonen im Innern
der einzelnen Kristallite noch weit �uber dem f�ur die Einzeldefektspektroskopie
notwendigen Wert von n � 1012 cm�3. Der n�achste Abschnitt versucht daher
Wege aufzuzeigen, auf denen dieses Dilemma zu beseitigen sein sollte.
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7.3 Erzeugung einzeln detektierbarer SiV - De-

fekte

Nach den an heteroepitaktischen CVD-Proben gewonnenen Erkenntnissen stellt
sich die Frage, wie sich einzeln adressierbare SiV-Zentren produzieren lassen.
Das Problem besteht aus zwei Teilen: Erstens ist die Dichte der SiV-Zentren auf
einen passenden Wert (etwa 1010�1 cm�3) einzustellen und zweitens ist f�ur einen
ausreichend geringen spektralen Untergrund (idealerweise Ramanlicht) zu sor-
gen. Drei daf�ur in Frage kommende Methoden, n�amlich Dotierung und Ionenim-
plantation von HPHT-Kristallen sowie das homoepitaktische CVD-Wachstum,
werden im folgenden knapp beschrieben.

7.3.1 Dotierung

Die einfachste und nat�urlichste Vorgehensweise besteht im Prinzip darin, Ein-
zelkristalle bereits beim Wachstum im HPHT-Verfahren mit Si zu dotieren. Der
als Katalysator f�ur die Kristallzucht zugesetzten Fe-/Ni- oder Co-Legierung wird
zu diesem Zweck eine geringe Menge Si beigemischt. Die Si-Atome werden so zu
einem gewissen Prozentsatz in den entstehenden HPHT-Kristall eingebaut. �Ahn-
lich wie beim NV-Zentrum kann die Feineinstellung der SiV-Dichte anschlie�end
durch e�-Bestrahlung und Ausheizen bis etwa 800ÆC erfolgen. F�ur h�ohere De-
fektkonzentrationen wurde das Verfahren bereits erfolgreich praktiziert [45, 46]
und sollte demnach auch bei geringeren Si-Konzentrationen funktionieren. Der
prim�ar f�ur die Herstellung dotierter HPHT-Diamanten in Frage kommende kom-
merzielle Hersteller zeigt sich an dem Projekt jedoch desinteressiert, so dass eine
Realisierung derzeit fraglich erscheint.

7.3.2 Ionenimplantation

Bei der Ionenimplantation werden die gew�unschten Dotieratome gew�ohnlich in
einfach ionisierter Form mittels eines Teilchenbeschleunigers in den Kristall ge-
schossen. Bei g�angigen Halbleitermaterialien wie Si dient die Methode seit Jah-
ren standardm�a�ig zur Herstellung p- oder n-leitender d�unner Schichten knapp
unter der Ober�ache. Im Fall von Diamant steht man vor dem Problem, das
die unvermeidlichen Strahlensch�aden wegen der H�arte und Metastabilit�at des
Materials nicht vollst�andig regenerierbar sind. Konkret st�o�t das Ion beim Ein-
dringen in den Kristall unelastisch mit Elektronen und C-Kernen, die auf diese
Weise von ihren Gitterpl�atzen verdr�angt werden, ihrerseits wieder C-Atome aus
den Bindungen rei�en und so Kan�ale von Leerstellen hinterlassen [27, 25]. Die
implantierten Ionen selbst dringen je nach Strahlenergie nur wenige 100 nm
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in den Kristall ein und sind bzgl. ihrer Tiefe etwa gaussverteilt. Um die Strah-
lensch�aden auf ein Minimum zu senken, ist nach der Implantation das Ausheizen
der Probe erforderlich, das einige der Fehlstellen mit C-Atomen au��ullt und so
die Kristallstruktur ann�ahernd wieder herstellt [47, 48]. Da dieses Verfahren be-
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Abbildung 7.9: Zeitlicher Verlauf des Ausbleichens auf der r�uckseitigen Ober-
�ache des 1b-Diamanten.

reits mehrfach erfolgreich zur Erzeugung optisch aktiver SiV-Zentren eingesetzt
wurde [30, 31], wird in der vorliegenden Arbeit dieser Weg ebenfalls beschritten.
Dazu werden vier vorhandene HPHT-Kristalle ausgew�ahlt, 3 St�uck vom Typ

"
1b\ und ein 2a-Exemplar. Aufgrund der geringen Eindringtiefe der Ionen ist
auf eine m�oglichst uoreszenzarme Ober�ache zu achten. Bei der diesbez�uglichen
Voruntersuchung stellte sich heraus, dass die bereits in [10] beobachteten Inten-
sit�atsmaxima auf Vorder- und R�uckseite einiger 1b-Proben ausbleichen. Abb.
7.9 stellt den zeitlichen Verlauf der Fluoreszenzintensit�at auf einer zuf�alligen
Stelle der R�uckseite des Kristalls bei voller Laserleistung dar. In Abb. 7.10 ist
links noch einmal eine typische axiale Fluoreszenzverteilung zu sehen, w�ahrend
rechts die Abnahme der ausbleichenden Ober�achenlumineszenz (oben) nach
einmaliger (Mitte) und zweimaliger (unten) Bestrahlung in zunehmender Tiefe
z dargestellt ist. Abb. 7.11 analysiert die Zeitabh�angigkeit des Ausbleichens. Die
Daten dieser und �ahnlicher Messungen folgen einem multiexponentiellen Modell
der Form

I(t) = I0 +
3X

i=1

ci e
�t=�i (7.7)



7.3. ERZEUGUNG EINZELN DETEKTIERBARER SIV - DEFEKTE 103

-8 -6 -4 -2 0

250

500

750

1000

1250

1500

1750

-75 -50 -25 0 25 50

2

6

10

14

Z
äh

lra
te

 (
10

00
/s

)

Tiefe (µm) Tiefe (µm)

Z
äh

lra
te

 (
1/

s)

Abbildung 7.10: Zum Ph�anomen der ausbleichenden Ober�achen einiger 1b-
Diamantproben. Links die axiale Fluoreszenzverteilung auf einer zuf�allig aus-
gew�ahlten Stelle der Vorderseite, rechts die Abnahme der Ober�achenuoreszenz
auf einer anderen Stelle bei wiederholter Bestrahlung in zunehmender Tiefe. Die
Z�ahlraten der oberen und mittleren Kurve sind zur besseren �Ubersicht um jeweils
400 s�1 versetzt dargestellt.

mit Zeitkonstanten � zwischen 0,1 ns und mehreren ns. Die ausbleichende Lumi-
neszenz k�onnte demnach auf mindestens 3 verschiedene Verursacher zur�uckge-
hen. Messungen ergaben, dass durch mehrmin�utige Bestrahlung mit 532 nm die
Ober�achenuoreszenz dauerhaft z. T. bis auf Raman-Niveau reduziert werden
kann. Da es sich aber wegen der Gr�o�e der Diamanten um ein extrem aufwendi-
ges Verfahren handelt, wurde versucht, mit einem 350nm-UV-Laser die Kristal-
le gro��achig zu bestrahlen. W�ahrend bei einer Probe die Prozedur tats�achlich
Wirkung zeigte, war im Fall des zweiten { allerdings k�urzer bestrahlten { 1b-
Diamanten dieser Art kein signi�kanter Einuss festzustellen. Die Implantation
selbst wurde schlie�lich an der Universit�at G�ottingen bei 400 keV und T = 80 K
mit Strahlendosen zwischen 108 und 1012 cm�2 durchgef�uhrt und anschlie�end
selbst bei 800ÆC ausgeheizt. Aufgrund der gew�ahlten Strahlendosen ist eine mitt-
lere Si-Fl�achendichte von 1 �m�2 und mehr und in der Folge das Auftreten von
evtl. isolierten SiV-Defekten zu erwarten, sofern die Fehlstellenlumineszenz bei
� � 740 nm im im vertretbaren Rahmen bleibt. Systematische Untersuchungen
der implantierten Proben stehen allerdings noch aus.

7.3.3 homoepitaktische Nano-Diamanten

Den experimentell reizvollsten Zugang zum gestellten Problem bietet vermutlich
folgendes Vorgehen:

� Um die st�orenden Korngrenzen zu vermeiden und so die Defektdichte zu
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Abbildung 7.11: Zeitlicher Verlauf der Ober�achenuoreszenz auf einer zuf�allig
ausgew�ahlten Stelle der Vorderseite eines 1b-Diamanten, die durchgezogene Kur-
ve repr�asentiert einen exponentiellen Fit (siehe Text).

reduzieren, wird zun�achst ein CVD-Film unter optimalen Bedingungen
und Zusatz geeigneter Mengen Si homoepitaktisch gewachsen.

� Da die Defektdichte des SiV-Zentrums und anderer (st�orender) Punkt-
defekte auch dann noch �uber dem Grenzwert von n = 1012 cm�3 liegen
d�urfte, werden mittels hochreaktivem Sauersto�-Plasma pixelartige Struk-
turen in die homoepitaktische CVD-Schicht ge�atzt, sodass e�ektiv �xierte
Nanokristalle entstehen.

� Wie Abb. 7.12 zeigt, nimmt die mittlere Defektanzahl pro
"
Pixel\ wie d3

ab, wenn d die Kantenl�ange eines ann�ahernd w�urfelf�ormigen Nanokristalls
bezeichnet.

� Verbliebene unerw�unschte Lumineszenzzentren mit einer ZPL < 650 nm
k�onnen durch Anregung mit einem roten Diodenlaser bei 650 nm oder 690
nm

"
gel�oscht\ werden. Obwohl damit auch Nachteile wie eine schlechte-

re r�aumliche Au�osung [10] und technische Probleme mit der Strahltei-
lung etc. verbunden sind, liegen die Vorteile auf der Hand: Neben einer
eÆzienteren Anregung der SiV-Lumineszenz [25] w�are damit das sp�ater
angestrebte Pulsen [11, 24] sehr einfach zu realisieren.

Mit ersten Vorbereitungen zu diesen Versuchen wurde bereits begonnen, die
Durchf�uhrung geht jedoch �uber den Rahmen dieser Arbeit hinaus und soll in
den kommenden Monaten systematisch anlaufen.
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Abbildung 7.12: Kantenl�ange kubischer nanokristalliner Diamanten, die bei ge-
gebener Defektdichte erforderlich ist, um im Mittel je ein Lumineszenz-Zentrum
pro Nanokristall zu erhalten.
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Kapitel 8

Der 694 nm - Defekt in

1b-Diamant

Wie in [10] bereits berichtet wird, weist der untersuchte 1b-Diamant neben
dem relativ h�au�gen NV-Zentrum einen weiteren optisch aktiven Defekt mit
einer ungew�ohnlich scharfen Lumineszenzlinie bei ca. 694 nm auf, dessen Her-
kunft bis vor kurzem ungekl�art war. Nach neueren Erkenntnissen d�urften Eisen-
Verunreinigungen f�ur die Lumineszenz verantwortlich sein. Im folgenden Kapitel
sollen nun einige Untersuchungen am 694nm-Zentrum dargestellt und in dem
Zusammenhang diskutiert werden, inwieweit dieser Defekt als neue Einzelpho-
tonenquelle in Betracht kommt.

8.1 Leuchtkraft, H�au�gkeit und Gr�o�e

Im Gegensatz zum NV-Zentrum konnte das in Rede stehende Zentrum nur sehr
selten beobachtet werden. Obwohl der Defekt eine ungew�ohnlich gro�e Leucht-
kraft besitzt und sich daher auf einem zweidimensionalen Rasterbild selbst bei
nicht optimaler Justage in z-Richtung viel eher bemerkbar macht als das NV-
Zentrum, war auf einer Fl�ache von (80 �m)2 i. d. R. keines dieser Objekte aus-
zumachen. In einem einzigen Fall lie�en sich zwei 694nm-Defekte mit einem
Abstand von ca. 50 �m quasi abwechselnd beobachten. Bisher wurde zwar keine
explizite Dichtebestimmung anhand eines 3D-Scans durchgef�uhrt, die Anzahl-
dichte liegt jedoch sicher mindestens eine Gr�o�enordnung unter der NV-H�au�g-
keit:

n694 � 108cm�3 (8.1)

Darauf deuten auch fr�uhere gro�r�aumige Untersuchungen des Kristalls hin [10],
wonach die ca. 70 beobachteten Defekte in einem Volumen von 15�m�15�m�
60 �m eine durchweg ungef�ahr gleiche Helligkeit aufwiesen. Trotzdem konnten

107
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im Lauf der Zeit, wohl beg�unstigt durch die hohe Leuchtkraft, etwa 10 mut-
ma�lich verschiedene Exemplare des 694nm-Zentrums beobachtet und z.T. un-
tersucht werden. Alle diese Zentren blieben r�aumlich �xiert und wiesen eine
dem Au�osungsverm�ogen entsprechende r�aumliche Ausdehnung auf. Anhand des
gew�ohnlichen zwei- bzw. dreidimensionalen Scans unterschieden sich die Defekte
daher nur durch ihre Helligkeit von den NV-Zentren. An einem Exemplar, im
folgenden \X694" genannt, wurden �uber einen Zeitraum von ca. zwei Monaten
hinweg mehrere m�oglichst quantitative Messungen vorgenommen. Vorteilhaft
wirkte sich dabei aus, dass X694 in praktisch gleicher Tiefe z ca. 20 �m von
dem im ersten Teil der Diplomarbeit untersuchten NV-Zentrum (im folgenden
als \NV �" bezeichnet) entfernt lag. Damit ergab sich die M�oglichkeit, verglei-
chende Untersuchungen an den beiden Defekten anzustellen, die nicht durch
ver�anderte AufsammeleÆzienz, Justage o. �a. verf�alscht sein sollten. Zun�achst
wurde versucht, die maximalen Leuchtkr�afte der beiden Zentren zu vergleichen.
Zu diesem Zweck wurde mit Plaser = 42 mW eine Anregungsleistung gew�ahlt, bei
der sowohl NV-Zentrum als auch X694 s�attigen bzw. zumindest einen Gro�teil
ihres Emissionsverm�ogens erreicht haben. Zur Bestimmung der NV-Fluoreszenz
konnte auf ein Raman-Filter vor den Detektoren verzichtet werden, w�ahrend
es sich im Fall von X694 als notwendig erwies, die Linearit�at der Detektoren
(vgl. Abschn. 3.2.3) durch ein Grau�lter mit einer Transmission T � 10% sicher
zu stellen. Abb. 8.1 stellt die auf die Grau�lterwirkung korrigierten Helligkei-
ten von NV-Defekt und X694 gegen�uber. Der Anschaulichkeit wegen wurde f�ur
beide Zentren diesselbe Skala gew�ahlt, d. h. gleicher Grauton entspricht glei-
cher Intensit�at. X694 w�urde demnach ein unmittelbar benachbartes NV-Zentrum
�uberblenden. Abb. 8.2 zeigt die Intensit�atspro�le mit auf das jeweilige Maximum
bezogener Skalierung: Aus den untergrundkorrigierten Z�ahlraten ergibt sich eine
Absch�atzung f�ur das Leuchtkraftverh�altnis der beiden Defekte:

I(X694)

I(NV �)
= 70� 30 (8.2)

Hier wurden die �uber den Scanbereich �x�y integrierten Z�ahlraten benutzt,
um ggf. eine nicht optimale Fokussierung auszugleichen. Bei der Unsicherheit
von ca. 43% handelt es sich um den Maximalfehler aufgrund der Unsicherheit in
der Raman-Bestimmung. Zumindest der spezielle Defekt \X694" ist damit um
bis zu 1 bis 2 Gr�o�enordnungen(!) heller als ein NV-Zentrum. Umso erstaunli-
cher erscheint vor diesem Hintergrund die Tatsache, dass auch X694 von quasi
punktf�ormiger Struktur sein d�urfte. Darauf deuten jedenfalls die �uber NV � und
X694 durchgef�uhrten 3d-Scans hin, nach denen im Rahmen der Messgenauigkeit
beide Zentren gleiche Form und Gr�o�e an der Au�osungsgrenze besitzen.
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Abbildung 8.1: NV � (links) und X694 (rechts) bei Anregung mit P = 42 mW,das
NV-Zentrum ist bei gleicher Graustufenskalierung nicht mehr sichtbar

8.2 Spektrum und S�attigungsverhalten

Wie bereits erw�ahnt, dominiert eine ausserordentlich intensive Linie bei ca.
694 nm das Lumineszenzspektrum(Abb. 8.3). Betreibt man das Gitterspektro-
meter mit einer Au�osung �� ' 1.5 nm, so ergibt sich eine Halbwertsbreite von
ca. 2.5 nm. Dieser Wert liegt freilich noch einen Faktor 105 �uber der nat�urlichen
Linienbreite eines typischen �Ubergangs mit 10 ns Lebendauer. Auf der langwel-
ligen Seite der 694nm-Linie sind im gegenseitigen Abstand von etwa 7 nm 3
Linien zu erkennen, von denen die langwelligste am st�arksten hervortritt. Am
kurzwelligen Ende des Spektrums ist ebenfalls eine relativ breitbandige Emissi-
on zu beobachten, deren St�arke in Richtung auf die Hauptlinie etwas abklingt.
Die Spektren der meisten anderen untersuchten Defekte dieses Typs unterschie-
den sich im �ubrigen kaum von dem hier dargestellten, insbesondere wies der
Ausl�aufer des Spektrums auf der langwelligen Seite fast immer die gleiche Un-
terstruktur mit einer relativ deutlichen Erhebung bei ca. 717 nm auf. Ledig-
lich zwei Exemplare zeigten deutliche Abweichungen (Abb. 8.4) vom Durch-
schnitt. Allerdings ist nicht auszuschlie�en, dass im Fall der besonders schwach
ausgepr�agten Verbreiterung eine vor�ubergehend verminderte Laserleistung oder
AufsammeleÆzienz die Z�ahlrate w�ahrend der Messung gesenkt hat. Anderer-
seits k�onnte der massive Untergrund des zweiten Spektrums in Abb. 8.4 auf ein
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Abbildung 8.2: Intensit�atspro�le von NV � und X694 in x-Richtung, die durch-
gezogenen Kurven sind Gauss-Fits an die Messwerte.

zweites Lumineszenzzentrum mit nur wenigen Gitterkonstanten Abstand vom
694nm-Defekt zur�uckzuf�uhren sein. Als m�oglicher Kandidat kommt wegen der
vage erkennbaren Linie bei 738 nm z. B. wieder ein NV-Zentrum in Frage.

Neben der rein spektralen Verteilung des Lichts ist auch die Frage von Inter-
esse, wie die emittierte Intensit�at von der Anregungsleistung abh�angt. Zun�achst
erscheint es denkbar, dass sich die relativen Anteile der 694nm-Linie und des
breitbandigen Unterbaus amGesamtspektrum mit der Anregungsleistung �andern.
Um dies zu untersuchen, wurde das Spektrum einmal unter sehr niedriger und
dann unter maximaler Anregungsleistung aufgenommen, wobei im letzten Fall
wieder das Grau�lter eingesetzt werden musste. Abb. 8.5 zeigt die Di�erenz
der relativen prozentualen Anteile der verschiedenen Wellenl�angen am jewei-
ligen Gesamtspektrum zwischen starker und schwacher Anregung. Ein Wert
�Irel = �2:3 f�ur �0 = 649 nm bedeutet also beispielsweise, dass sich der Anteil
der Intensit�at auf �0 von 18% unter schwacher auf 15.7% unter starker Anregung
reduziert. Der kurzwellige Anteil des Spektrums einschlie�lich der 694nm-Linie
nimmt demnach mit zunehmender Anregungsleistung ab, der langwellige hinge-
gen zu. Abgesehen von diesen recht geringen �Anderungen im Spektrum w�achst
nat�urlich die Emission des Zentrums in bestimmter Weise mit der eingestrahlten
Anregungsintensit�at. Abb. 8.6 zeigt diese Abh�angigkeit wieder f�ur das Testzen-
trum X694. Die Messung wurde durch das auf � = 694 nm eingestellte Spektro-
meter vorgenommen. Trotzdem war es wie schon beim Leuchtkraftvergleich mit
NV � erforderlich, die maximale Z�ahlrate des Detektors mit einem Grau�lter auf
ca. 20�103s�1 zu begrenzen (vgl. Abschnitt 6.2). Wie der in Abb. 8.6 einzeichnete
Fit zeigt, folgen die Daten sehr gut dem vom NV-Zentrum bekannten Modell

r(P ) = r0 � P

P + Psat
+ � � P (8.3)
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Abbildung 8.3: Spektrum von X694, die Ramanlinie bei ca. 615 nm verschwindet
aufgrund der extrem geringen Anregungsleistung im Detektorrauschen

Die S�attigungsleistung ergibt sich daraus zu Psat ' 2mW , ein Wert, der noch
unter dem f�ur NV � ermittelten liegt (vgl. Abschn. 4.1). F�ur gro�eAnregungs-
leistungen oberhalb von etwa 30 mW nimmt die Lumineszenz linear zu. Die-
ser Anstieg kann wegen der Messung durch das Spektrometer nicht , wie man
vielleicht zun�achst vermuten k�onnte, auf Ramanlicht oder auch direkte Laser-
strahlung zur�uckgef�uhrt werden. Ferner ergab eine analoge Messung einige �m
neben X694 im defektfreien Diamant eine maximale Z�ahlrate bei voller Laser-
leistung von etwa 100 s�1, ein v�ollig vernachl�assigbarer Wert. Aus dem glei-
chen Grund scheint auch eine m�ogliche Eigenuoreszenz optischer Komponen-
ten des konfokalen Mikroskops ausgeschlossen. Im �ubrigen wurde der Versuch
ohne Spektrometer, stattdessen unter Verwendung des aus Kapitel 4 bekannten
700nm-Interferenz�lters wiederholt - mit nahezu gleichen Ergebnissen, die zu-
dem noch eine fr�uhere Messreihe auf dem in Abb. 8.4 rechts dargestellten Defekt
best�atigen, sodass der Verlauf von r(P ) als ziemlich sicher gelten kann.



112 KAPITEL 8. DER 694 NM - DEFEKT IN 1B-DIAMANT

600 650 700 750 800 850

2

4

6

8

10

600 650 700 750 800 850

1

2

3

4

5

Wellenlänge (nm) Wellenlänge (nm)

Z
äh

lra
te

 (
10

00
/s

)

Abbildung 8.4: Spektren von 694nm-Defekten mit relativ schwachem (links) und
ungew�ohnlich starkem (rechts) breitbandigen Unterbau.
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Abbildung 8.5: �Anderung der relativen spektralen Anteile von X694 an der Ge-
samtemission beim �Ubergang von schwacher zu starker Anregung.
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Abbildung 8.6: \S�attigungsverhalten" von X694, gemessen durch das Spektro-
meter auf � = 694 nm. Die durchgezogene Kurve beschreibt einen Fit an die
Messpunkte (siehe Text).
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Abbildung 8.7: Die 632.8nm-Linie des HeNe-Lasers in 1. Beugungsordnung. Die
Au�osung des Spektrometers ergibt sich zu �� = 0.5 nm.

8.3 Herkunft der 694nm-Linie

K. Iakoubovskii beobachtete vor einiger Zeit eine ungew�ohnlich scharfe und hel-
le Lumineszenzlinie bei ca. 693 nm in HPHT-Diamanten niedriger Sticksto�-
Konzentration [49]. Als Ursache wurden aufgrund von Dotierexperimenten zu-
n�achst Co-Verunreinigungen vermutet, sp�ater stellte sich jedoch Eisen (Fe) als
wahrscheinliche Ursache dieser Linie heraus [50]. Nun ist bei der Zuordnung ei-
nes Spektrallinie allein anhand einer etwa \passenden" Wellenl�ange schon wegen
der Vielfalt der Defekte in Diamant stets Vorsicht geboten. Die Vermutung, dass
es sich bei den 694nm-Defekten tats�achlich um mutma�liche Fe-Zentren handelt,
sollte daher noch durch weitere Kriterien �uberpr�uft werden. Relativ einfach lie�
sich eine eventuelle Feinstruktur der 694nm-Linie messen, da hierzu nur die
Au�osung unseres Spektrometers verfeinert werden musste. Dies geschah - auf
Kosten der Z�ahlrate - durch Verl�angerung des Gitter-Detektor-Abstandes unter
zus�atzlicher Verwendung einer 75 �m-Lochblende. Aus der Breite der HeNe-Linie
(Abb.8.7) ergab sich das Au�osungsverm�ogen zu �� = 0.5 nm. Abb. 8.8 zeigt
schlie�lich die Feinstruktur der fraglichen Linie, wiederum gemessen an X694.
Es tritt also eine Dublettaufspaltung zu Tage, anhand derer die Herkunft der
Linie nun mit gro�er Sicherheit gekl�art werden kann. Iakoubovskii et al. stellten
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Abbildung 8.8: Substruktur der 694nm-Linie von X694

n�amlich bei ihren Lumineszenzuntersuchungen eine ganz �ahnliche Substruktur
zweier verschieden intensiver Peaks fest, die sie einer Aufspaltung des Grundzu-
standes zuschreiben.1. Die Energie der beiden Unterlinien wird in [50] zu 1.7869
eV (693.9 nm) bzw. 1.7906 eV (692.4 nm) angegeben2, w�ahrend die hier gewon-
nenen Resultate Wellenl�angen von ca. 694.3 nm bzw. 692.9 nm liefern, was einer
Abweichung von 0.5 nm entspricht. Ungenauigkeiten in der Kalibrierung unseres
einfachen Spektrographen sind nat�urlich m�oglich. Andererseits berichten Iakou-
bovskii et al. von einer (simultanen) Verschiebung der beiden Linien um ca. 2.5
meV (1 nm), wenn die Messungen statt bei Raumtemperatur, worauf sich obige
Angaben beziehen, bei 77 K durchgef�uhrt wurden. Au�erdem scheinen span-
nungsinduzierte Linienverschiebungen denkbar. Insofern kann die Abweichung
durchaus auch \physikalischer" Natur sein. Hinsichtlich der Linienbreiten stim-
men die eigenen Messungen mit den von Iakoubovskii et al. ermittelten allerdings
sehr gut �uberein. Ein Fit ergab Halbwertsbreiten von 2.4 meV bzw. 2.2 meV,
indes in [50] von 2.4 meV berichtet wird. Im �ubrigen folgen die Teillinien in 8.8
jeweils klar einem Lorentzpro�l, was auf das Fehlen inhomogener Verbreiterun-
gen hindeutet. Betrachtet man zu guter Letzt noch die Gr�o�e der Aufspaltung,

1noch nicht ver�o�entlichte Ergebnisse, daher hier nicht abgebildet
2in der Festk�orperspektroskopie ist die eV-Skala der g�angige Ma�stab
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so �ndet man ��split = 3.6 meV gegen�uber Iakoubovskii's Wert von 3.7 meV.

8.4 Diskussion

Die Identi�kation der 694nm-Linie mit der in [49, 50] dokumentierten darf so-
mit als ziemlich gesichert gelten. Dass der Defekt dort mit Eisen in Verbindung
gebracht wird, erscheint plausibel, da die positiv auf 694nm-Lumineszenz ge-
testeten Proben fast durchweg mit Fe-Katalysatoren hergestellt worden sind.
Dies tri�t auch auf den in der vorliegenden Arbeit verwendeten Kristall zu,
f�ur den nach Auskunft von Drukker Fe- und Ni- Katalysatoren zum Einsatz
kamen. Wie Iakoubovskii weiter berichtet, detektierte er nur in Proben sehr ge-
ringer Sticksto�-Dichte � 1 ppb ein messbares Signal und schloss daraus auf
einen positiven Ladungszustand des Fe-Zentrums. Einen weiteren Hinweis auf
die atomare Struktur sollte die S�attigungskurve liefern. Die verh�altnism�a�ig klei-
ne S�attigungsintensit�at weist auf einen eher langsamen �Ubergang oder aber sehr
e�ektive Anregung (gro�er Wirkungsquerschnitt etc.) hin. Ob es sich bei dem
linearen Anstieg der S�attigungskurve f�ur hohe Leistungen nicht doch um einen
messtechnischen E�ekt handelt, konnte noch nicht endg�ultig gekl�art werden.
Denkbar w�are allerdings auch eine Anregung aus dem oberen in noch h�ohe-
re Zust�ande(\excited state absorption"), die eine wirkliche S�attigung praktisch
verhindert. Welche Erkenntnisse liefert das Gesamtspektrum? Interpretiert man
die 694nm-Linie in �ublicher Weise als ZPL und den langwelligen Ausl�aufer als vi-
bronisches Band, so deutet der au�ergew�ohnlich schwache phononische Unterbau
auf geringe Elektron-Phonon-Kopplung hin, ein typisches Merkmal von �Uber-
gangsmetallionen auf Zwischengitterpl�atzen. Nun besitzen �Ubergangsmetallio-
nen in Kristallgittern noch eine weitere charakteristische Eigenschaft. Optische
�Uberg�ange �nden h�au�g innerhalb der nicht abgeschlossenen 3d-Schale statt, die
nach au�en durch das 4s-Orbital abgeschirmt wird. Die Auswahlregel �L = �1
verbietet aber solche �Uberg�ange, was i. d. R. lange Lebensdauern der angeregten
Zust�ande zur Folge hat. So auch im vorliegenden Fall: Iakoubovskii ermittelte
�uber gepulste Anregung eine Zerfallszeit von 7 ms bei 300 K und 10 ms bei 77 K.
Dies w�urde als maximale Emissionsrate eines einzelnen Zentrums etwa 140 s�1

ergeben, ein auch ohne Ber�ucksichtigung der AufsammeleÆzienz von 10�4 viel
zu geringer Wert. Es stellt sich also die Frage, wie die beobachtete hohe Lumines-
zenzintensit�at zustande kommt (vorausgesetzt nat�urlich, es handelt sich bei dem
fraglichen Defekt tats�achlich um den in [50] beschriebenen). Iakoubovskii selbst
erk�art die auch in seinen Untersuchungen trotz einer gesch�atzten Konzentration
der Fe-Defekte von wenigen ppb sehr markante Linie mit m�oglichen Wechsel-
wirkungen in h�oheren angeregten Zust�anden, die den �Ubergang schlie�lich doch
erlauben k�onnten. Aus Sicht der Einzeldefektspektroskopie scheint andererseits
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auch denkbar, dass sich w�ahrend des Kristallwachstums clusterartige Einschl�usse
gleicher Lumineszenzverursacher wie z. B. Eisen gebildet haben. Diese w�urden
dann auf kleinem Raum gemeinsam, aber unabh�angig voneinander emittieren.
Eine solche Hypothese st�unde im Einklang mit mehreren HBT-Messungen auf
694nm-Zentren, die keinerlei Anzeichen f�ur antibunching lieferten. Wie jedoch
eine kurze Rechnung zeigt, w�aren Agglomerate von mehr als 106 Fe-Atomen
auf einem Raum von etwa 1 �m n�otig, um auf diese Weise die beobachteten
Z�ahlraten zu erzeugen - ein unwahrscheinlicher, wenn auch nicht v�ollig ausge-
schlossener Fall. Sollten jedoch tats�achlich e�ektive Spin-Bahn-Kopplungen o. �a.
in der Elektronenkon�guration besagten �Ubergang zu einem erlaubten machen,
k�onnten eventuell auch sehr kurze Zerfallszeiten von 1 ns und weniger auftreten.
In diesem Fall w�aren die detektierten 694nm-Zentren fast ideale Einzelphotonen-
quellen, die f�ur die gegenw�artige HBT-Elektronik schlicht zu schnell sind (vgl.
Abschnitt 3.3.2). Hier sollten auf jeden Fall weitere Nachforschungen Klarheit
scha�en.
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Kapitel 9

Zusammenfassung und Ausblick

Zielsetzung der vorliegenden Diplomarbeit war es, das Komplementarit�atsprin-
zip als fundamentales Gesetz der Quantenmechanik mittels einer festk�orperba-
sierten Einzelphotonenquelle zu demonstrieren und diese im Hinblick auf einen
sp�ateren Einsatz in der Quantenkryptographie weiterzuentwickeln.

Die Hauptkomponenten des Grundlagenexperiments zur Komplementarit�at
bestehen aus einer Einzelphotonenquelle sowie einem Mach-Zehnder-Interfero-
meter. Die Einzelphotonen wurden dabei von einer neuartigen, au�erordentlich
stabilen und einfach zu bedienenden Quelle zur Verf�ugung gestellt, die aus einem
isolierten Sticksto�-Fehlstellen-Defekt im Diamant besteht und im konfokalen
Mikroskop bei Raumtemperatur Z�ahlraten von einigen 1000 s�1 erm�oglicht.

Zur Demonstration des Komplementarit�atsprinzips im Sinn des Welle-Teil-
chen-Dualismus wurde ein kompaktes Mach-Zehnder-Interferometer aufgebaut.
Bei optimaler Justage konnte ein Interferenzkontrast von bis zu 97.5% und
bei Bedarf eine tagelange Phasenstabilit�at erzielt werden. Um die Interferenz
von Einzelphotonen aufzuzeigen und so den Welle-Teilchen-Dualismus zu ver-
anschaulichen, war zun�achst eine einfache Hanbury-Brown-Twiss-Anordnung zu
realisieren, indem die Detektoren direkt hinter dem ersten Strahlteiler in den
beiden Interferometerarmen platziert wurden. Die Korrelationsfunktion g(2)(�)
zeigt unter Ber�ucksichtigung der Hintergrundz�ahlraten perfektes

"
photon anti-

bunching\ und weist die benutzte Lichtquelle als echten Einzelphotonen-Emitter
aus. Eine derartige Messung nimmt ferner auf den Teilchencharakter des Lichts
Bezug und liefert Welcher-Weg-Information, wodurch die M�oglichkeit zur Inter-
ferenz ausgeschlossen wird. Diese Messung zeigt, dass wir ein einzelnes Photon
nur in einem der beiden Arme des Interferometers detektieren werden. Abge-
sehen von Untergrundfehlern wird nie ein Photon in beiden Armen detektiert.
Trotzdem werden wir, wenn die beiden Arme am zweiten Strahlteiler des MZI
�uberlagert werden, unter Verzicht auf Welcher-Weg-Information Interferenzen
beobachten.
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Der Aufbau gestattete die fast vollst�andige Aufnahme der Fouriertransfor-
mierten des Spektrums mit einem maximalen Interferenzkontrast von ca. 96%.
Mittels eines zus�atzlichen Hanbury-Brown-Twiss-Experiments in der gleichen
Anordnung wurde der Einzelphotonencharakter des interferierenden Lichts de-
monstriert. Die Interferenz einzelner Photonen als Beispiel f�ur das Komplemen-
tarit�atsprinzip kann somit als best�atigt gelten.

Im zweiten Teil der Diplomarbeit wurden Wege zu einer Verbesserung der
Einzelphotonenquelle im Hinblick auf einen k�unftigen Einsatz als Kryptographie-
Sender aufzuzeigen. Die Arbeiten konzentrierten sich auf die Suche nach ei-
nem passenden neuen Punktdefekt als Quantenemitter, der u. a. ein schmale-
res Spektrum als das bisher verwendete NV-Zentrum aufweist. Anhand spek-
troskopischer Messungen an CVD-Diamantproben konnte das durch Silizium-
Verunreinigungen hervorgerufene SiV-Zentrum als vielversprechender Kandidat
identi�ziert werden. Das Spektrum dieses Defekts weist auch bei 300 K eine
scharfe Null-Phononen-Linie gegen�uber einer sehr geringen Schwingungsverbrei-
terung auf. Dies ergaben Messungen in �Ubereinstimmung mit Literaturangaben.
Es war aber nicht m�oglich, einzelne Zentren mittels des konfokalen Mikroskops zu
adressieren. Absch�atzungen ergaben Defektdichten in von �uber 1012 cm�3. Die
weiteren Schritte zur Erzeugung einzeln detektierbarer SiV-Zentren bestehen
deshalb darin, mittels geeigneter Herstellungsverfahren die Dichte der st�orenden
Verunreinigungen im Kristall zu senken und gleichzeitig f�ur eine kontrollierbare
Si-Dichte zu sorgen. Ans�atze hierzu wurden in der vorliegenden Arbeit entwickelt
und sollen demn�achst ausgebaut werden. Ein anderer Aspekt in diesem Teil be-
fasste sich mit dem 694nm-Zentrum, das vereinzelt in 1b-Diamantproben als
isolierter Defekt zu beobachten war und evtl. auch als Einzelphoton-Emitter in
Frage kommt. Anhand der gemessenen Feinstruktur der scharfen Lumineszenz-
linie konnte der Defekt als das Fe-Zentrum identi�ziert werden, von dem k�urz-
lich andere Forschergruppen berichteten. Die extreme Leuchtkraft des Defekts
sowie die Tatsache, dass kein \antibunching"-E�ekt im Hanbury-Brown-Twiss-
Experiment zu beobachten war, l�asst auf au�ergew�ohnliche atomare Verh�altnisse
in dem Defekt schlie�en, die weiterer Untersuchungen bed�urfen.

Sobald dann einzelne Zentren passender physikalischer Eigenschaften vor-
liegen, wird man daran gehen, die Quelle durch geschickte technische Imple-
mentierung praxistauglich zu machen. Um die Photonenaussendung zeitlich zu
kontrollieren, wird man zweckm�a�ig zur gepulsten Anregung des Quantenemit-
ters �ubergehen. Zus�atzlich bietet es sich an, der Emission durch Verwendung
von Mikroresonatoren eine r�aumliche Vorzugsrichtung zu geben und damit die
AufsammeleÆzienz zu verbessern. Die damit verbundenen Fragestellungen sind
z. T. Gegenstand der aktuellen Forschung und versprechen interessante Einblicke
in die Grundlagen der Quantenoptik.
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