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Kapitel 1

Einleitung

., There is no authority who decides what is a good idea “
— Richard Feynman

Grundlage fiir die Quanteninformationstechnik ist die Idee, die Quanteneigenschaften
und Gesetze der Quantenmechanik fiir Informationsverarbeitung und Dateniibermittlung
zu verwenden [I]. Einer der grundlegenden Unterschiede zur konventionellen Informatik ist
die Verwendung von Qubits anstelle von Bits. Hierin liegt bereits ein elementarer Unter-
schied zwischen den beiden sonst eng verwandten Wissenschaftsgebieten. Ein Quantenbit
kann, im Gegensatz zum klassischen Bit, welches nur die Zustédnde 0 und 1 kennt, in einem
beliebigem Superpositionszustand aus 0 und 1 vorliegen [2]. Daraus ergeben sich vielféltige
Moglichkeiten, unter Ausnutzung der Gesetze der Quantenmechanik vollig neue und andere
Losungsansétze fiir bekannte Problemstellungen zu entwickeln. Um jedoch iiberhaupt diese
neuartigen Systeme nutzen zu kénnen, miissen sie erst realisiert werden. Gegenwiértig wer-
den duBerst aufwendig einzelne, isolierte Quantensysteme zur Darstellung einzelner Qubits
verwendet. Und wahrend stetig neue Erfolge bei der Erforschung neuer und verbesserter
Quantensysteme berichtet werden, so scheint die alltdgliche Verwendung solcher Systeme
noch in ferner Zukunft [3].

Dagegen sind einzelne Teilbereiche der Quanteninformatik deutlich weiter als die 6f-
fentlichkeitswirksam, eher populdrwissenschaftlich, Berichte zu diesem Thema vermuten
lassen [4]. Es existieren nicht nur erste Konzepte zur Verwendungen von Quanteneffekten in
der Kryptographie, es sind bereits Implementierung des Quantenschliisseltauschprotokolls
BB84 kommerzielll] erhiltlich und finden weltweit Einsatz. Hierbei ist das BB84-Protokoll
jedoch nur ein Baustein eines sonst konventionellen Kryptographiesystems.

In der Quanteninformationstechnik werden also bereits Qubits erfolgreich verwendet,
woraus werden jedoch diese Qubits geformt? Welche physikalischen Systeme sind zur Ver-
wendung als Quantenbit geeignet? Hier gibt es verschiedenste Ansétze, gemein ist allen,
dass sie mindestens ein quantenmechanisches Zwei-Zustand-System bendtigen. Als Beispie-
le seien hier der Spin eines Elektrons oder Atomkerns genannt oder auch die Polarisation

Thttp://magiqtech.com



2 1. Einleitung

eines Photons. Photonen, wie sie zum Beispiel in BB84-Implementierungen eingesetzt wer-
den, bieten den Vorteil, dass sie einfach iiber langere Strecken iibertragen werden kénnen.
Schwieriger dagegen ist das definierte FErzeugen einzelner Photonen, welche jeweils ein
Qubit reprasentieren [5]. Zwar sind statistische Verfahren, welche beispielsweise durch stark
abgeschwichte Laserlichtquellen im Schnitt ein Photon erzeugen [5], géngige Praxis, aber
zur deterministischen Erzeugung einzelner Photonen nicht geeignet. Dafiir wird wieder-
um ein quantenmechanisches Zwei-Zustands-System benotigt, welches kontrolliert einzelne
Photonen erzeugen kann.

Ein solches Zwei-Zustand-System kann durch externe Anregung aus dem Grundzustand
in den angeregten Zustand iibergehen, aus welchem es dann durch spontane Emission
eines Photons wieder in den Grundzustand relaxieren kann. Solange sich das System in
einem angeregten Zustand befindet, kann es nicht weiter angeregt werden. Das Zeitintervall,
in welchem sich das System durchschnittlich im angeregten Zustand befindet, bezeichnet
die Lebensdauer des Systems. Wird ein solches System nun kontinuierlich angeregt, so
emittiert es regelméflig Photonen, welche aber durchschnittlich durch die Lebensdauer
des Systems getrennt sind. Diesen Effekt, welcher nur mit Hilfe der Quantenmechanik
hinreichend beschrieben werden kann, wird als Anti-Bunching bezeichnet und ist durch
nichtklassische, subpoissonische Verteilung der Photonen gekennzeichnet.

Die Moglichkeit, gezielt einzelne Photonen zu erzeugen, ist eine wichtiger Baustein nicht
nur fiir die Quanteninformationstechnologie, sondern auch fiir andere Felder der Physik.
In der Quantenelektrodynamik, welche die Wechselwirkungen elektrisch geladener Teil-
chen und Photonen in einer Quantenfeldtheorie beschreibt, bieten einzelne Photonen die
Moglichkeit, grundlegende Experimente durchzufiihren, welche oftmals sogar auf Mikro-
chips stattfinden [6].

Zwei-Niveau-Systeme versprechen also neue Einblicke in die Physik und bergen Po-
tential fiir neuartige Anwendungen bekannter Systeme. Die Realisierung einzelner, adres-
sierbarer Zwei-Niveau-Systemen begann mittels einzelner Atome [7] und Ionen [§], die in
Fallen gefangen wurden und mit Hilfe von Laserlichtquellen sowohl optisch gekiihlt als
auch angeregt wurden. Spater wurden auch organische Farbstoffmolekiile [9][10] und Halb-
leiterquantenpunkte [I1][12] zur Realisierung solcher Systeme verwendet. Gemein ist all
diesen Methoden jedoch der hohe experimentelle Aufwand in Erstellung und/oder Erhal-
tung dieser Systeme. Einzelne Atome und Ionen koénnen nur in Vakuum und bei kryogenen
Temperaturen fiir ldngere Zeitraume gehalten werden. Farbstoffmolekiile verbleichen iiber
Zeit und verlieren ihre Fluoreszenzeigenschaften. Quantenpunkte sind zwar langlebiger als
Farbstoffe, bediirfen jedoch eines aufwéandigen Herstellungsprozesses und sind nur bei kryo-
genen Temperaturen verwendbar [5].

Im Gegensatz dazu stehen Farbzentren in Kristallgittern, welche durch die Einbindung
in einen Festkorperkristall auch ohne aufwéndige Isolation von der Umwelt bei Raumtem-
peratur bestehen kénnen. Ganz allgemein sind Farbzentren Gitterfehler, bei denen ein oder
mehrere Gitteratome fehlen oder durch ein anderes Element ersetzt sind. Ihr Name riihrt
von der Tatsache, dass sie Licht im sichtbaren Bereich absorbieren und dadurch dem Kris-
tall eine Farbe verleihen. Physikalisch verhalten sich Farbzentren wie ein Zwei-Zustands-
System und bieten sich daher als méglich Einzelphotonenquelle an. Allein in Diamant sind



inzwischen tiber 500 verschiedene Farbzentren bekannt [I3]. Die ersten Experimente mit
einzelnen Farbzentren in Diamant wurden mit Stickstoff-Farbzentren durchgefithrt [14],
welches sich aufgrund seiner einfachen Herstellung und Verfiigbarkeit und iiberragenden
Spineigenschaften bisher als prominentestes Farbzentrum in Diamant durchgesetzt hat [15].
Erste Versuche eine Einzelphotonenquelle auf Basis des NV~ -Farbzentrums kommerziell
anzubieten waren bisher jedoch nicht langfristig erfolgreich. Die Vorteile von Farbzentren
in Diamant im Vergleich zu anderen Zwei-Niveau-Quantensystemen sind also hauptséchlich
im reduzierten experimentellen Aufwand zu sehen.

Trotz der einfachen experimentellen Handhabung haben aber auch NV~-Zentren Nach-
teile, welche sich nicht beliebig ausgleichen lassen. So vereinfacht sich zwar die Handhabung
durch die Implementation des Systems in den Diamantkristall, doch daraus ergibt sich zu-
gleich auch ein grofles Problem: Das Zwei-Niveau-System koppelt an die benachbarten
Gitterstrukturen des Diamants. Dies fiihrt zur Wechselwirkungen zwischen dem optischen
Ubergang des Farbzentrums mit den Gitterschwingungsmoden des Kristallgitters. Dadurch
kann sich die eigentlich scharf definierte Ubergangsfrequenz des Farbzentrums stark ver-
breitern. Bei dem bisher genannten Stickstoff-Fehlstellenzentrum ist bei Raumtemperatur
etwa 95% der Lichtemission durch Wechselwirkung mit dem Gitter beeinflusst[16]. Als
weiteres Problem hat sich gezeigt, dass sich die Energiedifferenz des Zwei-Niveau-Systems
iiber lange Zeitperioden verdndert, was sich auf sich verdndernde Ladungsverteilung im
Kristall zuriickfiihren lasst. Zudem zeigen Nanodiamanten mit NV-Zentren teilweise ein
Blinken, weshalb sie sich als langzeitstabile Einzelphotonenquellen weniger eignen [16].

Die starke Verbreiterung des Ubergangs sowie die zeitliche Instabilitit des NV-Zentrums
reduzieren daher seine Niitzlichkeit fiir Anwendungen in der Quanteninformationstechnik,
in denen oft ununterscheidbare Einzelphotonquellen benotigt werden. Auch aus diesen
Griinden richtet sich der Augenmerk in der Forschung verstirkt auf ein weiteres Farb-
zentrum in Diamant, welches diese Nachteile nicht aufweist. Das Silizium-Fehlstellen-
Zentrum (eng. silicon-vacancy-center, SiV-Zentrum) lasst sich bereits wihrend der Her-
stellung kiinstlicher Diamanten erzeugen [17]. Zudem koppelt das Zwei-Niveau-System nur
geringfiigig an die umliegenden Gitterschwingungen, was einen Grof3teil der Lichtemissi-
on in einen engen Wellenléngenbereich ergibt [17]. Auch sind die Energieniveaus im SiV-
Zentrum konstant iiber lange Zeitraume und zeigen keine spektralen Drift [18]. Damit kann
sich das SiV-Zentrum als guter Kandidat einer stabilen, einfach handhabbaren und relativ
gilinstig herzustellenden Einzelphotonenquelle positionieren.

Als problematisch fiir alle Farbzentren in Diamant stellt sich jedoch der hohe Bre-
chungsindex des Materials heraus. Die dadurch schon fiir kleine Winkel auftretende To-
talreflexion und starke Lichtbrechung an den Grenzflachen reduziert die Emissionseffizienz
von Farbzentren in makroskopischen Diamantstrukturen. Aber auch dies Problem lésst
sich umgehen. Durch den Einsatz von Diamantnanokristallen, die Gréfen unterhalb der
Emissionswellenldnge der Farbzentren aufweisen, wird Totalreflexion effektiv vermieden
[19]. Die Verwendung von Nanodiamanten ist weiterhin hilfreich, da sie die exakte Positio-
nierung der Farbzentren moglich macht. Wahrend in der Herstellung kiinstlichen Diamants
mit Farbzentren die Farbzentren statistisch verteilt sind, lassen sich Nanodiamanten mit
Nanomanipulatoren positionieren. Dies ermoglicht effiziente Kopplung von Farbzentren an
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Wellenleiterstrukturen [20] wie Glasfasern und dielektrische Strukturen. Nanodiamanten
versprechen also interessante Moglichkeiten im Bereich der Quanteninformationstechnik.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden spektroskopische Untersuchungen an Nanodiamanten
mit Silizium-Fehlstellen-Zentren unter kryogenen Bedingungen durchgefiihrt. Dabei wur-
den sowohl statische als auch dynamische Eigenschaften der Fluoreszenz untersucht. Im
vorliegenden Text werden zuerst Farbzentren in Diamant allgemein und dann auf Silizium-
Fehlstellen im Besonderen eingegangen. Dabei wird auf Vorkommen und Herstellung von
Diamant und Fehlstellen unterschiedlicher Klassifikationen dargestellt. Anschliefend wird
die Struktur des Silizium-Fehlstellen-Zentrums erlautert sowie der Stand der Forschung
dargelegt. Weiter wird auf die spektralen Eigenschaften eingegangen und dabei die Be-
sonderheiten von Nanodiamanten und Einzelphotonenquellen ausgearbeitet. Im Anschluss
an die theoretische Betrachtung wird das verwendete experimentelle Setup ausfiihrlich
erlautert, wobei besonders die im Rahmen der Arbeit neu in den Aufbau integrierten Kom-
ponenten erkldrt werden. Dann werden die Ergebnisse der Messungen vorgestellt, die sich
in leistungs- und polarisationsabhéngigen Untersuchungen mit und ohne Beriicksichtigung
der Fluoreszenzwellenlédnge sowie Messungen mit resonanter Anregung sowie der Fluores-
zenzlebenszeit ergeben haben. Im Ausblick richtet sich das Augenmerk sowohl auf mogliche
Anderungen am experimentellen Setup als auch auf zukiinftige Anwendungsmaglichkeiten
von Farbzentren in Nanodiamant in der Quanteninformationstechnologie.



Kapitel 2

Farbzentren in Diamant

Diamant, aus dem Griechischen von dia- (durch) und adamentos (unbezwingbar), ist eine
Kohlenstoffmodifikation mit vielen extremen Eigenschaften. Er ist das hérteste natiirlich
vorkommende Material, hat eine hohe thermische Leitfahigkeit und ist ein elektrischer Iso-
lator [21]. Natiirlicher Diamant ist der Menschheit schon seit vielen Jahrtausenden bekannt,
jedoch erst durch technische Herstellung in den 50er Jahren erlangte Diamant seine heutige
Bedeutung in Industrie und Forschung. Einsatz findet er in vielen Bereichen, als Verschleif3-
schutz auf Werkzeugen, als elektrischer Isolator mit sehr guter Warmeleitfahigkeit, als
Schleifmittel oder auch als Tonabnehmer im Schallplattenspieler. Im weiteren Verlauf der
Arbeit soll hauptsichlich auf die optischen Eigenschaften von Diamant eingegangen wer-
den. Zunéchst jedoch werden grundlegende Eigenschaften betrachtet und auf die kiinstliche
Herstellung von Diamant eingegangen. Zuletzt werden dann noch zwei Arten im Laufe der
Arbeit untersuchter Farbzentren behandelt.

2.1 Allgemeine Eigenschaften von Diamant

Diamant ist, wie bereits erwahnt, eine Modifikation des Kohlenstoff. Seine raumliche Struk-
tur ist die zweier kubisch flaichenzentrierter Gitter (fecc, face-centered-cubic), wobei eines
der Gitter um 1/4 der Raumdiagonale verschoben ist (Basis: {(0,0,0), (1,1, 1)}). Die Git-
terkonstante betrégt a = 3.5668A. Bemerkenswert ist hier auch noch die geringe Raum-
nutzung der Diamantstruktur. Nur etwa 34% des Raumes sind mit Atomen besetzt, da
nur vier der acht vorhandenen Tetraederliicken des ersten fcc-Gitters durch das Zweite
besetzt sind. In der kubisch dichtesten Kugelpackung hingegen sind 74% des Raums durch
Atome besetzt [22]. Die Kohlenstoffatome im Diamantgitter liegen sp*-hybridisiert vor
(152 2[sp®]*). Jedes ist also mit 4 Nachbaratomen kovalent gebunden. Der Offnungwinkel
dieser Bindungsorbitale liegt dabei bei etwa 109° 28'. Aus der hohen Bindungsenergie von
285,5eV ergibt sich die sehr grofle Hérte von Diamant mit einem Wert von 10 auf der
Mohs-Skala [23]. Die groe Bandliicke von E, =5,54¢V fithrt zu einer breiten optischen
Transparenz vom nahen UV bis ins Infrarote [24]. Auch die vollsténdige Hybridisierung
der 2s und 2p-Orbitale fithrt zu vielen der charakteristischen Eigenschaften von Diamant.
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Abbildung 2.1: Schematische Darstellung der Diamanteinheitszelle. Griine und rote Kugeln
stellen jeweils ein mit Kohlenstoffatomen besetztes fcc-Gitter dar. Das rote Gitter ist um
1/4 der Raumdiagonalen versetzt. Die sp3-hybridiserten Bindungen sind durch schwarze
Linien angedeutet. Jeder rote Gitterpunkt bildet mit seinen vier néchsten Nachbarn einen
regelméfligen Tetraeder.

Mangels Valenzelektronen isoliert er elektrisch, leitet jedoch Wérme sehr gut. Durch die
starren Bindungen und grofien Abstédnde der Atome und ergeben sich grofie freie Wegléngen
fiir Phononenmoden im Kristallgitter, welche den Warmetransport ermoglichen [25] . Bei
allen Eigenschaften ist jedoch zu beachten, dass diese durch Verunreinigungen oder gezielte
Dotierung des Diamants mit anderen Elementen beeintréichtigt werden kénnen. Das Ein-
bringen von Elementen héherer Hauptgruppen, man spricht auch von n-Dotierung, fithren
zu freien Elektronen im Kristall, wodurch er Halbleitereigenschaften annimmt. Gitterde-
fekte fithren beispielsweise auch zu verstiarkter Phononenstreuung und verstéarkt so die
in Diamant dominierende, phononische Warmeleitung [13]. Neben physischen sind auch
chemische Eigenschaften von Diamant erwidhnenswert. Die vollstédndig besetzten Orbitale
fithren zu einem fast inerten Stoff, der nur bei hohen Temperaturen mit Sauerstoff, Flur
und Wasserstoff reagiert. Die Oberfliche von natiirlich vorkommendem Diamant ist hy-
drophob, da sie hauptséachliche durch einzelne Wasserstoff-Atome abgeschlossen ist. Dies
lésst sich jedoch durch Behandlung mit Sauerstoffradikalen oder freien Hydroxyl-Gruppen
dndern, sodass man den Diamant an die eigenen Bediirfnisse anpassen kann [26].
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2.1.1 Synthese kiinstlicher Diamanten

Da natiirlicher Diamant sehr selten und damit dementsprechend teuer ist, wird Diamant
fiir technische Zwecke seit 1954 kiinstlich hergestellt. Hierzu gibt es inzwischen diverse
technische Verfahren, die im Folgenden kurz erldutert werden sollen.

Hochdruck-Hochtemperatur-Verfahren

Das Hochdruck-Hochtemperatur-Verfahren (HPHT eng. high-pressure-high-temperature)
nutzt die hohere thermodynamische Stabilitdt von Diamant im Vergleich zu Graphit bei
extremen Bedingungen. Man benétigt einen Druck von {iber 13 GPa und Temperaturen
iiber 3000 °C um aus reinem Graphit Diamant zu gewinnen. Bei der grofitechnischen Her-
stellung wird Graphit unter Zugabe eines Katalysators, meist einem geschmolzenen Metall,
und Impfkristallen gepresst. Durch die Verwendung eines Katalysators wird die bendtigte
Energie zum Aufbrechen der C-C-Bindungen deutlich reduziert. Es werden Temperaturen
im Bereich von nur noch etwa 1500°C und 6 GPa benétigt. [27] Diese Bedingungen ent-
sprechen in etwa denen in Tiefen von 150 km unter der Erdoberfliche und bilden damit
die Entstehung von natiirlichem Diamant nach. Dabei werden jedoch oft auch Teile des
Katalysators oder anderer in der Umgebung enthaltenen Elemente in die Kristallstruktur
integriert, was fiir die spater diskutierte Anwendung von Nachteil sein kann [28].

Eine verwandte Methode des HPHT-Verfahrens ist die Detonationssynthese. Hierbei
wird kohlenstoffreicher Sprengstoff unter sauerstoffarmer Atmosphére in einem abgeschlos-
senen Gefafl zur Explosion gebracht. Es entstehen dabei dann winzige Diamantnanopartikel
mit einer typischen Gréfle von circa 5 nm. Diese sind jedoch stark mit Resten des verwen-
deten Sprengstoffs verunreinigt und weisen eine grofie Anzahl an Gitterdefekten auf [28].

Chemische Gasphasenabscheidung

Eine andere Methode zur Diamantsynthese ist das chemische Gasphasenabscheidungs-
verfahren (CVD eng. chemical vapour deposition). Hierbei wird ein Kohlenwasserstoft-
gasgemisch in Plasma iibergefiihrt, aus welchem sich die Kohlenstoffionen auf der Ober-
fliche des Wachstumssubstrates abscheiden. Graphitartige sp?-Bindungen werden wieder-
um durch die Wasserstofifradikale des Plasmas wieder von der Oberfliche losgeétzt, sodass
sich schichtweises Diamantwachstum ergibt. Géngige Parameter dieses Verfahrens sind
Substrattemperaturen zwischen 700 und 1000 °C, Hy:CsHy Verhéltnisse von 100:1 und
Druck zwischen 1 und 25 kPa. Als Plasmaquelle konnen sowohl Mikrowellenquellen als
auch Lichtbogen und Heizdréhte zum Einsatz gebracht werden. [27][29]

Insgesamt ist das CVD-Verfahren technisch einfacher durchfiihrbar und auch der Rein-
heitsgrad der so gewonnen Diamanten hoher. Weiter léasst sich die Qualitdt und die Ei-
genschaften der Diamanten durch geschickte Wahl der Parameter besser variieren. Dafiir
gewinnt man jedoch durch das CVD-Verfahren geringere Mengen Diamant als mit dem
HPHT-Verfahren.[21]
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2.2 Gitterdefekte und Klassifizierung

Bei Gitterdefekten muss grundsétzlich zwischen Punktdefekten, Liniendefekten und De-
fekten von hoherer Dimension unterscheiden. Punktdefekte sind an einer Stelle im Gitter
lokalisiert, Liniendefekte bestehen aus eine Reihe von Punktdefekten. Der Versatz ganzer
Gitterebenen zahlt zu den hoherdimensionalen Gitterfehlern, wie sie zum Beispiel an der
Oberfldche eines Diamantkristalls auftreten konnen. |[21]

Fiir diese Arbeit sind besonders Punktdefekte von Bedeutung, da sie die Farbzentren
bilden, die im Weiteren (siehe Kapitel [2] ff.) untersucht wurden. Hierbei ist zu beachten,
dass es Fehlstellen (vacancy), Substitionsstellen (engl. substitution) und Zwischen-Gitter-
Storstellen (engl. interstitial) gibt. Weiter gilt es zwischen intrinsischen und extrinsischen
Storstellen zu unterscheiden. Intrinsische sind Fehler im reinen Gitter, es kommen also nur
Kohlenstoffatome vor, wiahrend bei extrinsischen Fehlern Fremdatome Kohlenstoff ersetzen
oder zusétzlich vorhanden sind. An Fehlstellen ist ein Platz im Gitter unbesetzt, bei Sub-
stitionsstellen ist ein Kohlenstoffatom durch ein anderes Atom (z.B. B, N, P, Si) ersetzt.
Zwischen-Gitterfehler treten grofiteils nur in Kombination von Fehl- und Substitutions-
stellen auf. Je nach Grad der Verunreinigung wird Diamant in verschieden Giiteklassen
eingeordnet. Zur Bestimmung werden die Diamanten zumeist auf ihre optischen Eigen-
schaften untersucht, aber auch Elektronenspinresonanz- und Ramanspektroskopie kénnen
zur Charakterisierung verwendet werden. Ausschlaggebend fiir die Klassifizierung sind Art
und Anzahl der ins Kristallgitter eingebauten Fremdatome: [21]

e Klasse Ia
Diamanten dieser Klasse enthalten mindestens 500 ppm Stickstoffatome, meist klei-
nere Anh#dufungen in Form von Paaren (Typ A-Zentrum) oder Vierlingen (Typ B-
Zentrum). Die meisten natiirlich vorkommenden Diamanten gehoren zu dieser Klasse.
Er zeichnet sich durch starke Absorption im UV-Bereich aus. 98% des natiirlich vor-
kommenden Diamants treten so auf.

e Klasse Ib
Diamant mit weniger als 500 ppm Stickstoff und nur einzeln auftretenden Fremda-
tomen ziahlt man zu dieser Klasse. Weniger als 0,15% des weltweit natiirlich auftre-
tenden Diamant gehort zu dieser Kategorie.

e Klasse Ila
Mit einer N-Konzentration von weniger als 1 ppm findet man etwa 1-2% der welt-
weit vorkommenden Diamanten. Aber auch die meisten im CVD-Verfahren gewonnen
Diamanten sind von dieser Qualitét.

e Klasse IIb
Wie Ila ist auch IIb nur sehr wenig mit Stickstoff verunreinigt, hat jedoch eine nicht
vernachldssighbare (mehr als 1 ppm) Verunreinigung mit Bor. Dies fiihrt zum Ent-
stehen einer p-Dotierung, da ein Elektronen eines benachbarten Kohlenstoffs nicht
gebunden werden kann.
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2.3 Auftreten des Silizium-Fehlstellen-Farbzentrums

Im kommenden Abschnitt werden wir uns auf die Untersuchung des sogenannten Silizium-
Fehlstellen-Farbzentrums (SiV eng. silicon vacancy center) beschrinken, welches im Laufe
der Arbeit untersucht wurde. Am haufigsten findet man SiV-Zentren in via CVD gewachse-
nem Diamant der Klasse ITa. Dabei entstehen die Farbzentren wahrend des Wachstumspro-
zesses (in situ). Quellen fiir das in das Diamantgitter eingebrachte Silizium sind dabei unter
anderem der aus ebendiesem bestehende Substrattriager, die Quarzglasfenster des Reakti-
onsgefiBes oder Verunreinigungen im Heizelement [30] [31] [32]. Eine weitere Moglichkeit,
SiV-Zentren zu erhalten, besteht in Form der Ionenimplantation. Dabei werden Siliziumio-
nen in einem elektrischen Potential beschleunigt und dann mit Hilfe von Magnetfeldern und
elektrischen Multipolen auf die Oberfliche gelenkt und fokussiert. Durch das Aufschlagen
von hochenergetischen Ionen werden die sp3-Bindungen des Diamantgitters aufgebrochen
und das Siliziumion dringt unter die Oberfliche des Diamanten ein. Dabei entstehen ent-
lang des Weges des implantierten Ions Fehlstellen im Gitter, Kohlenstoffatome werden
von ihrer Gitterposition entfernt. Die Menge und Eindringtiefe der Siliziumionen lésst sich
anhand von Prozessparametern der Implantation steuern. AnschliefSend ist es iiblich, die
Gitterfehlstellen durch Ausheizen (eng. annealing) zu heilen. Dies geschieht, indem man
die Probe unter Schutzatmosphére oder in Vakuum auf 700 °C erhitzt. [33] [34] [35] [13]
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Kapitel 3

Physikalische Beschreibung des
Silizium-Fehlstellen-Farbzentrums

In diesem Kapitel soll das gegenwirtig in der Wissenschaftsgemeinde als aktuell geltende
Modell der Molekiilstruktur eines SiV-Zentrums diskutiert werden. Weiter wird auf die
spektralen Eigenschaften eingegangen. Gelegentlich werden Unterschiede oder Ahnlichkei-
ten zum Stickstoff-Fehlstelle-Farbzentrum (eng. Nitrogen-Vacancy-center NV )aufgezeigt,
welches aufgrund seines vermehrten natiirlichen Auftretens (siehe Kapitel bereits aus-
fithrlicher untersucht und beschrieben wurde.

Erste Hinweise auf die Existenz des SiV-Zentrum wurden im Jahr 1980 veroffentlicht
[36]. Es wurde Fluoreszenz mit einer Energie von 1,68eV berichtet. Im darauffolgenden
Jahr wurde diese Beobachtung bestétigt und die Fluoreszenz auf Silizium zuriickgefiihrt

137).

3.1 Molekiilstruktur

3.1.1 Gitteranordnung

Genauere Details iiber den rdaumlichen Aufbau lieferten dann Untersuchungen an Diaman-
ten welche mittels Ionenimplantation mit Silizium versetzt wurden. Hier zeigte sich die
Fluoreszenz erst nach einem folgenden Annealingschritt. Als Erklarung hierfiir wird an-
genommen, dass erst durch das Ausheizen die durch die Ionenimplantation enstandenen
Fehlstellen im Gitter bewegen und neben den Siliziumatomen anlagern koénnen [37]. Im
Gegensatz dazu geht man bei durch CVD gewachsenem Diamant mit SiV-Fehlstellen da-
von aus, dass sich das Silizum bereits im Schichtwachstum in das Diamantgitter setzt und
die Fehlstellen intrinsisch entstehen. Weitere Schichten iiberwachsen dann das Silizium und
die benachbarten unbesetzten Gitterpunkte und schlieflen es in das Diamantgitter ein. Fiir
Stickstoff-Fehlstelle-Zentren ist dieser Vorgang bereits belegt [38].

Die exakte rdumliche Struktur des SiV-Zentrums war fiir rund 30 Jahre nicht klar. Erst
1996 wurde sie in der heute verwendeten Form errechnet [39]. Mit Hilfe der Dichtefunk-
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tionaltheorie (DFT eng. density functional theory), einer Technik zur Bestimmung des
quantenmechanischen Grundzustands eines Vielelektronensystems mit bekannter lokaler
Elektronendichte, konnte gezeigt werden, dass das Siliziumatom nicht ein Kohlenstoffatom
auf einem Gitterknoten ersetzt und neben einer Fehlstelle sitzt. Diese Konfiguration gilt
als instabil. Das Siliziumatom ist stattdessen an einer Position entlang der (111)-Achse
zwischen zwei Leerstellen positioniert, also auf einem Zwischengitterplatz (vergleiche hier-
zu Abschnitt2.2). Die Ergebnisse dieser Untersuchung wurden inzwischen sowohl durch
weitere Simulationen [40] [41] als auch experimentell [42] bestétigt.

Abbildung 3.1: Rdumliche Anordnung eines Silizium-Fehlstellenzentrums im Diamantgit-
ter(aus [42])

3.1.2 Elektrische Konfiguration

Nun werfen wir einen Blick auf die Ladungszustiande des SiV-Zentrums. Es kann wie NV-
Zentren auch zwei Ladungszustéinde annehmen [43]. Aktuelle Publikationen gehen von
einem neutralen SiV°-Zustand bei 1,31eV (947nm) und einem negativ geladenen SiV—-
Zustand bei 1,68 eV (738 nm) aus, welche sowohl experimentell als auch durch die bereits
genannt ab initio Rechnungen bestétigt wurden [41] [39]. Das neutrale SiV®-Zentrum ist
mit zehn an der Bindung beteiligten Elektronen ein System mit S = 1 Grundzustand [44],
das negativ geladene SiV~ hingegen hat einen S = % Grundzustand. Im Folgenden widmen
wir uns hauptséachlich dem negativen Ladungszustand, weshalb wenn nicht anders erwéhnt,
mit einem SiV immer das SiV™ gemeint ist.

Aufgrund der split-vancancy-Geometrie des Farbzentrums haben die Elektronenorbitale
um das Siliziumatom ein punktsymmetrisches Potential (Dsq), welches eine Entartung der
Grund- und angeregten Zustidnde zur Folge hat [45]. Eine duflerst detailierte Erlduterung
des Einflusses der Symmetrieeigenschaften auf die elektronischen Eigenschaften findet sich
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n [46]. Diese Entartung wiederum kann jedoch sowohl durch Jahn-Teller-Effekt als auch
Spin-Bahn-Kopplung aufgehoben werden, was im néchsten Abschnitt dargelegt wird. Eine
zweite Entartung entsteht durch den S = %-Zustand. Diese Entartung kann durch ein
externes magnetisches Feld aufgehoben werden.

3.2 Spektrale Eigenschaften

Beginnen werden wir die Betrachtung den spektralen Eigenschaften, dem Energieschema
des SiV-Zentrums sowie den daraus folgenden Moglichkeiten zur Anregung und Detektion
der Fluoreszenz. Dabei legen wir Unterschiede zwischen Emission aus Festkorpern und ato-
maren Ubergéngen dar, welche aus der Interaktion des Farbzentrum mit Gitterschwingun-
gen des Festkorpers entstehen. Weiter wollen wir dann noch das Spektrum ohne Elektron-
Phonon-Kopplung, den sogenannten Null-Phonon-Ubergang (eng. Zero-Phonon-Line ZPL)
betrachten. Bemerkenswert ist hier die Dominanz der Emission eines SiV-Zentrums auf der
ZPL mit bis zu 70% der Gesamtemission selbst bei Raumtemperatur.[42].

3.2.1 Energieschema

Im Gegensatz zu den ersten spektroskopischen Untersuchungen an SiV-Zentren, welche
mit Kathodolumineszenz durchgefithrt wurden [37][36], wird in der vorliegenden Arbeit
das Farbzentrum optisch angeregt. Zunéchst aber wollen wir uns dem Energieniveaumo-
dell des negativen Ladungszustands widmen. Wie in Abbildung zu sehen ist, besitzt ein
SiV einen Grundzustand *E, und einen angeregten Zustand ?E,, welche durch eine Energie
von 1,68eV (738 nm) voneinander getrennt sind und jeweils einen Spin-Tripplet-Zustand
bilden. Diese Elektronenspin-Entartung von Grund- und angeregtem Zustand wird teilwei-
se durch Spin-Bahn-Kopplung aufgehoaben und sorgt fiir die Feinstruktur der Zusténde
mit my; = 0 und m, = +1. Hierbei betréagt die Aufspaltung von )\SO ~ 47 GHz und von
A9 ~ 258 GHz. Die Linien A bis D kennzeichnen die vier einzelnen Dipoliiberginge zwi-
schen den Zustédnden, welche nicht Dipol-verboten sind. Dabei existieren zwei orthogonale
Abstrahldipole, welche sich jeweils fiir zwei der Ubergéinge verantwortlich zeigen [45]. Die
Ubergiinge A bis D bilden die ZPL des SiV-Zentrums. Die Entartung durch S = % ist hier
noch nicht aufgehoben, dazu miisste ein externes Magnetfeld angelegt werden [45].

Zusitzlich ist hier noch ein weiteres Energieniveau Ay, gezeigt, welches jedoch keinen
direkten optischen Ubergang in andere Niveaus hat [47]. Vielmehr zerfillt der Zustand
zuerst nicht-radiativ in den angeregten Zustand ?Eg, welcher sich dann wiederum strahlend
in den Grundzustand relaxieren kann [42].

3.2.2 Spektrum der ZPL

In[3.3)ist ein typisches Spektrum der ZPL eines SiV-Zentrums bei kryogenen Temperaturen
zu sehen. Aber selbst bei Raumtemperatur zeigt ein SiV eine dominante ZPL bei einer Zen-
tralwellenlénge von 737 nm. Fiir einzelne SiV-Zentren wurde von Linienbreiten unter 1 nm
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2E, =L A, = 258GHz

2 _Ll” 0 =
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Abbildung 3.2: Schematische Darstellung der Energieniveaus eines SiV-Zetrums

berichtet. In kryogener Umgebung geht man aktuell von iiber 70% der ZPL und damit 50%
der Gesamtemission in Linie C aus [42] [48]. Weiter ist von entscheidender Bedeutung, ob
man einzelne oder mehrere SiV-Zentren zugleich betrachtet. Wenn man mehrere Zentren in
einem Spektrum betrachtet, kann sich die spektrale Struktur der ZPL deutlich &ndern. Oft
ist das Spektrum so stark verbreitert, dass sich die einzelnen Ubergangslinien nicht auflésen
lassen und nur eine Linie zu erkennen ist. Auch bei kryogenen Temperaturen kann das noch
der Fall sein [24]. Inhomogene Linienverbreiterung kann aufgrund von mechanischem Ver-
spannungen im Diamant auftreten, welcher besonders in polykristallinen Diamantschichten
oft auftritt. Die Energieniveaus sind dann durch geénderte Abstdnde der Atome und der
daraus resultierenden verdnderten elektrischen Potentiale im Gitter verschoben [24]. In
besonders spannungsarmen Diamant wurde aber auch bereits von SiV-Zentren-Ensembles
berichtet, die dieses Verbreiterungsverhalten nicht zeigen [48]. Abbildung zeigt ein sol-
ches Spektrum.
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Abbildung 3.3: Typisches ZPL-Spektrum von SiV-Zentren. (aus [I§] )

3.2.3 Phononen

Zuséatzlich ist bei Festkorpern noch Wechselwirkung von Gitterschwingungen mit den Elek-
tronen des Fehlstellenzentrums zu bedenken. Zur Beschreibung dieser verwendet man Pho-
nonen, die Quasiteilchen der Gitterschwingung. Wird ein Elektron in einem Gitter angeregt
und nimmt ein hoheres Energieniveau an, so éndert sich seine Aufenthaltswahrscheinlich-
keit. Aus der damit gednderten Ladungsverteilung entstehen verinderte Potentiale und
die Ruhepositionen der Gitteratome verdndern sich geringfiigig. Diese Bewegungen der
Atome also bilden die Phononen aus, welche eine Kopplung zwischen den elektronischen
Zustdnden und der Gitterschwingung ermoglichen. Zur Beschreibung eines Phonons geht
man im einfachsten Fall vom Potential eines harmonischen Oszillators aus.

1
V = Ey+ 5mQ?R2 (3.1)

Hier ist Ey die Energie des Grund- bzw. angeregten Zustands, m die effektive Masse des
schwingenden Quasiteilchens, €2 die Frequenz der Phononenmode und R die Auslenkung des
Schwerpunkts von seiner Ruheposition. Zur korrekten Beschreibung eines Phonons, welches
mit einem elektrischem Feld wechselwirkt, muss man das Modell um einen linearen und
einen quadratischen Wechselwirkungsterm ergénzen, so wird aus :

1
V =E.+aR+bR*+ 5mQ2R2 (3.2)

Zeichnet man nun statt der Feinstruktur in Abbildung[3.2]die Interaktion der Phononen
in das Schema ein, so erhélt man Parabeln fiir die Potentiale der Phononenschwingungen.
Die Energie der Phononen ist hierbei quantisiert, die Eigenenergieniveaus des Frund- und
angeregten Zustands sind mit n,n’ =0,1,2,3... gekennzeichnet.
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Abbildung 3.4: nach [49]

Wenn man nun noch beriicksichtigt, dass elektronische Uberginge viel schneller stattfin-
den als phononische, so sind wie in Abbildung 3.4 gezeigt nur vertikale optische Uberginge
moglich. Dies ist das Franck-Condon-Prinzip. Ubergéinge mit n’ = n, also ohne Anderung
der Phononenmode, bilden daher die ZPL. Weiter wollen wir den horizontalen Versatz R
der Phononeneigenenergieniveaus betrachten. Er ist der verdnderten Ladungsdichte des
angeregten Zustands und der daraus resultierenden Ruheposition des Phonons geschuldet.
Hieraus lédsst sich nun die Existenz der phononischen Seitenbénder ableiten.

Ein SiV-Zentrum wird durch ein einfallendes blau-verschobenes Photon, in Abbildung
durch einen griinen Pfeil angedeutet, in einen n’ > 0-Zustand angeregt. Dieser Zustand
zerfallt vibronisch in den n’ = 0-Zustand (oranger Pfeil). Die Wahrscheinlichkeit, von ei-
nem der angeregten Zusténde . in einen der Grundzusténde E, leuchtend zu relaxieren,
ergibt sich aus der Uberlappung der Phononenzustinde n’ und n sowie den Auswahlre-
geln fiir den Ubergang, welche hier jedoch keine Rolle spielen sollen. Ein gréfSerer hori-
zontaler Versatz R fithrt also zu einer héheren Wahrscheinlichkeit einer rotverschobenen
Seitenband-Emission. Je weniger sich die Ladungsverteilung innerhalb des Farbzentrums
von der im Grundzustand unterscheidet, desto stérker ist die Emission der ZPL. Der qua-
dratische Kopplungterm wirkt sich auf die Frequenz €2 des angeregten Zustands aus, die

zu Q = /Q2+ %’) wird. Je nach Kopplungsstirke kann das zu stark asymmetrischen
Spektren fiir Emissions- und Absorptionsspektren des Farbzentrums fithren. Auch hat der
quadratische Term Einfluss auf die Temperaturabhéngigkeit der Spektren. Fiir Diamant
sind diese Anderung im kryogenen Bereich (hier K57 < h2) aber sehr klein, sodass wir sie
nicht weiter beachten wollen [50]. Der Effekt der Elektron-Phonon-Wechselwirkung lésst
sich iiber den Huang-Rhys-Faktor S quantifizieren. Er ist durch

[ZPL
B_S

. 3.3
Ipsp + Izp1 ( )
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gegeben. Hierbei steht [zp; fiir die Intensitdt der Emission der ZPL und Ipgp fiir die
Intensitédt der Emission des phononischen Seitenbandes. Der S-Wert entspricht damit auch
zugleich dem wahrscheinlichsten Grundzustand, in welchen das System relaxiert. Fiir SiV-
Zentren-Ensembles wurden bisher Werte fiir S von 0,08 bis 0,24 gemessen [17][51][52].
Im Vergleich dazu hat man fiir NV-Zentren ein S von 3,78, das phononische Seitenband
dominiert hier die Emission im Gegensatz zum SiV [50]. Mit Hilfe der Wellenldange der
ZPL und des vibronischen Seitenbandes hat man deshalb bereits starke Merkmale, um
bestimmte Farbzentren zu identifizieren [13].

3.2.4 Optische Anregung

Bei optischer Anregung ist hier zwischen verschiedenen Arten zu unterscheiden. Die nicht-
resonante (off-resonante) Anregung erfolgt mit Licht hoherer Energie (niedrigere Wel-
lenléinge) als der des anzuregenden Ubergangs. Hierbei wird die iiber die Anregung des opti-
schen Ubergangs hinausgehende Energie fiir Anregung phononischer Zustinde verbraucht.
Fiir SiV-Zentren sind Anregungswellenldngen von 496 nm bis 729 nm erfolgreich verwendet
worden [47]. Die Anregung mit Licht anderer Wellenlénge als der der Fluoreszenz erlaubt
noch das Trennen des Fluoreszenzlichts von der Anregung (Details folgen in Kapitel .
Man bezeichnet Messungen mit dieser Art von Anregung als Photolumineszenz-Messung
(PL, eng. photoluminescence).

Alternativ kann resonante Anregung eingesetzt werden, um den Ubergang anzuregen.
Dabei wird Licht mit der exakten Wellenlinge des Ubergangs eingeleuchtet. Da man dieses
Licht dann aber nicht von dem Anregelicht unterscheiden kann, filtert man es vor der De-
tektion heraus und betrachtet das Licht des phononischen Seitenbandes zur Detektion der
direkten Absorption des Ubergangs [53]. Hier spricht man von einer Photolumineszenzan-
regungsmessung (PLE, eng. photoluminescence excitation).

Bei beiden Anregungsarten ist es dariiber hinaus durch gezielte Polarisation der An-
regephotonen moglich, einzelne Dipoliibergénge der ZPL bevorzugt anzuregen. Dadurch
lasst sich der Dipolcharakter des SiV-Zentrums vermessen.

Weiter wollen wir uns mit den Eigenschaften eines SiV-Zentrums in Nanostrukturen
befassen.

3.2.5 Nanodiamanten

Zunéchst sei erwéhnt, dass ein SiV in Nanodiamanten die selben, grundlegenden optischen
Eigenschaften hat wie in makroskopischem bulk-Diamant. Hergestellt werden sie zumeist
durch CVD-Verfahren, womit eine direkte in situ Erstellung von SiV-Zentren moglich ist
(siche Abschnitt 2.1.1). Problematisch bei Nanodiamant ist jedoch unter anderem der
hohe Grad an materialinternem Stress. Starke lokale Spannungen verdndern die elektro-
nischen Zusténde des Farbzentrums und beeinflussen dadurch die Emissionswellenlédnge
und Linienbreite der ZPL [I7]. Auch erwartet man, dass SiV-Zentren bei Diamanten un-
ter 2nm Korngrofie nicht stabil sind. [54] Neben diesen Nachteilen bieten Nanodiamanten
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erhebliche Vorteile gegeniiber grofleren Emittern. Diamant hat einen vergleichsweise ho-
hen Brechungsindex von n = 2,4 im Wellenldngenbereich der ZPL[24]. Damit reflektiert
Diamant Licht, welches unter mehr als 24,62° auf eine Diamant-Luft-Grenzflache trifft,
und auch senkrecht auf eine Grenzflache treffendes Licht wird noch zu 16,96% reflektiert.
Somit wird bereits ein betrachtlicher Teil des Lichts verloren, bevor man ihn iiberhaupt
experimentell aufsammeln kann. Fiir Nanodiamanten treffen die vorigen Aussagen jedoch
nicht zu, wenn der Diamant kleiner als die Wellenldnge des emittierten Lichts ist. Da-
mit lésst sich die Lichtausbeute aus Farbzentrum erheblich steigern, was bereits fiir SiV-
[17][34] als auch NV-Zentren [19] demonstriert wurde. Zusétzlich wurde bereits gezeigt,
dass in Nanodiamanten, die gewissen Groflen unterschreite, sich bestimmte Phononmoden
nicht mehr ausbilden kénnen und somit die unerwiinschte Kopplung zwischen ebendiesen
und den elektronischen Energieniveaus des SiV-Zentrums unterdriickt wird [55]. Neben der
Verwendung von Nanopartikeln gibt es noch weitere Methoden, die Emissions- und Auf-
sammeleffizienz zu verbessern. Ein relativ neuer Ansatz ist hierbei die Inkorporation von
Farbzentren direkt in Wellenleiterstrukturen aus Diamantnanodraht [56].

Alternativ werden klassische Methoden wie Immersionslinsen verwendet, um die Licht-
ausbeute zu erhohen. Neben der einfachen Olimmersion wurden bereits auch Nano-Fest-
korperimmersionslinsen in synthetische Diamantoberflichen eingebracht [57]. Insgesamt
konnen Nanodiamanten mit einem Farbzentrum trotz der genannten Nachteile neue An-
wendungsgebiete ercffnen, da sie aufgrund ihrer winzigen Grofle sehr gut in viele andere
aktuelle Nanostrukturen integriert werden kénnen. Gezeigt wurden hier bereits Kopplung
von Fluoreszenz an Mikroresonatoren [58] als auch Wellenleiterstrukturen [20].

3.2.6 Einzelphotonenquellen

Ein beliebter Einsatzzweck fiir einzelne Diamantfehlstellen in der gegenwértigen Forschung
ist der als Einzelphotonquelle. In diesem Abschnitt wird ein kurzer Anriss des Themas
Einzelphotonenquellen gegeben, ausfiihrlichere Abhandlungen zum Thema findet man un-
ter anderem in [34][1]. Das typische Charakteristikum einer Einzelphotonenquelle ist die
Photonenstatistik. Mit ihr beschreibt man die zeitliche Verteilung der von der Quelle ab-
gestrahlten Photonen. Fiir klassische Lichtquellen (z.B. Laser, Glithlampe) spricht man
von poisson- bzw. super-Poisson-verteilten Photonen. Nicht-klassisches Licht hingegen hat
eine sub-Poisson-verteilte Photonenstatistik. Sind die Photonen einer Lichtquelle perfekt
kohirent, so ist die Standardabweichung der Photonenzahl An = y/f genau die Wurzel
der mittleren Photonenzahl. Bei super-poisson-verteiltem Licht mit An > /7 spricht man
auch von packetiertem (engl. bunched), bei sub-poisson-verteiltem Licht mit An < /n
von anti-bunched Licht. Zur Feststellung, ob eine nichtklassische Lichtquelle vorliegt, ist
sub-poisson-verteiltes Licht zwar ein nétiges Kriterium, aber alleine ist es noch nicht hin-
reichend. Vielmehr muss gezeigt werden, dass zu einem Zeitpunkt nie mehr als ein einzelnes
Photon emittiert wird. Zum experimentellen Nachweis des Vorliegens einer Einzelphoto-
nenquelle verwendet man daher die Korrelationsfunktion zweiter Ordnung:

oy (T@I(+7)
90 = T )

(3.4)
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Hier steht I (¢) fiir die Intensitdt des Lichts zum Zeitpunkt t. Die (. ..) bedeuten das zeitli-
che Mittel {iber einen langen Zeitraum. In der vorliegenden Form l&sst sich aber nur klassi-
sches Licht beschreiben. Man kann zeigen, dass g* (0) > 1 und ¢* (0) > ¢* (1) fiir alle klas-
sischen Lichtquellen gilt (siehe [I]). Zur Beschreibung quantenmechanischer Phdnomene
wie einer Einzelphotonenquelle schreibt man zu

(n1 () na (t + 7))

{n1 () (n2 (1 + 7))

um, wobei n;(t) die Anzahl der registrierten Photonen fiir den Detektor i zur Zeit ¢ ist.
Dafiir verwendet man den unter dem Namen Hanbury Brown-Twiss bekannten Aufbau
wie in dargestellt, in welchem einfallende Photon auf einen 50:50 Strahlteiler treffen
und danach in einem von 2 Detektoren nachgewiesen werden. Zeitpunkte der Photonende-
tektion werden gegeneinander korreliert und zeigen die Photonenstatistik der beobachteten
Lichtquelle. Der Aufbau wurde von R. Hanbury Brown und R.Q. Twiss im Jahr 1954 als In-
tensitdtsinterferometer demonstriert [59] und ermdglicht es, die Korrelation von Photonen
direkt zu messen [60)].

g?(r) =

(3.5)

50:50 Detektoren
Photonen 1
*... o[ oo | e }
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Abbildung 3.5: Schematische Darstellung eines HBT-Aufbaus zur Messung der ¢(*)-
Funktion

Abbildungzeigt typische Formen der ¢(®-Funktion fiir verschiedene Arten Licht. Auf
der x-Achse ist die Zeit zwischen zwei detektierten Photonen aufgetragen, auf der y-Achse
der normierte Wert von g (At). Dieser Wert gibt an, mit welcher Wahrscheinlichkeit ein
weiteres Photon mit der Zeitdifferenz At zu einem ersten detektierten Photon gemessen
wird. Die Senkung der g®-Funktion fiir nichtklassisches Licht trigt der Eigenschaft ei-
ner Einzelphotonquelle Rechnung, nie zwei Photonen zugleich aussenden zu koénnen. Fiir
gewohnlich wird unter realen Bedingungen keine Absenkung bis auf 0 gemessen, da man
weder Zeit noch einzelne Photonen mit beliebiger Genauigkeit ohne Rauschen messen kann.
Wie bereits in Kapitel besprochen besitzt ein SiV zwei Energieniveaus, die dann noch
weitere Aufspaltung zeigen. Es ist aber, da nur ein Elektron die Zustinde abbildet, ein
quantenmechanisches Zweiniveausystem. Die vibronischen Zustédnde der Energieniveaus
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Abbildung 3.6: Plot von ¢®(At) fiir verschiedene Lichtarten

relaxieren deutlich schneller als der optische Ubergang des Elektrons. Daher kann man
vereinfacht davon ausgehen, dass nach Anregung des Systems durch ein Photon es im
Zustand FE. vorliegt. Aus diesem Zustand relaxiert das System unter Aussendung eines
Photons nach einer durchschnittlichen Zeit 7, die der Lebenszeit des angeregten Zustands
entspricht, wieder in den Grundzustand. Erst nach der Relaxation in den Grundzustand E,
kann das System wieder durch Absorption eines weiteren Photons angeregt werden. Es ist
also durchschnittlich immer mindestens eine Zeit 7 zwischen dem Aussenden zweier Pho-
tonen. Dieses Phédnomen nennt man antibunching. Einzelne Photonen werden besonders
regelméflig und ohne jegliche Haufung emittiert. Man spricht auch oft von nicht-klassischem
Licht, da es nur mit Hilfe der Quantentheorie und des Welle-Teilchen-Dualismus beschrie-
ben und erklart werden kann. Auch ist der Effekt nicht zu beobachten, wenn man mehrere
Einzelphotonenquellen zugleich betrachtet.



Kapitel 4

Experimentelles Setup

In diesem Kapitel wird der verwendete Aufbau mit seinen Komponenten erlautert. Zur Ver-
wendung kommt ein konfokales Laser-Scanning-Mikroskop, welches Fluoreszenz der Probe
mit SiV-Zentren in Diamantnanokristallen anregt und aufsammelt. Die Fluoreszenz wurde
dann, teils mit einem zuséitzlichem Monochromator, Einzelphotondetektoren oder Gitter-
spektrometern bestimmt. Die Probe selbst befindet sich in einem Helium-Kryostat, welcher
es ermoglicht, diese Beobachtungen bei Temperaturen im Bereich von rund zehn Kelvin zu
machen.

4.1 Kryostat

Zur Kiihlung der Probe wird ein Closed-cycle-Kryostat (Cryomech PT-403-RM mit CP830)
verwendet, welcher von der Firma Attocube an die Anforderungen fiir Laserspektroskopie
angepasst wurde. Der Kryostat verwendet unter hohem Druck stehendes Helium, welches
durch kontrollierte adiabatische Expansion abkiihlt. Dabei bleibt das Kiihlmittel jedoch
stets in einem geschlossenen Kreislauf. Es ist also anders als z.B. bei Fluss- oder Badkryo-
staten nicht notig, regelméafig Kiithlmittel nachzufiillen, um ein Erwéarmen des Kryostaten
zu verhindern. Das gekiihlte Heliumgas mit etwa 22 bar wird in zwei Stufen erst am dufleren
und danach am inneren Kaltefinger expandiert bis es mit noch etwa 6,2 bar wieder zuriick
an den Kompressor gepumpt wird. Dabei wird mit einer Periode von 1,3 Hz das Ventil von
Kiihlmittelzufuhr auf Kiihlmittelablass und wieder zuriick geschaltet. Dadurch wird der
aulere Kéltefinger auf 65 K und der Innere auf 4 K gekiihlt. Die 65K-Stufe, welche fiir das
Photo[4.T]entfernt wurde und nur in [4.2] angedeutet ist, bildet zugleich noch ein Strahlungs-
schild fiir den Probenhalter mit nur einem kleinen Fenster an der Unterseite. Das Innere
des Kryostaten wird vor Beginn des Kiihlens mittels einer zweistufigen Pumpenkaskade
evakuiert. Zuerst wird mittels einer Drehschieberpumpe der Druck auf etwa 10~ bar re-
duziert, danach wird mittels einer zusétzlichen Turbopumpe (Turbovac 50) der Druck auf
unter 1078 bar gesenkt. Der Druck wird mittels einer am Kryostaten angebrachten Druck-
sonde (Varian CT-100) gemessen, welche jedoch nur im Bereich von 1 bis 1077 bar misst.
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Der ermittelte Druck wird als Spannungswert ausgegeben und kann so weiter verarbeitet
werden.
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Abbildung 4.1: Foto des 4 K-Kéltefingers des Abbildung 4.2: Schematische Darstellung
Kryostaten (aus [61]) des Kryostaten mit 65 K-Schild (aus [62])

Weiter zeigt Abbildung ein Photo, auf dem alle Komponenten des Aufbaus im
Inneren des Kiihlfingers zu erkennen sind. Prominent im Inneren des 4 K-Fingers sieht
man den Positioniererstapel, bestehend aus vier Piezopositionierern. Direkt oberhalb des
Objektives ist der Probenhalter, und, zwischen den Positionierern und dem Probenhalter,
eine Titanplatte, in welche ein Heizelement und ein Temperaturfiihler eingearbeitet ist, zu
sehen. Der Temperaturfiihler ist eine Siliziumdiode, welche von einem Steuergerat ( Cryocon
32B) ausgelesen werden kann. Das Steuergerit kann zugleich auch den Probenhalter iiber
das eingebaute Heizelement kontrolliert erwérmen, was temperaturabhéngige Messungen
ermoglicht. Auch ist der innere Kéltefinger iiber dicke Kupferlitzen mit dem Probenhalter
verbunden, um eine gute Kiihlung der Probe zu gewéhrleisten.

Der Piezostapel, bestehend zwei Horizontal-Positionierern (Attocube ANPz101) und
zwel Vertikal-Positionierern (Attocube ANPz101 und ANSz100) ist aufgrund der kerami-
schen Piezoteile thermisch nicht leitend. Die Horizontal- und einer der Vertikal-Positionierer
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arbeiten nach dem Haft-Gleit-Prinzip (engl. slip-stick). Hierbei wird das zu bewegende Ob-
jekt langsam mit Hilfe eines Aktors geschoben, welcher aufgrund der Reibung am Objekt
haftet. Durch schnelles, ruckartiges Bewegen kann der Aktor vom Objekt gelost werden
und gleitet etwas iiber die Oberflache des Objekts. Durch geschickte Kombination von
langsamen Schieben in eine Richtung und ruckartigen Zuriickziehen in die entgegengesetz-
te Richtung kann das Objekt trotz einer geringen Aktorstellweite iiber langere Strecken
bewegt werden. In den hier genannten Positionieren werden keramische Piezos eingesetzt,
welche den Aktor bilden. Das Haft-Gleit-Prinzip ermoglicht trotz eines geringen Stellwegs
der Piezoaktoren selbst einen sehr grofien Stellweg von 5mm. Zusétzlich ist ein zweiter
z-Positionierer (ANSz100) aufgestapelt, welcher nur Anhand des piezoelektrischen Effekts
des verwendeten Blei-Zirkonat-Titanats einen geringen Stellweg, aber sehr grofle Prézision
und Wiederholbarkeit aufweist. Alle Positionierer arbeiten mit offener Steuerkette (engl.
open-loop), sie haben also keine integrierte Riickmeldung iiber ihre eigene Position.

Das Mikroskop-Objektiv ist an drei Titanstangen am 4 K-Finger befestigt und wird bei
vollstéandiger Auslenkung beider z-Positionierer mit kleinstmoglichem Abstand iiber der
Probe angebracht, um ein versehentliches Berithren des Objektivs mit der Probe zu ver-
meiden. Samtliches Licht zur Messung wird von unten durch 2 spezielle Kryostatglasfenster
in den héngend angebrachten Kyrostat eingeleuchtet, woraufhin es durch das Objektiv auf
die Probe fokusiert wird.

1cm

Abbildung 4.3: Probenhalter mit eingelegter Probe (aus [61])

Bild [£.3] zeigt den demontierten Probenhalter mit eingelegtem Glassubstrat, auf wel-
chem die Probe aufgebracht wurde. Der Halter ist 3 mm dick und hat eine 1 mm tiefe Sen-
kung, in welcher das Glassubstrat mit aufgebrachten Nanodiamanten liegt. Gut zu erkennen
ist der lithographisch aufgebrachte goldene Punkt zur Orientierung. Zwei 0,1 mm diinne
Messingblattchen klemmen das Glassubstrat fest und erméglichen so den Warmetransport.
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4.2 Konfokalmikroskop

Weiter betrachten wir in diesem Abschnitt nun die Funktionsweise und die Details des in
dieser Arbeit verwendeten Konfokalmikroskops.

4.2.1 Prinzip

Im Gegensatz zu konventionellen Lichtmikroskopen, welche die Probe flachig von hinten
beleuchten, wird beim Konfokalmikroskop die Probe iiber den selben Strahlgang beleuch-
tet, welcher auch fiir das Aufsammeln des Lichts zustindig ist. Zudem verwendet man
eine moglichst punktférmige Anregelichtquelle, die eine gauflartige Abstrahlcharakteristik
zeigt, um das Anregelicht moglichst optimal durch das Objektiv auf die Probe fokusieren
zu konnen. Normalerweise benutzt man dazu eine Lochblende im Strahlpfad oder Licht
aus einer single-mode-Glasfaser. Dies fiihrt zugleich dazu, dass nur der zu untersuchende
Bereich beleuchtet wird und man unnétige Fluoreszenz des Hintergrunds vermeidet.

Anregungslichtquelle
LS |

Dektektor

Probe  Mikroskopobjektiv Dichroitischer Strahlteiler Lochblende

Abbildung 4.4: Schematische Darstellung der Funktionsweise eines Konfokalmikroskops

(aus [61])

Weiter ldsst sich das Signal durch den Einsatz einer Lochblende verbessern, welche nicht
aus dem Fokus stammendes Licht blockiert, wie in Abbildung[4.4/mit der gestrichelten Linie
angedeutet. Dadurch wird jedoch nur noch ein kleiner Teil der Probe mit dem Mikroskop
aufgenommen, der Fokalpunkt hat einen Durchmesser von weniger als einem Mikrometer.
Um aber doch mehr als einen Punkt mikroskopieren zu kénnen, wird das Bild gerastert auf-
genommen. Ein solches Rasterbild enthélt dann fiir jeden aufgenommen Punkt Information
iiber das gesammelte Licht. Weiter ist die Uberlagerung von Anregelicht (griin) und Fluo-
reszenzlicht (rot) in Abbildung dargestellt. Zum Uberlagern und Trennen wird zumeist
ein dichroitischer Strahlteiler verwendet, welcher fiir Licht bis zu einer Grenzwellenldnge
hochreflektiv und fiir das Licht jenseits der Grenze transparent ist. Wird zur Anregung
Laserlicht verwendet, so spricht man von konfokaler Laser-Scanning-Mikroskopie.
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4.2.2 Aufbau

Im Folgenden betrachten wir die einzelnen Elemente des in schematisch dargestellten
Aufbaus, der fiir die Untersuchung der Nanodiamanten mit SiV-Zentren bei kryogenen
Temperaturen verwendet wurde.
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Abbildung 4.5: Schematische Darstellung des Versuchsaufbaus (iiberarbeitete und erwei-
tertte Version aus [61])

Laser

Als Lichtquellen zur offresonanten Anregung wurden im Versuch mehrere verschiedene
Laser eingesetzt. Ein Dauerstrichlaser mit einer Wellenldnge von 532nm, welcher Licht
konstanter Leistung kontinuierlich aussendet, wurde fiir die meisten Messungen verwen-
det. Der Laser ist ein frequenzverdoppelter Neodym-dotierter Yttrium-Aluminium-Granat-
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Laser (Laser Quantum gem 532), welcher von einem Diodenlaser gepumpt wird. Die Nenn-
leistung betragt 300mW, wovon jedoch die Hélfte fiir einen anderes Experiment iiber einen
50:50-Strahlteiler abgezweigt wird. Der Laser wird durch einen optischen Isolator (Thorl-
abs PENG) gelenkt, welcher Riickreflektionen von optischen Bauteilen abschwécht, um
Schaden am Laser zu vermeiden. Weiter folgt im Strahlpfad ein Leistungssteller aus einem
%—Pléittchen, welches in einem Schrittmotor mit Computersteuerung beliebig um die Strahl-
achse drehbar ist und einem fest auf H gestellten Polarisators. Ein weiteres %—Pléttchen
in einem Schrittmotor ermoglicht es die Polarisation des Anregelaser beliebig zu drehen.
Dann wird das Licht in eine Single-Mode-Faser (Thorlabs HP460) gekoppelt. Die Faser
wird dann durch einen aus 3 Schlaufen bestehenden Polarisationssteller gefiirt bevor das
Licht am optischen Tisch wieder ausgekoppelt wird. Der Polarisationssteller ist nétig da
die verwendete Glasfaser die Polarisation nicht erhélt. Durch mechanische Verspannungen
im Kern der Faser, wie sie durch Biegung und Verdrehen der Faser entstehen, entste-
hen Doppelbrechungen und erzeugen beliebig elliptisch polarisiertes Licht. Durch Drehen
an den 3 Schlaufen des Polarisationsstellers ldsst sich so eine definierte Polarisation des
Anregelichts nach der Faser einstellen. Weiter verursacht die Germanium-Dotierung des
Faserkernmantels breitbandige Fluoreszenz im Wellenldngenbereich von A = 600 - 800 nm,
welche mit einem Interferenzfilter (Thorlabs FL532-X) nach dem Auskoppeln aus der Fa-
ser unterdriickt wird. Ein entscheidender Vorteil des in der Faser gekoppelten Lichts ist
die perfekte Gaufiform des ausgekoppelten Strahls, welche besonders bei den im weiteren
verwendeten Diodenlasern anders kaum zu erreichen ist.

Zusitzlich kommt ein Pulslaser (PicoQuant LDH-P-690) zum Einsatz, der kurze Licht-
pulse mit 690 nm Wellenldnge in definierter Wiederholrate abstrahlt. Der gepulste Laser
wurde zur Bestimmung der Fluoreszenzlebenszeit der SiV-Zentren verwendet, wo moglichst
kurze Pulse gewiinscht sind. Laut Hersteller ist die minimale Pulsbreite 63 ps, nimmt
jedoch je nach eingestellter Leistung drastisch zu. Eigene Messungen der Pulsbreite in
Abhéngigkeit der eingestellten Laserleistung sind in abgebildet. Vermessen wurde der
optische Puls mit Photodiode (Thorlabs SUV7-FC') und Oszilloskop (LeCroy WaveRun-
ner 040Z1) mit 7 bzw. 4 GHz Bandbreite. Zur experimentellen Durchfithrung wurde die
Einstellung 4,0 gew#hlt, welche die kiirzesten Pulse mit einer Halbwertsbreite (FWHM,
engl. full width half maximum) von 216,5 ps iiberhalb der Laserschwelle der eingesetzten
Diode erméglicht. Die maximale Wiederholrate liegt dabei bei 80 MHz. Auch das Licht des
Pulslasers wird durch einen optischen Isolator gefithrt und dann in eine Faser (Thorlabs
SM600) gekoppelt. Auf dem Experimentiertisch wird das nicht Licht nach dem Auskoppeln
noch mit Hilfe eines polarisierenden Strahlteilers gefiltert. Darauf folgt wiederum eine Po-
larisationstellmoglichkeit, diesmal aber in Form eines Fliissigkristall-Phasenschiebers (engl.
liquid chrystal retarder, LCR). Dieser wirkt wie ein %—Pléittchen, welches die vorgegebene
Polarisation des Lichts beliebig zu drehen mag, ohne jedoch mechanisch bewegt zu werden.
Zudem ist ein Kurzpassfilter ( Thorlabs FES700) im Strahlgang verbaut, welcher wiederum
unerwiinschte Faserfluoreszenz ausfiltert.

Zur resoanten Anregung wird ein Dauerstrichlaser (Sacher Lasertechnik TEC-520-730-
20) mit einer zwischen 725 nm und 740 nm frei einstellbaren Wellenlédnge und 20 mW Nenn-
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Abbildung 4.6: Gemessener optischer Puls des Pulslasers in Abhéngigkeit der eingestellten
Leistung (3,6-9,5).

leistung genutzt. Die Durchstimmbarkeit erreicht der Laser durch seine besondere Bauweise
in Littman-Metcalf-Konfiguration wie in 4.7 schematisch dargestellt [63].

Dabei ist der optische Resonator auflerhalb der Laserdiode angebracht und besteht aus
einem optischem Gitter und einem drehbar angebrachten Spiegel, durch dessen Drehung die
in erster Ordnung gebeugte Lichtwellenléinge, welche wieder in den Laser zuriickreflektiert
wird, gewahlt werden kann. Im verwendeten Laser wurde der Spiegel mit Hilfe eines elek-
trischen Schrittmotors bewegt. Zusétzlich kann der Spiegel noch mit einem Piezoelement
bewegt werden, um kleinere Bewegungen zu realisieren. Details zu den Ergebnissen der La-
sereinstellbarkeit im Unterabschnitt .3l Auch der durchstimmbare Laser wird durch einen
optischen Isolator geleitet, welcher hier bereits werksseitig verbaut ist. Danach folgt ein
anamorphes, antireflektionsbeschichtetes Prismenpaar (Thorlabs PS871-B) zur Verbesse-
rung des Strahlprofils. Mit Hilfe zweier 95:5-Strahlteiler wurden dann 5% des Laserlichts
abgezweigt, von welchem wiederum 5% zur Leistungsmessung auf eine Photodiode gelei-
tet wurden. Die weiteren 4,5% werden in eine Glasfaser (Thorlabs SM600) mit FC-APC-
Stecker (engl. Fiber coupler angled physical contact) gekoppelt. Die Abschrégung ist notig,
um Riickreflektionen an der Ferule der Faser zu vermeiden, welche sonst trotz optischen
Isolators zu Riickkopplung in den Laserresonator und damit Verstimmung des Lasers fiihrt.
Der Hauptstrahl wird durch ein Neutraldichtefilter-Rad ( Thorlabs NDM4 /M), welches an
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Abbildung 4.7: Schematische Abbildung eines durchstimmbaren Diodenlasers in Littman-
Metcalf-Konfiguration. Entnommen aus [64]

einem computergesteuerten Schrittmotor angebracht ist und Abschwéchungen des Lasers
um bis zu 10* erméglicht. Genutzt wird das Rad zu Steuerung der Lichtleistung des La-
sers, welcher je nach gewéhlter Lange stark schwankende Leistungsabgabe aufweist. Auch
andert sich die Strahlrichtung des Lasers je nach eingestellter Wellenldnge geringfiigig, was
zu veringerter Einkoppeleffizienz in die verwendete Glasfaser fithrt. Das Licht wird dazu
mit einem Strahlteiler (Thorlas BP108) zur Messung auf eine Photodiode gelenkt, die
kurz vor der Uberlagergung des Hauptstrahls mithilfe eines dichroitischen Spiegels (Sem-
rock FF757-Di01) erfolgt.

Passive Bauelemente

Wie bereits angedeutet erfolgt die Uberlagerung der verschiedenen Laserstrahlen durch
dichroitische Spiegel, welche in Abbildung mit der Abkiirzung DM versehen sind. So
erméglichen die Bauteile die Uberlagerung aller Anregestrahlen und damit die Anregung
der Probe mit unterschiedlichen Lichtquellen ohne dazwischen Justagearbeiten vornehmen
Zu missen.

Der dichroitische Spiegel zur Uberlagerung der resonanten Anregung ist beweglich an-
gebracht, sodass man den Spiegel bei offresonanter Anregung aus dem Strahlpfad entfernen
kann, da er sonst die ZPL-Fluoreszenz aus dem Detektionspfad filtern wiirde. Zusétzlich
sind im Detektionspfad als letztes Element vor dem Detektionsfaserkoppler zwei Lang-
passfilter verbaut. Ohne diese wiirde das reflektierte Anregesignal die Fluoreszenzemission
deutlich iibersteigen. Die Ausloschung des aus dem Setup reflektierten Lichts in Transmis-
sionsrichtung der dichroitischen Spiegel wiirde nicht ausreichend.

Fiir resonante Anregung wird ein daher Langpass-Interferenzfilterset (2x Thorlabs
FEL0750) vor den Faserkoppler der Detektion in den Strahlpfad gebracht, welches das
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Anregungslaserlicht ausfiltern soll, bevor es in Detektionsfaser gekoppelt wird. Ein einzelner
Filter erreicht eine Abschwichung um etwa 10* fiir Wellenldngen unter 750 nm. Diese Filter
werden bei offresonanter Anregung durch zwei Langpass-Interferenzfilter (Semrock FF01-
692/LP) ersetzt, welche bei einer Wellenléinge unter 692 nm jeweils eine optische Dichte
von etwa 4,6 aufweisen.

Nach den Filtern wird das Licht in eine Glasfaser gekoppelt, welche dann an die verschie-
denen Analysatoren angeschlossen werden kann. Hier war urspriinglich eine Single-Mode-
Faser (Thorlabs SM600) im Einsatz, die mit ihrem Kerndurchmesser von 4,6 pm zugleich
die Funktion eines rdumlichen Filters erfiillte. Diese Faser wurde durch eine Multi-Mode-
Faser (Thorlabs M42) mit 50 um Kerndurchmesser ersetzt, welches es ermdoglicht etwa
zehn mal mehr Licht aufzusammeln als zuvor. Die deutlich geringere rdaumliche Auflosung
durch Verlust der kleinen Lochblende stellte sich jedoch als experimentell vernachléssigbar
heraus.

Als Mikroskopobjektiv kommt ein fiir Hochvakuum und Tieftemperatur taugliches Mo-
dell (Attocube LT-APO/VISIR/0.82) zum Einsatz. Es ist beidseitig fiir den Wellenléngen-
bereich von 400 bis 1000 nm antireflexbeschichtet und hat fiir Licht der ZPL eine Trans-
mission von iiber 99%. Bei einem Arbeitsabstand von 0,65 mm erreicht es eine numerische
Apertur (NA) von 0,82 und ist fiir die Wellenldngen von 565 bis 770 nm als apochromatisch,
spezifiziert. Damit erreicht das Mikroskop eine Aufsammeleffizienz von

1 com a2 ))] < .3 o

Um die Probe mit dem Konfokalmikroskop rastern zu kénnen, muss sich entweder die
Probe unter dem Fokus des Objektives bewegen oder das Licht muss die Oberflache abfah-
ren. Der urspriingliche Plan mit Hilfe der bereits in erwahnten Piezopositionierer erwies
sich als nicht praktikabel, da die Reproduzierbarkeit des Rasters nicht gegeben war ([61]).
Die Positionierer wurden aber dennoch zur groben Positionierung des Bildausschnitts ver-
wendet.

NObjektiv =

N —

Das Rastern der Probe erfolgt Mittels eines 4f-Aufbaus. Der kollimierte Anregungs-
strahl wird durch zwei achromatische Linsenpaare (Thorlabs AC254-125-B-ML) die im
doppelten Fokalabstand stehen abgebildet. Dabei kann der Strahl durch einen im Fokalab-
stand vor dem ersten Achromaten stehenden Spiegel mit Galvanometerantrieb (Optics in
Motion OIM101) aus der optischen Achse gekippt werden. Diese Verkippung wird durch
die 4f-Abbildung in einen parallelen Strahlversatz gewandelt und ermoglicht so das ge-
zielte Rastern der Probe. Der Galvospiegel, welcher mit einem geschlossenen Regelkreis
ausgestattet ist und eine Winkelgenauigkeit besser als 2 urad aufweist, verfiigt iiber ei-
ne elektronische Steuerung die Computer angesprochen wird und erlaubt so mehr als 100
Rasterpunkte pro Sekunde.
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4.3 Cavity

Weiter wird zum Messen des Verstimmungsverhaltens des Lasers ein Fabry-Pérot-Interfe-
rometer verwendet. Dabei bilden zwei teilweise durchléssige Spiegel einen optischen Hohl-
raumresonator, der nur fiir Licht welches die Resonanzbedingung erfiillt und sich nicht
durch Interferenz ausloscht, transparent ist. Im Experiment wurde ein Resonatorkorper
mit 10cm Lénge verwendet, der an beiden Enden Schraubgewinde aufweist, in welche
die Spiegelhalterungen mit Spiegel eingeschraubt werden. Die eingesetzten Spiegel sind
zugleich plan-konvexe Linsen mit einem Kriimmungsradius R = 100 mm. So fokusieren
beide Spiegel den im Resonator verbleibenden Strahl auf sich selbst, man spricht von sym-
metrischer konfokaler Konfiguration. Weiter ist es notig das Strahlprofil an die optische
Mode des Resonators anzupassen und den dispersiven Effekt des plan-konvexen Spiegels
auszugleichen. Eine detailierte Herleitung dazu findet sich in Anhang [A]

Das Auslesen der Transmission durch den Resonator erfolgt mittels einer weiteren Linse
welche das Licht auf eine Fotodiode fokusiert. Diese wird iiber ein computergestiitztes
Spannungsmessgerit ausgelesen und die Daten kénnen als Referenz verwendet werden.
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Abbildung 4.8: Gemessenes Signal der Photodiode hinter dem Fabry-Pérot-Etalon. Abge-
bildet ist ein Bereich von etwa 10 - 1,5 GHz.

Da solche Resonatoren sehr empfindlich auf Temperaturschwankungen reagieren, wurde
der hier verwendete auf einer temperaturstabilisierten Platte angebracht und mit einer
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Abdeckung versehen, welche schnellen Warmeaustausch mit der Umgebung verhindern
soll.

4.4 Detektoren

Wahrend wir uns bisher hauptséichlich mit den Bauteilen des Konfokalmikroskops be-
fasst haben, gehen wir nun zu den Analysegeriten iiber. Hierbei sei erwédhnt, dass je
nach gewiinschter Information die jeweiligen Geréte an die Glasfaser angeschlossen werden
missen.

4.4.1 Gitterspektrometer

Zunéichst beginnen wir mit dem Gitterspektrometer. Es ermoglicht das aufgesammelte
Licht spektral zu untersuchen. Dies ist besonders deshalb von Bedeutung, da nur so die Un-
terscheidung von SiV-Zentren von anderen reflektierenden Partikeln auf der Probe moglich
ist. Weiter kann damit der Einfluss von Temperatur auf das Spektrum eines SiV-Zentrums
untersucht werden. Der Aufbau des Spektrometers ist in Abbildung vereinfacht darge-
stellt. Das Gerét ist eine Eigenkonstruktion und verwendet ein Blaze-Gitter mit 600 Linien
pro mm. Das Licht aus der Detektionsfaser wird ausgekoppelt, von einer achromatischen
Linse auf das Gitter kollimiert und dort reflektiert. Davon wird die erste Beugungsordnung
mit einer Linse (Thorlabs LA1433-B) auf einen CCD-Sensor (Andor iDus 401A-BV) fo-
kusiert. Der CCD-Sensor wird riickseitig beleuchtet und aktiv auf -60 °C gekiihlt, was eine
effiziente und rauscharme Messung mit einer Quanteneffizienz n > 80% im Spektralbereich
von 450 - 750 nm ermdglicht. Die erreichbare Auflésung wurde in [61] mit AX > 0,9nm
bestimmt. Dies ist leider nicht genug, um die Feinstruktur der ZPL eines SiV-Zentrums
aufzuldsen (vergleiche Abschnitt [3.2.2).

4.4.2 Monochromator

Zusétzlich zum Spektrometer wird ein Monochromator eingesetzt, welcher auch in Abbil-
dung dargestellt ist. Der modulare Aufbau des Experiments mit Glasfasern erlaubt, es
wahlweise Messungen mit oder ohne Monochromator zu tétigen. Im Gegensatz zum Spek-
trometer ermdglicht es der Monochromator die anschlieende Verwendung von Einzelpho-
tonendetektoren zur Messung der Fluoreszenz. Prinzipiell funktioniert der Monochromator
wie auch das Spektrometer, aber statt in einer Kamera wird das gebeugte Licht durch eine
Spaltblende gefiihrt. Die Blende filtert das Licht raumlich und ermoglicht so die Selektion
eines kleinen Wellenlédngenbereichs. Das Licht, das die Blende passiert, wird dann wieder
in eine Faser gekoppelt und kann an den Einzelphotodetektoren gemessen werden. Eine
detaillierte Charakterisierung findet sich in [B]

Der Monochromator besteht aus einem Faserkoppler, welcher das Licht aus der Detekti-
onsfaser ( Thorlabs M42, NA = 0,22) auskoppelt. Der hier verwendete Koppler ist so justiert
dass er das Abstrahlverhalten einer Single-Mode-Faser mit einer NA von 0,12 nachbildet.
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Das ausgekoppelte Licht wird dann von einer Linse mit 150 mm Brennweite und 2 Zoll
Durchmesser kollimiert. Der auf 30 mm aufgeweitete Strahl trifft dann auf ein Blaze-Gitter
mit 1200 Linien pro mm und einer Blaze-Wellenlédnge von 750 nm ( Thorlabs GR50-1208).
Das 50x50 mm Gitter hat einen Blaze-Winkel von 26,44 m® Die erste Reflektionsordnung
des Gitters wird dann mit einer Zwei-Zoll-Linse mit 500 mm Brennweite aufgesammelt. Im
Fokus des Strahls steht dann die verstellbare Schlitzblende ( Thorlabs VA100/M), die eine
minimale Offnung von etwa 20 um aufweist. Eine weitere 1-Zoll-Linse mit 65 mm Brenn-
weite kollimiert den Strahl, der dann mit einem Faserkoppler in eine weitere Glasfaser
gekoppelt wird.

Ungewohnlich an dem fiir das Experiment aufgebauten Monochromator ist die Verwen-
dung von Linsen. Bei den meisten kommerziell erhéltlichen Spektrometern werden statt-
dessen Hohlspiegel verwendet, welche intrinsisch keine chromatische Dispersion aufweisen.

Die Transmissionseffizienz des Monochromators wurde wéhrend des Aufbaus experi-
mentell bestimmt und spéter abgeschétzt. Dabei wurde schmalbandiges Laserlicht bei op-
timaler Ausrichtung des Gitters zu knapp 50 % transmittiert. Im spiteren Aufbau mit allen
Faserverbindungen und anderen Verlustquellen wurde noch eine Effizienz von etwa 20 %
erreicht. Wenn man zusétzlich berticksichtigt, dass der transmitierte Anteil nur ein Bruch-
teil der Gesammtemission eines Nanodiamants darstellt, sieht man leicht, dass deutlich
geringere Zahlraten bei Messungen mit dem Monochromator erwarten sollte.

4.4.3 APDs

Als Messinstrumente fiir Polaristions-, Leistungs- und spektroskopische Messungen sind
zwei Einzelphotonendetektoren (APD. engl. avalanche photodiode) in einer HBT-Konfigu-
ration aufgebaut.

Das Auftreffen eines einzelnen Photons auf der aktiven Fliache der Diode erzeugt dort
durch den photoelektrischen Effekt mit der Wahrscheinlichkeit n, die als Quanteneffizienz
des Detektors definiert ist, ein freies Elektron. Dieses verursacht durch eine hohe Vorspan-
nung an der Diode eine Elektron-Loch-Lawine, welche so die Detektion eines einzelnen
Photons ermdglicht. Die Lawinenphotodioden (Perkin Elmers SPCM AQRH-15) sind da-
bei mit einer aktiven Dampfung im Durchbruchsfall versehen. Dadurch ist eine geringe
Totzeit von ca. 100ns moglich. Die extrem lichtempfindlichen Detektoren sind in einer
verschlossenen Metallkiste untergebracht und Licht wird in einer Glasfaser in die Kiste
gefithrt, um moglichst nur Photonen der Fluoreszenz zu detektieren. Dabei sind die De-
tektoren auf zwei Ausgangsseiten eines 50:50-Strahlteilers in der Hanbury-Brown-Twiss
Anordnung angebracht. Zusammen ermdoglicht der Aufbau interferometrische Messung der
Lichtintensitdten und damit der statistischen Korrelation der Photonon. Diese Art von
Messung wird theoritisch in Abschnitt behandelt.

Als problematisch bei dieser Konfiguration erwies sich der sogenannte Breakdown Flash,
einer Photonenemission in einer der Lawinendioden bei der Detektion eines Fluoreszenz-
photons [65]. Diese Photonen werden dann wiederum von der anderen APD detektiert.
Um dieses optische Ubersprechen der beiden Detektroren zu verhindern, wurde der Strahl
im Faserkoppler bereits auf die APD hinter dem Filter fokusiert. Da der Strahlpfad zur
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Abbildung 4.9: Schematische Darstellung des Aufbaus zur Lebenszeitmessung

zweiten APD unterschiedlich lang ist, wurde hier eine weitere Linse eingesetzt, welche den
Strahl auf die aktive Sensorfliche fokusiert und zugleich breakdown flashes nur defokusiert
auf die andere APD lenkt.

Weiter ist mit dem APD-Aufbau auch das Messen von Fluoreszenzlebenszeiten méoglich.
Mit einem Aufbau wie in Abbildung [.9]ist es moglich, anhand zeitaufgeloster Fluoreszenz-
spektroskopie die Lebenszeit eines SiV-Ensembles zu messen. Zusétzlich kann der in Abbil-
dung dargestellte Monochromator vor die APDs angesteckt werden, um eine spektrale
Selektion der Messung zu ermoglichen. Die Anregung der Fluoreszenz erfolgt dabei immer
mittels des 690 nm-Pulslasers, welcher fiir jeden optischen Puls auch ein elektrisches Signal
nach dem NIM-Standard erzeugt. Dieses wird mittels Wandlerelektronik in einen TTL-Puls
gewandelt, welcher von einer Zeit-zu-Digital-Konvertereinheit (engl. time-to-digital conver-
ter, TDC') aufgenommen wird. Zugleich misst der TDC auf weiteren Eingéingen die Signale
fiir detektierte Photonen der APDs. Fiir jedes Ereignis wird ein Zeitstempel aufgezeichnet,
sodass mit Hilfe eines Histogramms die Haufigkeit einer Detektion zur Zeitdifferenz der
Ereignisse relatiert werden kann. Im vorliegenden experimentellen Aufbau wurde dazu in
selbstdesignter TDC auf Basis des Acam TDC-GPX-Chips auf moglichst kleine zeitliche
Intervalle optimiert. Die TDC-Einheit in der eingesetzten Konfiguration besitzt dabei eine

minimale Zeitauflosung Arpc > 57 ps und verarbeitet Start-Stop-Ereignisse mit maximal
9 MHz.
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Kapitel 5

Spektroskopische
Tieftemperaturuntersuchungen

Das bisher beschriebene experimentelle Setup mit Konfokalmikroskop, diversen Laser-
lichtquellen und dazugehorigen Analysegerdten wird dazu verwendet die Fluoreszenzei-
genschaften der SiV-Zentren zu untersuchen. Die kryogene Umgebung ermdoglicht dabei,
die thermische Verbreiterung der Spektrallinien auf ein Mindestmafl zu beschrénken. Der
Einsatz eines geschlossenen Kryostatensystems ermdoglicht diese Untersuchungen ohne ein-
schriankende thermische Drifts durchzufiihren. Die zu untersuchenden Nanodiamanten wur-
den im CVD-Verfahren hergestellt und sind zur Untersuchung auf einem Quarzglassubstrat
mit Polyvinylalkohol aufgebracht. Eine detaillierte Beschreibung der Probenherstellung ist
in [61] zu finden. Grundsétzlich ist die maximale Zéhlrate, die ein Zwei-Niveau-System
emittieren kann, durch die natiirliche Lebenszeit des angeregten Zustands begrenzt (ver-
gleiche Abschnitt [3.2)). Mit steigender Anregeleistung erhdht sich die Emissionsrate bis zur
Leistung, ab welcher einem spontanten Zerfall eine sofortige Wiederanregung erfolgt. Diese
Leistung nennt man Sattingungsleistung. Bei weiterer Erh6hung der Anregeleistung erhéht
sich nur die Hintergrundfluoreszenz.

Im Folgenden werden die erfolgten Messungen und daraus resultierende Ergebnisse so-
wie eine Interpretation ebendieser dargelegt. Dabei werden zuerst zeitunabhéngige Eigen-
schaften der Fluoreszenz wie Polarisations- und Leistungsabhéngigkeit untersucht. Auch
betrachten wir die unterschiedlichen Anrege- und Detektionsschemata und deren Einfluss
auf das Resultat. Dann werden wir diese Ergebnisse mittels spektraler Analyse im Mono-
chromator weiter betrachten. Letztendlich wird noch die Dynamik des SiV-Zentrums in
Form der Fluoreszenzlebensdauer untersucht, wobei auch hierbei der Einfluss von Polari-
sation und spektraler Selektion betrachtet wird.

5.1 Leistungsabhingige Untersuchung

Um das Sattigungsverhalten eines SiV-Zentrums zu untersuchen, wird ein Nanodiamant
im Fokus des Laserstrahls platziert und dann mittels der Einzelphotonendetektoren die
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aufgesammelte Fluoreszenz gemessen. Dabei wird die Leistung des Anregelichts veréndert
gegen die Zahlrate der Detektoren aufgetragen. Aus solchen Messungen lassen sich gleich
mehrere Ergebnisse gewinnen. Einmal kann man Sattigungszihlrate und Leistung bestim-
men und zusétzlich, wenn man noch die Hintergrundzahlrate der Probe aufnimmt, auch
das Signal-zu-Rauschen Verhéltnis des Messaufbaus.

Zum Bestimmen der Séttigung eines Nanodiamaten wird also dieser in den Fokus des
Laserstrahls gebracht. Fiir Photolumineszenzspektroskopie wird der Nanodiamant mit dem
Licht des Nd:Yag-Lasers mit 532nm Wellenldnge zur Anregung verwendet. Die Leistung
des Lasers wird mit Hilfe der Schrittmotorsteuerung von 0 bis 10 mW in 0,05 mW-Schritten
erhoht. Fiir jede Leistungsstufe wird fiir 750 ms die Photonenzahl aufgenommen. Die Zeit
ergibt sich aus der Schwingungsperiode des Kiihlsystems des Kryostaten, um mogliche
Einfliisse der Schwingung zu egalisieren (siehe Abschnitt . Die Bestimmung der Hinter-
grundfluoreszenz erfolgt durch Fokussieren des Lasers auf eine nicht mit Nanodiamanten
besetzte Stelle des Probentrigers. Wichtig ist hierbei, dass die Messung nicht sofort nach
Wahl des Ortes erfolgt, sondern man die Probe an der Stelle erst mit intensivem La-
serlicht ausbleicht. Andernfalls kann das Ausbleichen der Probe die Messergebnisse stark
verfilschen, da die Bleichzeit von etwa gleicher Gréf8enordnung wie die Messzeit einer Leis-
tungsserie ist.
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Abbildung 5.1: Messung der Séttigungskurve eines SiV-Zentrums mit einer Singlemode-
Faser. Das Inset zeigt das Signal-zu-Rausch Verhéltnis.
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Auf Abbildung (5.1 sieht man die Ergebnisse eines ausgewéahlten Nanodiamants und des
benachbarten Hintergrunds. Die Hintergrundzédhlrate in blau steigt gut erkennbar linear
mit der eingestrahlten Leistung. Im Gegensatz dazu zeigt die rot Kurve fiir den Nanodia-
manten eine deutliche Abflachung bei héheren Leistungen. Dies ldsst sich mittels einer
mathematischen Formel fiir das Zwei-Niveau-System mit einem Korrekturterm fiir Hinter-
grundfluoreszenz beschreiben:

PExc

Fsig (Ppze) = Fsas—F5—
Sg(E ) StPExc+PSat

+ Fy (Pgac) (5.1)
Hierbei steht Fg;q (Ppg.) fiir die Zahlrate in Abhéngigkeit der Anregeleistung Ppgae. Fsar
beschreibt die Sattigungsleistung der SiV-Zentren im untersuchten Nanodiamant und Fp,
die Hintergrundfluoreszenz, wiederum in Abhéngigkeit von der Anregeleistung. Der Wert
fir Fp, wiederum besteht aus der Dunkelzéhlrate Fp. der APDs sowie einer linearen
Abhangigkeit P.,.- FpgrLinear- Diese Werte lassen sich einfach aus einer Nullmessung sowie ei-
ner linearen Anpassung der Messdaten fiir die Hintergrundfluoreszenz gewinnen. Fiir jeden
vermessenen Nanodiamanten léasst sich dann sowohl Sattigungsleistung als auch Zihlrate
durch Anpassung der Messdaten an die Funktion ermitteln.

Die Ermittlung der Séttigungsleistung auf diese Weise ist jedoch nicht problemlos. Es
steht nur begrenzt Anregungsleistung im Aufbau zur Verfiigung, was gerade die Genauig-
keit der Bestimmung der Sattigungsleistung reduziert. Auch ist die in jedem Nanodiamant
enthaltene Menge an SiV-Defektzentren unbekannt und unterscheidet sich mutmaflich
stark. Weiter sind die Oberflicheneigenschaften der Nanodiamanten unbekannt, so kénnen
sich z.B. Graphitreste an Stellen der Oberfliche angesammelt haben, welche Absorptions-
und Emissionscharakteristika einzelner Diamant verdndern. Den gréfiten Einfluss erwartet
man aber durch die Orientierung der Dipole der Fehlstellenzentren gegeniiber der Strahl-
achse des Konfokalmikroskops. Nur wenn die Dipolachse senkrecht zur Strahlachse steht,
erreicht man die maximale Kopplungseffizienz des Anregelichts mit den Absorptionsdipo-
len der SiV-Zentren [66]. Da jeder Nanodiamant viele einzelne Defektzentren enthélt, die
jeweils entlang einer der drei (111)-Kristallachsen orientiert sein kénnen, und zudem die
einzelnen Nanodiamanten zufillig auf der Probe verteilt sind, lédsst sich keine finale Aus-
sage iiber den wahren Wert treffen. Ein genauer Wert fiir die Sattingungsleistung ist aber
hilfreich, um S&ttingungsverbreitung der Spektrallinien und eine Fluoreszenzsittigung bei
HBT-Messungen zu vermeiden.

Weiter lasst sich das Signal-zu-Rausch Verhéltnis (engl. signal to noise ratio, kurz SNR)
aus den Sattigungsmessungen errechnen. Dies erfolgt mittels folgender Formel:

F(PexC) - th (Pearc)

SNR (P.c) = Foy (Pose)
g exc

(5.2)

Die in Abbildung gezeigte Messung wurden noch mit einer Monomodenfaser zum
Aufsammeln der Fluoreszenz durchgefiirt. Spétere Messungen wurden dann nach dem Um-
bau des Setups auf eine Multimodefaser zum Aufsammeln der Fluoreszenz gemacht. Ab-
bildung zeigt das Ergebnis einer solchen Messung. Wie man sieht ist zwar die totale
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Hintergrundzéhlrate gestiegen, aber das Signal-zu-Rausch Verhéltnis ist dennoch so gut
wie zuvor. Zudem zeigt das Signal-zu-Rausch Verhéltnis kein Riickgang bei hohen Anre-
geleistungen. Wichtig ist hierbei noch zu erwéhnen, dass erst im Zuge des Umbaus auf
die Multimodefaser ein optischer Bandpassfilter in den Detektionspfad gebracht wurde.
Dieser reduziert die Menge der aufgesammelten Hintergrundfluoreszenz gegeniiber den zu-
vor verwendeten Longpassfiltern nochmals. Insgesamt ist der Umbau auf Multimodefaser
zur Fithrung des Detektionslichts von experimentellem Vorteil. Die weiteren Messungen
wurden deshalb mit der Multimode Faser durchgefiihrt.
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Abbildung 5.2: Messung der Sattigungskurve eines SiV-Zentrums mit einer Multimode-
Faser. Das Inset zeigt das Signal-zu-Rausch Verhéltnis.

Neben der Anregung mit nicht-resonantem Licht ldsst sich die Sattigung und das Signal-
zu-Rausch-Verhéltnis auch fiir die resonante Anregung der SiV-Zentren durchfiihren. Hier-
bei erfolgt, wie bereits in Abschnitt erliutert, die Anregung mit Laserlicht, welches in
die Wellenlinge des angeregten Ubergangs aufweist und die Detektion auf dem phononi-
schen Seitenband. Da aber das SiV-Zentrum einen niedrigen Huang-Rhys-Faktor aufweist
(siehe Abschnitt , ist die Emission in das phononische Seitenband schwach im Ver-
gleich zur ZPL-Emission. Deshalb reduziert sich die mogliche Zéhlrate im Gegensatz zur
offresonanten Anregung erheblich.
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5.2 Polarisationsabhingige Untersuchung

Neben leistungsabhéingigen Messungen ist auch die Untersuchung der Zéhlrate in Abhén-
gigkeit von der Polarisation des Anregelichts von Bedeutung. Das SiV-Zentrum, welches
bevorzugt linear polarisiertes Licht entlang zweier orthogonaler Achsen aussendet, bietet
sich daher zum Beispiel fiir Anwendungen der Quantenkryptographie [67] oder der Kopp-
lung an dielektrische Strukturen [68] an. Der experimentelle Aufbau l4sst es noch nicht zu,
die Polarisation der aufgesammelten Fluoreszenz zu untersuchen, sodass sich die folgenden
Ergebnisse auf Untersuchung der Anregepolarisation beschrinken. Dabei wird zunéchst
wieder die Position des Nanodiamanten im Fokus des Konfokalmikroskops durch Scans
der Raumachsen optimiert. Dann wird mit dem 532 nm Dauerstrichlaser das Farbzentrum
nicht-resonant angeregt und dabei die Polarisation des Laserlichts mit einer drehbaren
%—Platte schrittweise gedreht. Aufgrund der Symmetrie des Systems geniigt bereits eine
Drehung um 180°, um die Abhéngigkeit vollstdndig zu vermessen. Wie auch bei den leis-
tungsabhingigen Messungen wird pro Messpunkt wieder mindestens 750 ms gemessen, um
mogliche Effekt durch die mechanische Instabilitdt des Kryostaten zu kompensieren. Die
Messung erfolgt dann bei einer Anregeleistung unterhalb der Sattigung des jeweiligen Nan-
odiamanten. Fiir die Anregung mit dem 532nm Laser wurden iiberlicherweise Leistungen
zwischen 1 und 2mw verwendet. Als charakteristisches Maf fiir die Stérke der Polarisati-
onsabhéngigkeit definiert man den Polarisationskontrast
Fmaa} - szn

B Fmaa: + Fmin
wobei F,.. bzw F,,;, die maximale bzw. minimale Zahlrate der jeweiligen Messung sind.
Abbildung zeigt exemplarisch die gemessene Zéhlrate in Abhéngigkeit der Polarisa-
tion In sédmtlichen durchgefithrten Messungen wurden keine Nanodiamanten mit Polari-
sationskontrast > 12 % gefunden. Dies entspricht der Erwartung fiir Nanodiamanten mit
mehreren, zufélligen orientierten SiV-Fehlstellen. Wie auch bei der leistungsabhéngigen
Untersuchung ist die Orientierung der Dipolachse relativ zur Strahlachse das entscheiden-
de Kriterium fiir die Kopplung von Anregelichtfeld und Fehlstellenzentrum.

174 (5.3)

5.3 Spektral aufgeloste Messungen

Auch bietet der Aufbau mittels des optional anschlieBbaren Monochromators die Moglich-
keit, die Nanodiamanten detailiert auf ihr Spektrum zu untersuchen. Damit ist neben dem
bereits vorhandenen Spektrometer, welches hauptséichlich zur schnellen Identifizierung von
Nanodiamanten mit SiV-Zentren anhand der charakteristischen Emission der Zero-Phonon-
Line dient, ein hochprézises Messinstrument vorhanden, welches auch in Kombination mit
Polarisations- und Leistungsmessungen benutzt werden kann.

Zunichst betrachten wir aber Spektren eines Nanodiamanten. Abbildung zeigt ein
mit dem Spektrometer aufgenommenes Spektrum. Die Anregeleistung mit dem 532 nm
Laser betrug fiir die Messung 2mW. Aufgrund der geringen Auflésung des Spektrome-
ters ist nur einzelner, breiter Peak sichtbar, der sich aus der ZPL-Emissionen aller in der
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Abbildung 5.3: Messung der Polarisationsabhéngigkeit eines Nanodiamants bei 1 mW An-
regeleistung. Der Polarisationskontrast in dieser Messung betrigt etwa 5,3 %.

Probe enthaltenen SiV-Zentren bildet. Das Maximum liegt bei 737,8 nm und Halbwerts-
breite des Peaks betrdgt 5,9nm. Die Breite des Peaks ist hauptsichlich auf das geringe
Auflésungsvermogen des Spektrometers, was auf 0,9 nm Halbwertsbreite bestimmte wur-
de [61], sowie die Anzahl der fluoreszierenden SiV-Zentren zuriickzufiihren. Die einzelnen
Uberginge sind dabei noch inhomogen verbreitert, was sich mit Verspannungen im Nan-
odiamant erklédren lésst

Als Néchstes ist auf Abbildung [5.5| ein mit dem Monochromator aufgenommes Spek-
trum zu sehen. Auch hier ist die Emission aus der ZPL deutlich erkennbar. Die Anregeleis-
tung betrug 2,5 mW. Es kénnen vier verschiedene Bereiche erkannt werden, die sich durch
unterschiedliche Breite, Intensitdt und Auspriagung unterscheiden. Eine Zuordnung zu den
einzelnen Ubergangslinien des SiV-Zentrums ist aber nicht moglich. Weiter ist auch die
Aufteilung der vier groflen Peaks in kleinere Unterspitzen gut zu sehen. Die Vielzahl der
Spitzen ist der Menge an SiV-Fehlstellen im vermessenen Nanodiamant und der Verschie-
bung der Ubergéinge durch mechanische Spannung im Nanodiamant zuzuschreiben.
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Abbildung 5.4: Mit dem Spektrometer aufgenommes Spektrum eines Nanodiamanten.

Waihrend die Details der Emission mit dem Monochromator also deutlich besser auf-
gelost werden konnen, sind doch insgesamt zu viele einzelne Linien iiberlagert und verbrei-
tert, um eine vollstindige Zuordnung zu den einzelnen Ubergéingen zu erméglichen.

Zusétzlich wurden Messreihen mit dem Monochromator und unterschiedlichen Anre-
geleistungen durchgefiihrt. Abbildung zeigt exemplarisch das Ergebnis einer solchen
Messung. Neben der typischen Struktur der Zero-Phonon-Line l&sst sich auch der Einfluss
der Anregeleistung auf das Emissionsspektrum erkennen. Wahrend bei geringen Anrege-
leistung unter 2mW sich nur wenige Details des Spektrums gegen das Hintergrundrauschen
absetzen, ist im mittleren eine deutliche Struktur erkennbar, welche bei Anregeleistungen
jenseits der Sattigung stark verwischen.

Weiter wurde die Ziahlrate fiir bestimmte Polarisationsrichtungen in Abhéngigkeit der
Wellenlénge des Fluoreszenzlichts vermessen. Dazu wurden in Messreihen fiir jede Pola-
risationsrichtung die Zahlrate fiir einen kleinen Wellenldngenbereich aufgenommen. Die
aufgesammelte Fluoreszenz wurde dazu im, in Abschnitt erlduterten, Monochro-
mator spektral gefiltert, und dann mittels APDs gemessen. Da durch den kleinen Spek-
tralbereich die Intensitdt der Fluoreszenz sehr gering ist, wurde bis zu 30 Sekunden pro
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Abbildung 5.5: Durch den Monochromator aufgenommenes Spektrum eines Nanodiaman-
ten bei 2,5 mW Anregeleistung. Die Integrationszeit betrug 30 Sekunden, die Schrittweite
des Monochromators 20 pm. Das Inset zeigt einen Ausschnitt in vergroferter Darstellung
mit Fehlerbalken.

Messpunkt integriert. Abbildung zeigt exemplarisch das Resultat einer solchen Mes-
sung, welche mit 2mW Anregeleistung und 30s Integrationszeit durchgefithrt wurde. Dar-
in ist wieder deutlich die Auspragung der Zero-Phonon-Line zu erkennen. Zudem ist eine
deutliche Verdnderung des spektralen Emissionsprofils bei sich &ndernder Polarisation des
Anregungslichts zu erkennen. Dies ist auf die elektronische Struktur des SiV-Zentrums
zuriickzufiihren, bei der die Dipole fiir die unterschiedlichen Uberginge gegeneinander
um 90°gedreht sind. Dies fiithrt zusammen mit der zufélligen Verteilung der SiV-Zentren-
Orientierung und den unterschiedlich hohen Verspannungen der Farbzentren innerhalb des
Nanodiamanten zur Verschiebung der Emissionsmaxima je nach Polarisation.

Eine Messung des Polarisationskontrasts bei resonanter Anregung einzelner Ubergange
ist bisher nicht moglich, da noch keine Mdaglichkeit zum Andern der Anregepolarisation
fiir diesen Laser vorhanden ist. Zudem zeigt der dichroitische Strahlteiler fiir resonante
Anregung stark polarisationsabhéngige Eigenschaften, die noch weiterer Analyse bediirfen.
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Abbildung 5.6: Mit Monochromator gemessene Spektra der ZPL eines Nanodiamanten in
Abhéngigkeit der Anregeleistung. Die Leistung wurde in 0,5mW Schritten erhoht, der
Monochromator in 20 pm Schritten gescant. Die Integrationszeit pro Messpunkt betrug 30

Sekunden.
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Abbildung 5.7: Messung des Spektrums der ZPL eines Nanodiamanten unter verschiedenen
Anregepolarisationen.
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5.4 Zeitaufgeloste Messung

Neben den bisher dargelegten Messungen wurde auch das zeitliche Fluoreszenzverhalten
der SiV-Zentren in Nanodiamanten untersucht. Aufgrund der Einzelphotonenquellencha-
rakteristik einzelner SiV-Zentren und des daraus resultierenden einzelnen Photonons pro
Anregungs- und Relaxatationszyklus kann die Messung des Fluoreszenzintensitétsverlaufs
nicht mit einer Photodiode und einem Oszilloskop ermittelt werden. Deshalb ist man
auf die zeitkorrelierte Einzelphotonenzdahlung (engl. time-correlated single photon coun-
ting, TCSPC) angewiesen. Dabei wird in einem periodischem Zyklus die Anregung durch
einen Laserpuls und der Nachweis des ersten Photons aufgezeichnet. Durch eine Vielzahl an
Wiederholungen lésst sich dann ein Histogramm bilden, welches die zeitliche Verteilung der
Photonondetektionen darstellt. Das zeitliche Abstrahlverhalten eines statistischen Zerfalls
wie des angeregten Zustands eines SiV-Zentrums wird mit

S(t) = Iper + yo (5.4)

beschrieben. Der optimale Anregelichtpuls fiir eine solche Messung ist ein d-Puls, welcher
gut mit einer schmalen Gaussfunktion angenéhert werden kann:

t—tg

R(t) = Ae3(5%) 4y, (5.5)

Hier beschreibt o die Breite des Pulses, ¢ty den Schwerpunkt der Funktion, y, die Dun-
kelzéahlrate der Detektoren und A einen Normierungsfaktor.

Abbildung zeigt exemplarisch die exponentielle Zerfallsfunktion S (¢) und den opti-
schen Anregepuls, der mit der Gaussfunktion R (t) beschrieben wird. zeigen die Funktionen
und das Ergebnis der Faltung fiir verschiedene Breiten o des Anregepulses.
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Abbildung 5.8: Ideale exponentielle Zerfalls- Abbildung 5.9: Faltung von Impulsantwort
funktion S(t) und Gausssche Funktion R(t), und Zerfallsfunktion fiir verschiedene Halb-
die die Impulsantwort widerspiegelt wertsbreiten o der IRF
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Abbildung 5.10: Angepasste Gaussfunktion an die gemessene IRF des Setups.

Zur mathematischen Beschreibung der erwarteten Antwort des Systems lésst sich das
Signal als Faltung der beiden oben angegebenen Funktionen schreiben

() = / R(t—#)-S(t)dt (5.6)

Fiihrt man dieses Integral aus, so erhélt man folgende Funktion:

2 2 _
I(t)=yo+A-1Iy-exp (0— - E) erfc (U tT) (5.7)

212 1
wobei

2 T, 2 R
erfcle—erfle——/ e_tdt:—/ et dt 5.8
(x) @=1-—| = (58)

die komplementéire Fehlerfunktion ist.
Mit den vorherigen Uberlegungen kann man nun den Einfluss des Messaufbaus auf die
Messung betrachten. Zunédchst hat der Anregepuls im Messaufbau keine perfekte Form
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einer Deltafunktion, wie man sie fiir optimale Anregung benutzen wiirde, sondern die in
Abschnitt gezeigte Pulsform. Auch wiirde man sogar fiir einen optimalen J-Anregepuls
keine é-Funktion messen. Die gemessene Signal des Aufbaus gibt die sogenannte Impul-
santwortfunktion (engl. impulse response function, IRF) aller an der Messung beteiligten
Komponenten wieder.

600 - —O= Messspur 7
— Fit mit
500 ()=y,+A_ *exp(c’/21*-t/T)* |
*erfc((a®-t*1)/(sqrt(2)*a*1))

400
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Abbildung 5.11: Gemessene Fluoreszenzlebendsdauer eines Nanodiamanten und Fit mit
der angepassten Zerfallsfunktion (5.7)

In diesem ist das zeitliche Verhalten der verwendeten Messelektronik enthalten, aber
auch das Antwortverhalten der APDs, der Signalwandler zwischen den einzelnen Bautei-
len im Messaufbau sowie die Ungenauigkeit der TDC-Einheit. In Abildung ist die
gemessene IRF des Messaufbaus dargestellt. Zur Messung der IRF wird die Reflektion
des Anregepulses an der Probenoberfliche ohne fluoreszierende Nanodiamanten gemessen.
Die Breite der IRF ldsst sich nun mittels Anpassung der Gaussfunktion an die Messdaten
ermitteln. Als Wert fiir ¢ wurde anhand der Anpassung 316 £ 16 ps ermittelt.

Abbildung zeigt exemplarisch die Messung der Fluoreszenzlebenszeit von zwei ver-
schiedenen Nanodiamant in Abhéngigkeit der Polarisation des Anregelichts. Hierbei erfolg-
te die Detektion ohne spektrale Selektion der Emission, das heifit die Fluoreszenz der ZPL
aller SiV-Zentren wurde detektiert, das iibrige Spektrum wurde mit Hilfe eines Bandpass-
filters herausgefiltert. Die gemessene Lebenszeit ist fiir alle Anregepolarisationen nahezu
konstant. Dies entspricht den Erwartungen, da die Emission aller SiV-Zentren in den Nan-
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odiamanten zum Ergebnis beitragen und daher nur geringen Schwankungen zu erwarten
sind. Die grofleren Messfehler bei bestimmten Richtungen sind den niedrigeren totalen
Zahlraten bei bestimmten Polarisationsrichtungen geschuldet. Fiir keinen der mit dieser
Methode untersuchten Nanodiamanten konnte eine eindeutige Lebenszeitverdnderung der
gesamten ZPL aller SiV-Zentren fiir verschiedene Polarisationen gefunden werden.
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Abbildung 5.12: Gemessene Fluoreszenzlebenszeiten in Abhéngigkeit der Polarisation des
Anregelichts.

Abbildung [5.13] zeigt die Lebensdauer eines Nanodiamanten bei spektraler Filterung
der Emission durch den Monochromator. Auffillig ist hierbei die signifikante Anderung
der Lebensdauer in Abhéngigkeit der Wellenldnge. Dies kann méglicherweise auf den Effekt
der kollektiven Emission von verschiedenen, ununterscheidbaren SiV-Zentren zuriickgehen
[69]. Die Idee dabei ist, dass die einzelnen SiV-Zentren entlang der Kristallachsen im Nan-
odiamant ausgerichtet sind und es daher wahrscheinlich ist, dass es mehrere SiV-Zentren
gibt, die die selbe Ausrichtung haben. Wenn dann auch die Ubergangsenergien der einzel-
nen Zentren identisch sind, konnen die einzelnen Farbzentren optisch aneinander koppeln.
Durch die Kopplung an dieses kollektive optische Feld erhoht sich die Abstrahlrate, was
sich in einer geringeren Lebensdauer messen ldsst. Dieser Effekt ist auch als kollektive
Emission bekannt und eng mit dem Begriff der Superradianz verwandt [69].

In der spektral aufgelosten Lebenszeitmessung ist deutlich erkennbar, dass die Lebens-
dauer nicht direkt mit der Emissionsrate korreliert, also eine hohe Emissionsrate nicht zwin-
gend eine kurze Lebensdauer zur Folge hat. Vielmehr ist die Lebenszeit bei 738 nm deutlich
verringert. Dies ist genau der Punkt, an dem die ungestorte ZPL des SiV-Zentrums emit-
tiert (siehe dazu Abschnitt . Bei anderen Emissionslinien ist die Ubergangswellenléinge
durch Storungen beziehungsweise Spannungen des Kristalls gestort. Diese bei 738 nm re-
duzierte Lebensdauer kann also aus kollektiver spontaner Emission entstehen, wenn die
spektrale Uberlappung der Ubergiinge sehr hoch ist. Dies ist bei den verschobenen Linien,
welche durch Verspannung im Diamant entstehen und zudem dadurch auch verbreitert
sind, nicht zu beobachten.
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Abbildung 5.13: Der blaue Graph zeigt die gemessene Fluoreszenzlebensdauer eines Nan-
odiamanten in Abhéangigkeit der Emissionswellenlénge. Die griine Linie zeigt das Spektrum
der ZPL des Nanodiamanten.

Eine solche kollektive Emission von Photonen &ndert auch die Photonenstatistik und
erzeugt super-poissonisches, also gebunchtes Licht [70]. Zum Nachweis dieses Bunchingef-
fekts wird die bereits in Abschnitt erwithnte g?-Funktion verwendet. Im Falle einer
Kopplung der Einzelphotonenemitter untereinander erwartet man eine Erhchung des Wert
von ¢ (7 =0) > 1.

Abbildung zeigt das Ergebnis einer solchen Messung am selben Nanodiamant,
der auch fiir die Messung in Abbildung [5.13| verwendet wurde. Bei dieser ersten Kontroll-
messung wurde der Monochromator wieder aus dem Detektionspfad entfernt, es ist also
keine spektrale Filterung erfolgt. Als Ergebnis der spektral ungefilterten Messung ist fest-
zuhalten, dass sich keine signifikante Anderung der Korrelationsfunktion zweiter Ordnung
feststellen lasst.

Im Gegensatz dazu ist in Abbildung die ¢®-Funktion durch den Monochroma-
tor bei einer Wellenlénge von 738,0 nm mit einem Detektionsfenster von 0,1 nm zu sehen.
Obwohl der Graph nur das erste vorldufige Ergebnis von spektral aufgeldsten Korrelations-
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Abbildung 5.14: Messung der normierten ¢‘®-Funktion des Nanodiamanten aus Abbildung

p-13

messungen zeigt, ist bereits ein deutlicher Peak der Emission fiir eine Zeitdifferenz 7 = 0
zu erkennen. Dies ist ein starker Hinweis auf Kopplung einzelner SiV-Zentren im Nanodia-
mant bei einer gemeinsamen Wellenlédnge und zeigt, dass SiV-Zentren ein idealer Kandidat
fiir ununterscheidbare, festkorperbasierte Einzelphotonenquellen sind.
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Abbildung 5.15: Nicht normierte Korrelationsmessung der ZPL-Fluoreszenz des Nanodia-
manten aus Abbildung durch den Monochromator bei einer Wellenlédnge von 738,0 nm.
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Kapitel 6

Zusammenfassung und Ausblick

6.1 Zusammenfassung

Mit den Untersuchungen, die im Lauf der Erstellung dieser Arbeit, durchgefiihrt wurden,
konnten eine Reihe an neuen Ergebnissen iiber die vorhandenen Nanodiamanten und den
enthaltenen SiV-Zentren gewonnen werden. Das Hauptaugenmerk der Arbeit lag auf der
Untersuchung der Frequenzabhéngigkeit der optischen Eigenschaften von SiV-Zentren. Hier
wurden sowohl das polarisationsunabhéngige Spektrum verschiedener Nanodiamanten un-
tersucht, als auch die Abhéngigkeit der spektralen Emission gegeniiber der Polarisation des
Anregelichts sowie die Anregeleistung. Dazu wurde im Verlauf der Arbeit der Monochro-
mator zum bestehenden Aufbau hinzugefiigt und die Detektion auf Multimode-Glasfasern
umgebaut. Das Auflésungsvermogen und die Transmission des Monochromators wurden
charakterisiert. Weiter wurde die Abhéangigkeit der Fluoreszenzlebensdauer von Emissi-
onswellenldnge der SiV-Zentren sowie der Polarisation des Anregelichts untersucht. Zudem
wurde die Intensitiit der Fluoreszenzemission auf Korrelation untersucht, also die ¢(*)-
Funktion gemessen.

Auch ist im weiteren Verlauf die Moglichkeit zur resonanten Anregung der Probe im
Experiment realisiert worden und der Aufbau um den entsprechenden Laser und die dazu-
gehorigen Regelungselemente sowie ein Fabry-Pérot-Resonator als Frequenzreferenz erwei-
tert worden. Damit wurde die Mo6glichkeit der resonanten Anregung eines SiV-Zentrums
und Detektion der Fluoreszenz des phononischen Seitenbandes erfolgreich demonstriert
sowie spektrometrische Messungen getétigt.

Wahrend diese Ergebnisse mit resonanter Anregung erzielt wurden, gibt es weitere Er-
gebnisse aus Messungen mit nicht-resonanter Anregung. Dabei wurde die Emission einer
Vielzahl von SiV-Zentren in Nanodiamanten spektroskopisch untersucht, die aufgrund ih-
rer Vielzahl und der spannungsbedingten Linienverbreiterung nicht einzelnen SiV-Zentren
zugeordnet werden kénnen. Bei einzelnen Nanodiamanten zeigt sich eine leichte Préaferenz
fiir bestimmte Polarisationsrichtungen, die auf einen erhchten Anteil an SiV-Zentren, die in
dieser Kristallrichtung orientiert sind, hindeutet. Die leistungsabhéngigen Messungen zei-
gen eine Verbreiterung der Linien aufgrund der Sattigungsverbreiterung, die aber aufgrund
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der Vielzahl an Linien nicht einzeln aufgelost werden kann. Der Umbau auf Multimode-
Glasfaser fiir die Detektion verbessert die Aufsammeleffizienz des Experiments erheblich
und beschleunigt damit Messungen mit dem Monochromator deutlich, ohne an Signal-zu-
Rausch-Verhéltnis einzubiilen. Die dadurch erreichten, héheren Zahlraten sind besonders
fiir zeitlich gefilterte Messungen von groffem Nutzen. Die Messungen der Fluoreszenzle-
benszeit der gesamten ZPL eines SiV-Ensembles zeigen keine signifikanten Anderungen
in Abhingigkeit der Polarisation, was in Ubereinstimmung mit der Tatsache steht, dass
die SiV-Zentren entlang dreier Raumrichtungen orientiert sind, die wiederum beliebig zum
Betrachter liegen. Die Anderung der Lebenszeit in Abhingigkeit der Emissionswellenlinge
kann mit spontaner kollektiver Emission erklart werden, bei der eine Kopplung der einzel-
nen Emitter angenommen wird.

Weitere Verbesserungen der Moglichkeiten zur resonanten Anregung stehen noch aus.
Hier ist insbesondere eine bessere Regulierung der Laserleistung bei verschiedenen Wel-
lenléngen sowie eine Einstellung der Polarisation angedacht. Zusatzlich soll die Polarisation
der Detektion wéhlbar sein. So ist es dann moglich, durch um 90 °zur Anregungspolarisa-
tion gedrehte Polarisatoren das Licht des Anregelasers aus der Detektion herausfiltern zu
konnen. Dadurch ist es moglich, die SiV-Zentren resonant anzuregen und statt auf dem
schwach ausgepréigten Seitenband direkt auf der ZPL zu detektieren.

6.2 Ausblick

Farbzentren bieten sich durch ihre speziellen Eigenschaften als aussichtsreicher Kandidat
fiir eine Vielzahl an Anwendungen an. Als Beispiel sei hier die Emission von einzelnen
Photonen auch bei Raumtemperatur oder die Mdoglichkeit, Elektronen- und Kernspin op-
tisch manipulieren und auslesen zu konnen, erwahnt. Fiir optische Anwendungen bietet
sich hier insbesondere das SiV-Zentrum an, da es nur schwach an Phonenmoden koppelt
und durch seine hohe Abstrahlrate einen grofien Einzelphotonenstrom erzeugt. Zusétzliche
Ergebnisse konnen sich aus weiteren Experimenten gewonnen werden. So ist es eine pola-
risationsabhéngige Vermessung der Photonenstatistik interessant, um kollektive Emission
nachzuweisen [71]. In diesem Zusammenhang sind auch Proben mit definiertem Abstand
und bekannter Ausrichtung zwischen den einzelnen SiV-Zentren interessant, um die auftre-
tenden Ensembleeffekte experimentell analysieren zu kénnen. Auch Untersuchungen an ein-
zelnen SiV-Zentren bieten weiter Potential, so kann durch koherénte Streuung an einzelnen
Farbzentren die natiirliche durch die Ubergangsrate bestimmte Linienbreite unterschritten
werden [72], womit die Photonen noch weniger unterscheidbar sind.

Fiir weiterfiihrende Anwendungen abseits von Laborbedingungen ist es aber auch er-
forderlich, dass das Anregelicht moglichst effizient zum Farbzentrum geleitet sowie die
Emission wieder aufgesammelt wird. Hierfiir bieten sich beispielsweise dielektrische Wel-
lenleiterstrukturen an. Mittels eines Nanomanipluators wurde bereits erfolgreich ein Nan-
odiamant mit einem NV-Zentrum auf einer Nanoglasfaser positioniert und eine Effizienz
der evaneszenten Kopplung zwischen Nanodiamant und Nanoglasfaser von § = 10% gemes-
sen [20]. Die Effizienz der Kopplung lisst sich durch verbesserte Strukturen wie spezifisch
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Abbildung 6.1: Schematische Darstellung eines Nanodiamanten im Spalt eines dielektri-
schen Wellenleiters. Zum Farbzentrum resonantes Licht erfahrt durch den Nanodiamanten
einen Phasenschub A®.

designte dielektrische Wellenleiter steigern, deren Herstellung parallel zu dieser Arbeit ent-
wickelt wurde [73][74]. Dabei erhofft man sich durch einen schmalen Schlitz im Wellenleiter
(siehe Abbildung [6.1]), in welchen ein Nanodiamant mit SiV-Zentrum platziert werden soll,
eine Kopplungseffizienz von mehr als 5 = 65% iiber einen weiten spektralen Bereich[75].
Wenn sich eine solch hohe Kopplungseffizienz erreichen lisst, sind in Verbindung mit der
schmalbandigen Emission kryogener SiV-Zentren vielfiltige Anwendungen im Bereich der
Absorptions-, Fluoreszenz- und Phasenspektroskopie moglich [76] [77]. Auch lieen sich
mit einem solchen System chip-basierte Photon-Photon- und Atom-Photon-Kopplungen
realisieren, die die durch das SiV-Zentrum entstehende optische Nichtlinearitat ausnutzen
[78]. Solche Schnittstellen sind besonders fiir die Weiterentwicklung von Quanteninforma-
tionssystemen von groflier Bedeutung. In diesem Fall ermoglicht ein einzelnes SiV-Zentrum
im Wellenleiter einen Phasenschub resonanten Lichts um bis zu 7 (in Abbildung sche-
matisch dargestellt). Damit liefle sich ein Einzelphotonen-Quantengatter darstellen, wie
es in der Quanteninformationstechnik verwendet wird [78]. Auch wire eine Verwendung
als Quanten-Transistor [79] moglich, an welchem einzelne Photonen reflektiert werden,
wéhrend paarweise auftreffende Photonen passieren kénnen [6].

Insgesamt versprechen SiV-Zentren in Kombination mit Wellenleiterstrukturen also ei-
ne Vielzahl an moglichen Anwendungsméglichkeiten, die in kommenden Quanteninforma-
tionssystemen von Bedeutung sein kénnen. Im Rahmen dieser Arbeit wurde die begonne-
ne grundlegende Charakterisierung der Nanodiamanten mit fluoreszierenden SiV-Zentren
fortgesetzt und das Experiment um mehrere Komponenten erweitert. Der Weg fiir weitere
erfolgreiche Experimente an SiV-Zentren in Diamantnanokristallen ist damit bereitet.
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Anhang A

Fabry-Pérot-Resonator

Ein optischer Resonator, wovon ein Fabry-Pérot-Resonator eine Spezialform ist, bestehen
im Allgemeinen aus zwei oder mehr (teil-)reflektierenden Spiegeln, die das Licht im Inneren
auf einer moglichst geschlossenen Bahn umherlenken. Dabei iiberlagert sich das Lichtfeld
des eingestrahlten Lichts mit dem an Spiegeln reflektiertem Licht.

Ein Fabry-Pérot-Resonator besteht aus zwei koaxialen Spiegeln. Abbildung zeigt
den schematischen Aufbau eines ebenen Resonators mit einfallenden, reflektierten und
transmittierten Strahlen. Betrachtet man eine ebene einfallende Welle an zwei Grenz-
flachen, so ldasst sich der Resonator als eindimensionales Problem mit einem skalarem Feld
beschreiben. Ej, stellt die einfallende Welle da, welche zu Teilen im Resonator lauft. R1,

E.
— - | E.TT

_Ein\/ITl -
ey SO i ¢

EinTl\/Eel ¢ . Ein\/ T1T2 RIRZG
=y s 120

E, T RyRRoe — | EnTTRR.e
Tl Rl L RZ T2

Abbildung A.1: Schema des Feldes eines einfachen, planaren Resonators. Zur besseren
Darstellung sind die einzelnen Wegstrecken versetzt abgebildet.

R2, T1 und T2 bezeichnen die Reflektivitdt bzw. Transmission der jeweiligen Spiegel und
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L den Abstand. ® bezeichnet die Umlaufphase, die mit dem Wellenvektor k& = n® die
longitudinalen Moden definiert:

T? 1

2 AR 2 (®
(1 - R) 1+ (1-R)? Sin (5)

T

E,=FE,——,
K 1 — Rei®

I, < | B> = E2, (A1)

mit R = VR Ry, T = /1115 und ® = 2kL. Maximale Transmission erhélt man dann,
wenn ® = 275,57 € N. Fiir den idealen, verlustfreien Fall mit R + T = 1 ist die Trans-
mission dann gleich der eingestrahlten Intensitét. So sieht man also, dass die Léange L des
Resonators die Frequenzen mit maximaler Transmission bestimmt:

c
= 2r——j A2

W= 2mo (A.2)
Man bezeichnet diese Grofie als freien Spektralbereich eines Resonators, welche den Ab-
stand A\ zwischen zwei benachbarten Transmissionsmaxima definiert. Er hdngt von der
Lange L des Resonators und dem Brechungsindex n des Mediums im Inneren des Resona-
tors ab und wird fiir gewohnlich in Hz angegeben.

¢ 299792458
Af = = S ~1 H A.
=L = 21 01m oG (4.3)

Fiir den im Versuch verwendeten Resonanter ergibt sich also ein freier Spektralbereich von
1,5 GHz.

Weiter definiert die sogenannte Finesse F das Verhiltnis aus Abstand zweier Transmis-
sionsmaxima A\ zur Halbwertsbreite eines Maximums d A in Abhéngigkeit der Reflektivitét
R der Spiegel. Die Finesse lisst sich aus dem Finesskoeffizienten F' bestimmen, welcher de-
finiert ist als:

4R

F=— A4
(1—-R)? (A-4)
Fiir die Finesse F ergibt sich somit:
AN
NS (A5)
OA  2arcsin(—)
Diese Formel lésst sich noch fiir Reflektivitdten R > 0,5 vereinfacht abschétzen:
F R
F 7T\/_ _ 7T\/_ ( A6)
2 1—R

Experimentell wird eine Finesse von 13,37 4 6,5 bestimmt. Dies ist in guter Uberein-
stimmung zum erwarteten Wert fiir Spiegel mit etwa 80% Reflektivitit.

Die vorher verwendete Naherung zur Berechnung der longitudinalen Moden ist jedoch
nicht ausreichend, um den Strahl im Inneren eines realen Resonators mit gekriimmten
Spiegeln zu beschreiben, da ein Resonator in der vereinfachten, planaren Anordnung durch
die endliche Kriimmung der Wellenfronten des propagierenden Gaufistrahles nicht stabil ist.
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Das heifit, der Strahl wird sich nach den Regeln der Gaufischen Strahlenoptik aufweiten
und die Intensitdt mit steigender Entfernung vom Strahlwaist nicht mehr nahe um die
Strahlachse konzentriert sein.

Die Wellenfront muss am Spiegel jeweils die Kriimmung des Spiegels aufweisen, damit
das Feld exakt in sich selbst reflektiert wird und eine stehende Welle ausbildet.

Abbildung A.2: Schema eines Resonators mit gekriimmten Spiegeln. R ist der Kriimmungs-
radius der Spiegel, L der Abstand zwischen den Spiegeloberflachen.

Ein Resonator mit zwei Spiegeln l&sst sich auch durch eine Serie dquidistanter diinner
Linsen gleichen Kriimmungsradius darstellen. Unter der Annahme, dass die Linsen bzw
Spiegel an den Resonatorenden die gleiche Kriimmung aufweisen, geniigt auch bereits ein
einfaches Passieren des Strahls durch eine Linse des Systems anstelle mehrerer Durchlaufe,
um das System korrekt wiederzugeben. Dies lésst sich ausnutzen, um die Stabilitétsbedin-
gung fiir Resonatoren auszurechnen. Mit einer Transfermatrix M

M= (é g) (A7)

wird die Abbildung eines optischen Elements dargestellt. Nach n Durchlaufen erhélt man
also M™ als Abbildung. Diagonalisiert man nun M zu

0 i)

M=P (xl 0) p (A.8)

so wird aus einem Anfangsstrahl sg mit

So = (gs) (A.9)

nach n Resonatordurchlaufen ein Strahl s,

zr 0 _
s, =P < 01 :L’S) P~ tsg (A.10)
Stabilitét setzt nun voraus, dass |z 2| < 1, was zusammen mit den Eigenschaften xyzy =1
und x; + 22 = A + D der Diagonalmatrix zur Stabilitdtsbedingung fiihrt:

< A+D+2 <

27T A1l
0< . < (A.11)
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Fiir einen Gaussstrahl mit komplexen Parameter ¢, ldsst sich die Abbildung durch eine

Linse direkt ausrechnen: ) . )
R (A.12)

@ @atd f

Wenn man nun weiter von einer Serie von Linsen ausgeht, welche den Strahl immer wieder
auf sich selbst abbilden, so muss man verlangen, dass q; = ¢o = ¢ fiir diese und damit alle
folgenden Abbildungen gelten muss. Daraus erhédlt man eine quadratische Gleichung fiir
den Strahlparameter g¢:

1 1
tp =0 (A.13)

1 1 . /1 1

wobei man nur die Wurzel beriicksichtigt, die einen reelen Strahldurchmesser ergibt. Ima-
gindre Strahldurchmesser sind ein Zeichen fiir eine instabile Resonatorkonfiguration.
Hieraus lassen sich zusammen mit der géngigen Beschreibung der Strahlparamter

1
@
Hieraus erhalt man

1 1 A
== —1— A.15
qg R w2 ( )
die Taille errechnen: \R .
Wt = (_) L (A16)
T R
29 —1
Um nun die Taille in der Mitte des Resonators zu erhalten setzt man noch z = %l in
Az Tw?
- A7
7TC<J02 AR ( )
und erhalt damit \
2= \/d(2R—d A.18
w? = = [A@R — d) (A.18)
Im Fall der konfokalen Konfiguration mit R = d vereinfacht sich dies zu
AR
2= A.19
o 2T ( )

Der Radius der Strahltaille der Resonatormode ist also fiir den im Experiment verwen-
deten Resonator:

~1,083-10"* m. (A.20)

\/)\R 737-109m-0,1m
wo = _—

27 2m

Zur Anpassung der eingestrahlten Mode wird eine diinne Sammellinse mit Brennweite f

vor den Resonator gesetzt, welche den Strahl in der Mitte des Resonators auf die errechnete
Weite fokusiert.
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A
Qs \f/ ep

Abbildung A.3: Abstéinde und Parameter fiir eine Abbildung durch eine diinne Linse

Allgemein verwendet man das ABC D-Gesetz

, Ag+ B
1 - Cq+D

(A.21)

zur Beschreibung der Abbildungen von optischen Bauteilen, welches aus der paraxialen
geometrischen Optik bekannt ist. Aus den Strahlparametern ¢, , fiir die beiden anzupassen-
den Strahlen am Faserauskoppler und Eingangsspiegel lassen sich die benotigen Absténde
errechnen:

¢ = irwi /A, go = imw] /A (A.22)
Setzt man diese Werte in (|A.12)) ein und setzt die Imaginirteile gleich, so erhélt man
di—f w
St A.23
dy—f wa ( )

Ebenso geht man fiir die Realteile vor:

(d = f)(da = f)= =[5, fo= mwiwa/A (A.24)

wobei man fy als die charakteristische Lédnge bezeichnet. Beliebige Linsen mit f > f
konnen zur Anpassung verwendet werden.

Die Anpassung im experimentellen Aufbau erfolgte erst nach erfolgter Montage des Fa-
serkopplers, der das Licht zum Resonator transportiert, worauthin sich der Parameterraum
zur Modenanpassung reduizert. Eine mittels Software vorgenommene Optimierung des
Strahlverlaufes ergibt fiir die vorhandene Linse mit f = 10 cm einen Abstand von 22,8 cm
nach der Kollimationslinse des Auskopplers. Damit wird ein theoretischer Strahliiberlapp
von 99,6% erreicht.
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A. Fabry-Pérot-Resonator




Anhang B

Monochromator

Ein Monochromator nutzt wie auch ein Spektrometer den Interferenzeffekt von reflektiven,
periodischen Linien in einem optischen Gitter.
Die Interferenzbedingung ist hierbei gegeben durch:

mA = d(sin(«) 4 sin(5)) (B.1)

wobei m die Begungsordnung bezeichnet, d den Abstand zweier Gitterlinien und « und
f die Winkel der Strahlen (siehe Abbildung [B.1)). Grundsétzlich wird die Intensitéit des
einfallenden Strahls auf die verschiedenen Beugungsordnungen des Gitters verteilt. Durch

Os

Abbildung B.1: Schematische Darstellung der Struktur eines Blaze-Gitters. d ist der Ab-
stand zwischen 2 Linien, Og der Blaze-Winkel.

Nutzung eines sogenannten Blaze-Gitters, welches eine um den Winkel 6y gekippte Reflekti-
onsebene aufweist, ldsst sich das Maximum des Beugungseffekts jeder einzelnen Gitterlinie
mit einer bestimmten Ordnung (normalerweise der ersten Ordnung) der Interferenz des
Gitters iiberlagern. Die Bedingung zur Uberlagerung der Maxima ist gegeben durch:

g = 2 ;— b _ % + arcsin(mT)\ —sin «) (B.2)
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Fiir kleine Ablenkwinkel fg in der sogenannten Littrow-Anordnung vereinfacht sich das
mit o &~ [ = g zu

mA = 2d sin « (B.3)
mA

O = in(—- B.4
p = arcsin( 5 d) (B.4)
(B.5)

So ergibt sich ein Blazewinkel fiir das verwendete Gitter von

) 1-737nm R

9}3 = arcsm(m) = 26, 24

Die Dispersionsbedingungen des Gitters errechnet man anhand der Interferenzbedin-
gung des Gitters (siche Formel (B.1)):

d-cosfdp =md\ (B.6)

Die Winkeldispersion gibt an, iiber welchen Winkelbereich d sich der Wellenlengenbereich

d\ erstreckt.
% om

d\  dcosf

Die Lineardispersion gibt die lateralen Bereich dx an, iiber welchen sich der Wellenlengen-
bereich d\ in einer Entfernung f ausbreitet.

(B.7)

de = fdf = fﬁ A (B.8)
dx m
ar fdcosﬁ (B.9)

Weiter lédsst sich das Auflosungsvermogen des Gitters iiber das Rayleigh-Kriterium
bestimmenm, welches besagt, dass das Beugungsmaximum einer Wellenléinge mindestens
in das erste Minimum der anderen Wellenlidnge fallen muss, um die sie unterscheiden zu
kénnen.

Fiir zwei Wellenldngen A\; = A und Ay = A4+ A\ ergibt sich daher mit N als die Anzahl
der beleuchteten Linien fiir das Minimum erster Ordnung;:

mA\ A

1. Mini Al — 4+ — B.1
inimum von PR (B.10)
Fiir das Beugungsmaximum erster Ordnung ergibt sich folglich:
A+ AN
1. Maximum von A + A\ : % (B.11)
Die Anwendung des Rayleigh-Kriteriums bedingt dann die Beziehung:
mA A m(A+ AN
— === B.12
4 " Nd d (B.12)
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Dies vereinfacht sich schlieilich zu:

A

A\ = 2
A Nm

(B.13)

Unter Beriicksichtigung der Verkippung des Gitters gegeniiber dem einfallenden Strahl
kann man nun eine Grenze fiir den maximalen Strahldurchmesser S (\) errechnen, welcher
noch vollsténdig durch das Gitter abgebildet werden kann, sowie das Auflésungsvermogen
in Abhéngigkeit des Strahldurchmessers S (). Fiir das im Experiment verwendete Gitter
mit einer Abmessung von 50x50 mm (S, = 50 mm) mit einem auf das Gitter eingestrahlten
Strahl mit 30mm Durchmesser ergibt sich folglich:

S(B) = Cioﬁ (B.14)

Abildung[B.2zeigt das theoretische Auflsungsvermogen in Abhéngigkeit vom Strahldurch-
messer. Das theoretisch maximal erreichbare Auflésungsvermogen A\ errechnet sich folg-
lich zu:

A A 737
AX= T 5B :),omnnin ~ 23pm (B.15)
Nm dcos 3 €0s(26,24 °)1200 mm—1

theo. Auflésungsvermdgen [nm]

012
0.10F
0.08F

0.06

0.04

0.02}

0.00 L : e
0.03 0.04 0.05

0.00 0.01 0.02
Strahldurchmesser am Gitter [m]

Abbildung B.2: Plot der Abhéngigkeit des Auflosungsvermogens gegen den Durchmesser
des Strahls, der die Gitterfliche beleuchtet

Experimentell wurde auch das Auflosungsvermogen bestimmt. Hierzu wurde anstatt
des aufgesammelten Fluoreszenzlichts Laserlicht des durchstimmbaren Diodenlasers durch
den Aufbau gefiihrt. Die Transmission wurde mittels einer Photodiode gemessen und com-
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putergestiitzt zusammen mit der Schrittmotorposition verarbeitet. Die gemessenen Werte
wurden dann mit einer Gaufifunktion

Y =1Yo+ T A_ﬂ/2 - exp (_2—(33 ;2%) > (B.16)

angepasst. Dabei wurde Laser in 10 pm Schritten durchgestimmt und fiir jeden Schritt
der Monochromator gescant. Eine experimentelle Unterscheidbarkeit der gemessenen und
angepassten Werte ergab sich ab etwa 20 pm, wobei der Unterschied aber noch weniger als
0,50 war. Abbildung zeigt zwei gemessene Kurven fiir 20 pm Wellenldangendifferenz.
Eine eindeutige Unterscheidbarkeit von zwei Wellenldngen ist erst bei circa 40 bis 50 pm
gegeben. Durch Anpassen der Offnung des im Fokalpunkt stehenden Schlitzes kann das
Auflésungsvermogen variiert werden, ein vollkommenes Offnen des Schlitzes verringert das
Auflésungsvermogen auf ca. 0,1 nm.

730,00 nm
0,04 - 730,02 nm
Fit ,00 nm
Fit ,02 nm

0,02

Intensitat [a.u.]

0,00

T
691500
Schrittmotorposition

Abbildung B.3: Plot der gemessenen Transmission durch den Monochromator gegen die
Schrittmotorposition und der dazugehorenden Fits fiir zwei verschiedene Wellenlédngen.

Die angepassten Werte wurden dann wiederum gegen die Wellenldnge des Lasers auf-
getragen und mit einer linearen Funktion y = a - x 4+ b angepasst. Damit wurde der Mono-
chromator kalibriert und im Rahmen des Experiments verwendet.
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Wellenlédnge Laser [nm)]

T, angepasst

7275

694446,44864

730

697345,16835

7325

700173,06974

735

703033,25708

738

706567,72405

739

707675,50309

Tabelle B.1: Auflistung der ermittelten Position des Gitterschrittmotors fiir definierte Wel-

lenl&ingen
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B. Monochromator
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