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Kapitel 1

Einleitung

Fiir ein grundlegendes Verstédndnis der Quantenmechanik sind Experimente
an einzelnen Quantensystemen, z.B. an einzelnen Photonen, von entschei-
dender Bedeutung. Auflerdem erhilt eine potenzielle Anwendung einzelner
Photonen immer mehr Beachtung: die sogenannte Quantenkryptographie.

Das Prinzip der Quantenkryptographie besteht darin, dass Photonen mit
einem definierten Quantenzustand als Trager eines Verschliisselungscodes
fungieren. Ein zwischen Sender und Empfanger befindlicher Abhorer verdndert
durch seine Messung den Zustand des Photons und damit den Code. Dadurch
erkennen die beiden Kommunikationspartner, dass sie abgehért werden und
verwenden demzufolge den Code nicht mehr.

Im Prinzip ist so eine Ubermittlung vollkommen sicher. Dabei ist es je-
doch von essenzieller Bedeutung, dass jeweils nur ein Photon in einem be-
stimmten Quantenzustand verschickt wird. Ansonsten kénnte der Abhorer
an einem Photon messen und das andere unveréindert passieren lassen; der
Code wiirde also erhalten bleiben.

Der Forderung nach einzelnen Photonen wird dabei durch extrem ab-
geschwichte Laserpulse geniige getan, die im Mittel nur ca. 0,1 Photonen
enthalten (z.B. [1], [2], [3]). Dadurch sinkt natiirlich die Wahrscheinlichkeit,
zwei Photonen in einem Puls zu haben. Abgesehen von dem immer noch
vorhandenen, nicht unerheblichen Restrisiko mehrerer Photonen [4] existiert
aber noch ein weiterer Nachteil dieser Vorgehensweise, und zwar die geringe
Ubertragungsrate.

Neue Ansitze fiir eine ,tatsichliche Einzel-Photonen-Quelle, die zu ei-
nem definierten Zeitpunkt immer nur genau ein Photon aussendet, sind also
gefragt.

In dieser Arbeit wird dafiir als mogliche Quelle eine charakteristische Ver-
unreinigung von Diamant benutzt, das sog. N/V-Zentrum. Dabei handelt es



sich um ein substituiertes Stickstoffatom (N) und eine Kohlenstoff-Fehlstelle
im Diamantgitter (V) in unmittelbarer Nachbarschaft. Zur Erzeugung einzel-
ner Photonen regt ein Laser iiber ein konfokales Mikroskop, das im Rahmen
dieser Arbeit entworfen wurde, gezielt eine einzige Verunreinigung an. Bei
dem anschlieBenden elektronischen Ubergang in den Grundzustand sendet
das System ein einzelnes Photon aus.

Zuallererst werden in der vorliegenden Arbeit einige thoeretische Grund-
lagen des N/V-Zentrums und der geometrischen Optik behandelt. Im an-
schliefenden Kapitel werden zunéchst der Aufbau des konfokalen Mikroskops
und die damit gewonnenen Aufnahmen beschrieben. Danach wird mit Hilfe
eines Spektrums nachgewiesen, dass es sich bei den beobachteten , Leucht-
punkten® tatsichlich um N/V-Zentren handelt. Der fiir dieses Experiment
so bedeutsame Einzel-Photonen-Charakter wird dann durch ein sogenanntes
Hanbury-Brown-Twiss-Experiment nachgewiesen (s. Kapitel 3.4).

Auf Ansétze anderer Forschungsgruppen, eine Einzel-Photonen-Quelle zu
verwirklichen, wie parametrische Fluoreszenz, Resonanzfluoreszenz von ein-
zelnen Ionen in Fallen oder von einzelnen Molekiilen in bestimmten Triger-
materialien, wird in Kapitel 4 teilweise noch genauer eingegangen.

Abschlieflend folgt eine Zusammenfassung der bisherigen Ergebnisse und
ein Ausblick auf moégliche Verbesserungs- und Erweiterungsansitze des Ex-
periments.



Kapitel 2

Theoretische Grundlagen des
Experiments

2.1 Das N/V-Zentrum im Diamant

Mit Hilfe des im Rahmen dieser Arbeit gebauten konfokalen Mikroskops sol-
len gewisse Defekte im Diamant gezielt optisch angeregt und deren Fluores-
zenzlicht untersucht werden. Bei diesen Defekten handelt es sich um Stickstoff-
Fehlstellen-Kombinationen, sogenannten N/V-Zentren, deren historische Struk-
turaufkldrung und deren Spektrum im Folgenden etwas genauer beschrieben
werden.

Der hier verwendete, kiinstlich hergestellte Diamant, wird als Typ Ib be-
zeichnet und enthélt als iiberwiegende Verunreinigung Stickstoff in Form ein-
zeln substituierter Atome. Eines der in Diamanten dieses Typs vorkommen-
den Fluoreszenzzentren stellt das sog. N/V-Zentrum mit einer Zero-Phonon-
Line (ZPL)! bei 637 nm dar.

2.1.1 Aufklarung der Struktur des 637-nm-Defekts

Da Diamant sich durch viele besondere Eigenschaften auszeichnet, wie auf3er-
gewshnliche Hirte, gute Warmeleitfahigkeit und geringe Austrittsarbeit fiir
Elektronen, ist er fiir eine Fiille von technischen Anwendungen von Bedeu-
tung. Daher fehlt es auch nicht an wissenschaftlichen Arbeiten iiber dieses
Material, von denen sich viele mit dessen Verunreinigungen bzw. Defekten
auseinandersetzen [5],[6]. Um den Rahmen dieser Arbeit nicht zu sprengen,
soll im Folgenden jedoch nur auf die iiber das in diesem Versuch verwendete

'Dies bezeichnet einen Ubergang, bei dem keinerlei Phononen beteiligt sind; s. auch
S. 10.
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N/V-Zentrum gewonnenen Erkenntnisse eingegangen werden.

Bereits 1965, als noch sehr wenig iiber die verschiedenen Verunreinigun-
gen des Diamants und deren charakteristische Fluoreszenz bekannt war, be-
schrieb du Preez die Pridparationsbedingungen, um die erwdhnte Fluores-
zenz bei 637 nm zu beobachten [7]. Nach seinen Erkenntnissen ist es nétig,
einen stickstoffhaltigen Diamant zunéichst mit energiereichen Elektronen zu
bestrahlen und anschlieflend iiber 900 K zu erhitzen.

Zehn Jahre spéter schloss Davies auf Grund von kleinen Unterschieden
zwischen Fluoreszenz- und Absorptionsspektrum des besagten Zentrums auf
ein angeregtes Potential mit doppeltem Minimum (s. Abb. 2.2). Dies weist
zusammen mit Ergebnissen aus Heizexperimenten darauf hin, dass der 637-
nm-Defekt aus einer Kombination eines substituierten Stickstoff-Atoms (N)
und einer Kohlenstoff-Fehlstelle (V fiir Vacancy) in unmittelbarer Nachbar-
schaft besteht, wobei die beiden Minima durch ,, Tunneln“ des Stickstoffs an
die Position der Fehlstelle entstehen [8] (s. Abb. 2.1).

—>
. ungebundenes eingefangene Leerstelle
?riﬁ?gznmegsgggf)mﬁ Valenzelektron (- Gitterentspannung)
(= Abstofung) = N/V-Fehlstelle

Abbildung 2.1: Struktur des N/V-Zentrums im Diamantgitter
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Abbildung 2.2: Doppelmulden-Potential (DWP - double well potential) des
N/V-Zentrums, bedingt durch die beiden moglichen Stickstoff-Positionen;
die moglichen Schwingungsniveaus sind als Linien dargestellt; mogliche
Ubergiinge vom untersten Schwingungsniveau des angeregten Zustands in
den Grundzustand sind durch Pfeile verdeutlicht (siehe S. 9); aus [13]

1982 maf} Collins die Zerfallszeit des angeregten Zustands des N/V-Zen-
trums. Dabei erhielt er leicht unterschiedliche Werte fiir natiirlichen bzw.
synthetisch hergestellten Ib-Diamant (13 + 0,5 ns bzw. 11,5 + 0,5 ns), was
er auf zusitzliche Verunreinigungen des letzteren zuriickfithrte [9]. Da der
Zerfall in den Grundzustand also eine endliche Zeit benotigt, kann immer nur
ein Photon gleichzeitig ausgesandt werden. Dies macht das N/V-Zentrum als
Einzel-Photonen-Quelle interessant.

SchlieBllich gelang es Mainwood 1993, also fast dreiffig Jahre nach du
Preez” Beobachtungen, die von diesem festgestellten Priparationsbedingun-
gen durch ein theoretisches Modell zu erkléren [10].

Damit kann die Identifikation der 637-nm-Stelle als N/V-Zentrum als
relativ gesichert betrachtet werden. Genauere Untersuchungen, vor allem am
Spektrum dieses Defekts, bilden nun das Thema des nichsten Abschnitts.
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2.1.2 Erklarung des Spektrums

Als elektronisches Modell fiir das N/V-Zentrum schlagen Harley und Reddy
auf Grund ihrer Tief-Temperatur-Experimente ein Drei-Niveau-System mit
einem metastabilen Seitenzustand vor [11], [12]. Dieses System ist schema-
tisch in Abb. 2.3 dargestellt.

angeregter
2 —  Zustand
—
nicht strahlende
Ubergange
spontaner
Zerfall
k21 k12 )
Anrequn metastabiler
gung Seitenzustand
durch
m Pumplaser
hy
1 — Grundzustand

Abbildung 2.3: Drei-Niveau-System der Fluoreszenz des N/V-Zentrums mit
Ubergangsraten; die diinnen waagrechten Linien deuten verschiedene Schwin-
gungszustinde an

Das Spektrum dieser Fehlstelle ist in Abb. 2.4 dargestellt. Es beinhaltet
eine deutlich ausgeprigte ZPL bei 1,943 eV (637 nm), und eine Phononen-
Verbreiterung im Bereich von 1,6 bis 2,0 eV (630 bis 750 nm). Ein derartiges
Spektrum mit Zero-Phonon-Line und anschlieBenden Phononen-Seitenbanden
wird Mossbauer-Typ genannt [13] und lisst sich folgendermaflen erkliren:

Da in einem Festkorper immer energetisch verschiedene Schwingungs-
zustinde des Kristallgitters herrschen kénnen, ist hier ein Ubergang vom
Grundzustand in einen angeregten Zustand und umgekehrt nicht scharf defi-
niert. Durch die Laseranregung wird ein Elektron vom Grundzustand in einen
beliebigen Schwingungszustand des angeregten Zustands gehoben. Beim an-
schliessenden , Riickfall“ in den Grundzustand ist jedoch als Ausgangs-Schwin-
gungszustand nur der energetisch niedrigste von Bedeutung, da die zeitliche
Dauer des Ubergangs von hoheren Schwingungszustinden in den energe-
tisch niedrigsten um mehrere Gréflenordnungen kleiner ist als die Zerfalls-
zeit des angeregten Zustands in den Grundzustand. Die sich so ergeben-
den Uberginge vom angeregten Zustand in die verschiedenen Schwingungs-
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zusténde des Grundzustands sind in Abb. 2.2 fiir das N/V-Zentrum ange-
deutet.

Die dabei auftretenden Energiedifferenzen werden durch die Einfiihrung
von ,,Schwingungsteilchen®, sog. Phononen, kompensiert. Dabei bedeutet die
Anregung oder der Zerfall in einen héheren Schwingungszustand die Ver-
nichtung, in einen tieferen die Erzeugung eines Phonons. Der Ubergang vom
niedrigsten Schwingungszustand des angeregten Zustands in den niedrigsten
Schwingungszustand des Grundzustands erfolgt also ohne Phononenerzeu-
gung bzw. -vernichtung und heisst deshalb auch Zero-Phonon-Ubergang.

Man kann die Wahrscheinlichkeit berechnen, mit der ein Ubergang in
einen bestimmten Schwingungszustand stattfindet [13]. Diese errechnete Wahr-
scheinlichkeit bestimmt den prozentualen Anteil von Licht des entsprechen-
den Ubergangs im Spektrum. Da die energetische Position des Maximums
dieses Ubergangs ebenfalls festgelegt ist, kann nur noch die Breite des jewei-
ligen lorentzfé6rmigen Beitrags numerisch variiert werden, bis die Summe all
dieser Beitriage das gemessene Spektrum moglichst gut darstellt. In Abb. 2.4
wird dieses Verfahren fiir die ersten fiinf Ubergiinge dargestellt und dabei
eine weitgehende Ubereinstimmung mit der gemessenen Kurve erzielt.

Fluoreszenz [w.E.]

1 e, 3 3 i
T

o

15 16 17 18 19 20 21
Energie [eV]

Abbildung 2.4: Gemessenes und simuliertes Spektrum eines N/V-Zentrums;
die Summe der einzelnen lorentzférmigen elektronischen Ubergénge (durch-
gezogene Linien) ergibt das komplette Spektrum (gepunktete Linie); aus [13]
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2.2 Gauflsche Optik

Um die Geometrie des verwendeten konfokalen Mikroskops genau berechnen
zu konnen, ist es zunichst notig, sich einen Uberblick iiber die GauBsche
Optik zu verschaffen. Anschlielend wird noch ein Verfahren der geometri-
schen Optik erlautert, das auch auf die beugungsbegrenzte Gauflsche Optik
anwendbar ist, die sog. ABCD-Matrix. Diese beschreibt auf einfache Weise
den Durchgang von Lichtstrahlen durch optische Komponenten.

2.2.1 Die TEMy,-Mode als Losung der Wellengleichung

Fiir die anschlieBende Rechnung kann das Lichtfeld des Anregungslasers als
elektromagnetisches Feld mit separierter zeitlicher Entwicklung betrachtet
werden. Auflerdem breitet sich das Laserlicht entlang der z-Achse aus und
ist in der (x,y)-Ebene rotationssymmetrisch. All diese Eigenschaften werden
verwendet, um eine addquate Losung der Wellengleichung zu finden.

Diese aus den Maxwell-Gleichungen abgeleitete Wellengleichung lautet:

O*E
AE — MOSOﬁ =0 (21)

Aufgrund der zeitlichen Separierbarkeit wird folgender Ansatz gewéhlt:

E = F(z,y, 2)e'« kor) (2.2)

Damit gelangt man zu einer vereinfachten Form der Wellengleichung:

AE + ppeow’E =0 (2.3)

bzw. mit k = w. /ey zu:
AE + k(r)’E =0 (2.4)

Unter den oben genannten Bedingungen erhélt man die sogenannte Moden-
Zerlegung des elektrischen Feldes mit charakteristischen Eigenfunktionen [17].
Der im weiteren bedeutsame Losungstyp, die sog. TEMy,—Mode, lautet:

U(r,2) = exp {—i (—z’ln (1 + i) + %) } , (2.5)
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wobei E = U(r, 2)e ** r = /22 + yZ und ¢, eine Integrationskonstante ist.
Diese Konstante ¢y wird nun im Folgenden durch eine andere Konstante wy
ersetzt, wobei gilt:

2
wynm

2mn
Go =1 =

) mit A= e (2.6)
Dabei bezeichnet n den Brechungsindex des Mediums, in dem sich das
Licht ausbreitet und A die Vakuumwellenléinge. Bei festem A ist also w, der
einzige freie Parameter dieser Losung der Wellengleichung. Dabei handelt es
sich um die sog. ,Strahltaille”, den kleinstmd&glichen Radius dieses sogenann-
ten Gaufischen Strahls [17], innerhalb dessen 63% der Intensitét des Strahls
liegen (s. Abb. 2.5).
Es gibt nun eine Reihe weiterer physikalisch bedeutsamer Gréfien einer
TEMgo-Mode, die sich mit Hilfe von w, ausdriicken lassen [17].
,» Waist“ (Strahlradius an einer bestimmten z-Position):

w(z) = wp, |1+ = (2.7)

mit Rayleigh-Lénge (bestimmt die Strahlaufweitung):

¢  winm

= = 2.
z ; ) (2.8)

Kriimmungsradius des Strahls:
Z
R(z) =z (1 + z2> (2.9)

Winkel, an den sich die Strahlaufweitung asymptotisch annihert, der sog.
Divergenzwinkel:

O :=tan™' (i> (2.10)

Wy

Da die Intensitédt I des Strahls eine experimentell bestimmbare Grofie
ist, ist auch sie von entscheidender Bedeutung. Dabei gilt fiir eine (wie hier)
komplexe Feldstiarke E:

I=¢|E (2.11)

Damit ergibt sich fiir die Ortsabhéngigkeit der Intensitét einer TEMgo-Mode:

2r2

I(r,z) = Ih(z)e »*& (2.12)
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Wellenfront
(Krimmungs-
radius R)

2=0

Abbildung 2.5: Schematische Darstellung eines Gauflschen Strahls mit Aus-
breitung in z-Richtung

Nun wird auch deutlich, woher die ,,Gau3sche Optik“ ihren Namen hat.
Bei dem Intensitétsprofil in Formel (2.12) handelt es sich ndmlich um eine
sog. ,,Gauflsche Glockenkurve*.

I(r)

Iy

w |

I —$=0,1353...1,
— | € '

Abbildung 2.6: Intensitatsprofil eines Gaufischen Strahls
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2.2.2 Das Verhalten Gauflscher Strahlen an optischen
Systemen

Hier soll ein Verfahren aus der geometrischen Optik erldutert werden, mit
dessen Hilfe das Verhalten von paraxialen (d.h. achsennahen) Strahlen an
optischen Systemen relativ einfach beschrieben werden kann, und das auch
in der Gaufischen Optik Anwendung findet. Dazu wird der paraxiale Strahl
durch zwei Parameter dargestellt: seinen Achsenabstand r, am Punkt z=0
und seine Steigung an diesem Punkt, rf ([18], S.107ff.2 bzw. [19], S.216ff.%).

Die zentrale Fragestellung dieses Ansatzes ist nun, wie sich diese beiden
Parameter in Abhéngigkeit von der z-Position, d.h. entlang der Ausbreitungs-
richtung, verindern. Im Falle einer freien Ausbreitung der Lichtwelle ist die
Beantwortung der Frage sehr einfach: Die Steigung wird sich nicht verdndern
und die Position wird linear mit der Steigung wachsen. Die Anderung der
beiden Parameter kann auch in Vektorschreibweise dargestellt werden (L ist
die Lénge der freien Propagation, also die neue z-Position):

(2) - (m tgL%) N ( 0 1 ) (:2) = Mp(L) (:E) (2.13)

Eine derartige Matrix wird als Transfermatrix oder auch als ABCD-
Matrix der freien Propagation bezeichnet. Wie in ([18], S.112ff.) dargestellt
ist, kann man z.B. auch eine Transfermatrix fiir eine ideale diinne Linse an-
geben. Diese lautet (f die Brennweite der Linse):

A&U)Z( g ?) (2.14)

f

Ebenso existiert eine Matrix fiir die Brechung an einer ebenen Fléche
(18], S.115):

Ahm:<é§>, (2.15)

wobei n den Brechungsindex des ersten und n’ den des zweiten Mediums
bezeichnet.

Der grofle Vorteil dieser Beschreibungsweise ist, dass mehrere aufeinan-
derfolgende optische Einfliisse auf den Strahl einfach durch Matrizenmul-
tiplikation der entsprechenden Transfermatrizen zusammengefasst werden
konnen ([18], S.114).

2Der Winkelumlaufsinn wurde hier genau entgegengesetzt gewihlt, was bei den ent-
sprechenden Elementen im Ergebnis zu einem Vorzeichenwechsel fiihrt.
3Auch dieser Autor arbeitet mit einer etwas anderer Darstellung.
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Wie kann man diese Uberlegungen nun auf die GauBische Optik anwen-
den? Wie schon oben erwihnt, ist der einzige freie Parameter der Gleichung
(2.5) die Strahltaille wy. Allerdings wurde dabei der tatséichlichen z-Position
dieser Strahltaille keine Beachtung geschenkt. Bezieht man diese Uberlegung
mit ein, erhélt man auch hier zwei freie Parameter, wy und z, bzw. mit der
Beziehung (2.8) z, und z, die allerdings etwas anderer Natur sind.

Wenn man das Wertepaar (z,,2) nun mit einer komplexen Grofle um-
schreibt

q(z) =iz + 2, (2.16)

kann man den Parameter ¢ des Gauflschen Strahls nach einem optischen Sy-

stem mit der Transfermatrix der Form ( C g ) folgendermaflen berechnen
([17], S.371):
Ag+ B
= 2.17
1 Cq+D (217)

Dieses sogenannte ABCD-Gesetz wird im folgenden Kapitel fiir die Be-
rechnung des Strahlengangs im konfokalen Mikroskop ebenfalls von grofier
Bedeutung sein.



Kapitel 3

Experimentelle Durchfiithrung

3.1 Das konfokale Mikroskop

Da es fiir die Realisierung einer Einzel-Photonen-Quelle in dem hier vorlie-
genden Experiment von elementarer Bedeutung ist, genau ein N/V-Zentrum
anzuregen, ist die Frage nach einer geeigneten Anregungsoptik entscheidend.
Diese sollte moglichst wenig Streulicht von auflerhalb des Fokus liegenden
Bereichen abbilden.

Dafiir eignet sich die von Marvin Minsky [20] entwickelte konfokale Mi-
kroskopie, da bei ihr Streulicht von lateral oder axial auflerhalb des Fokus
liegenden Punkten durch den Einsatz einer Lochblende gezielt unterdriickt
wird. Dabei wird nicht nur das von der Probe emittierte, sondern auch das
beleuchtende Licht durch eine Lochblende geschickt, wodurch eine zusétzli-
che Unterdriickung des Hintergrunds erreicht wird. Bei der Verwendung eines
Lasers ist jedoch keine zweite Lochblende notig, da es sich hierbei schon um
stark gebiindeltes Licht handelt. Ein mo6glicher Aufbau eines solchen Mikro-
skops ist in Abb. 3.1 dargestellt. Aus der Ubereinstimmung von Anregungs-
und Detektionsfokus leitet sich auch der Name , konfokale Mikroskopie“ ab.

Da bei dieser Methode jedoch jeweils nur ein kleiner Bereich des zu unter-
suchenden Objekts abgebildet wird, muss die Probe abgerastert und das Ge-
samtbild anschliefend zusammengesetzt werden. Die verschiedenen Moglich-
keiten, dieses Abrastern durchzufiihren, werden nach einigen Uberlegungen
zur Auflssung des konfokalen Mikroskops noch genauer erldutert (s. Ab-
schnitt 3.1.2). Nach einem kurzen Uberblick iiber die Eigenschaften der ver-
wendeten Komponenten werden mit deren Hilfe und unter Verwendung des
ABCD-Formalismus die Abmessungen des hier aufgebauten konfokalen Mi-
kroskops berechnet. Abschlieflend findet noch eine kurze Justage-Anleitung
fiir das konfokale Mikroskop ihren Platz.
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Abbildung 3.1: Konfokales Reflexionsmikroskop; L: Laser, D: Detektor, B:
Blende, St: Strahlteiler, Ob: Objektiv, O: Objekt; die gestrichelte Linie sym-
bolisiert den Strahlengang eines auflerhalb des Fokus liegenden Punktes.

3.1.1 Auflésung des konfokalen im Vergleich zum kon-
ventionellen Mikroskop

Nach dem Sparrow-Kriterium konnen zwei verschiedene Punkte noch ge-
trennt aufgelost werden, solange ihre gemeinsame Intensitétsfunktion ein Mi-
nimum besitzt. Dies ist die engste Definition von Auflésung, die moglich ist,
da eine Intensitatsfunktion ohne Minimum offensichtlich nicht mehr als von
zwei Punkten stammend identifiziert werden kann. Deshalb soll hier auf wei-
tere Auflésungskriterien, wie z.B. das Rayleigh-Kriterium [21], nicht niher
eingegangen werden.

Der minimale Abstand zweier Punkte, also das laterale Auflésungsver-
mogen eines konventionellen Mikroskops, lautet mit dem Sparrow-Kriterium
[13]:

Skt (3.1)

wobei A die Wellenlénge des Anregungslichts und N A die numerische Apertur
des verwendeten Mikroskopobjektivs bezeichnet (NA = nsin©, mit n als
Brechungsindex des umgebenden Mediums und © als halber Offnungswinkel
des maximal abbildbaren Strahls).

Fiir die konfokale Mikroskopie gelangt Driibenstedt in [13] zu folgendem
Ergebnis fiir die laterale Auflésung:

0,37\
NA

y= (3.2)
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Die geringe Abweichung der beiden Werte ist jedoch von untergeordneter
Bedeutung, weil weniger die laterale denn die axiale Auflésung durch die
Verwendung eines konfokalen Mikroskops verbessert wird.

Dabei ergibt sich das axiale Auflosungselement Ar nach Pawley [22]:

n

AT =N

(3.3)

3.1.2 Begriindung des verwendeten Mikroskopaufbaus

Unter Verwendung des konfokalen Prinzips sind natiirlich immer noch viele
verschiedene Varianten des Mikroskopaufbaus denkbar.

Zum einen kann man, wie in Abb. 3.1 gezeichnet, die Reflexion oder Streu-
ung der zu untersuchenden Probe zur Detektion verwenden, zum anderen
ergibt sich durch die Beniitzung zweier Mikroskopobjektive die Moglichkeit,
das durch die Probe transmittierte Licht zu detektieren ( [23], S.50; siehe
Abb. 3.2).

Abbildung 3.2: Konfokales Transmissionsmikroskop; L: Laser, D: Detektor,
B: Blende, Ob,;/y: Objektiv, O: Objekt; die gestrichelte Linie symbolisiert
wieder den Strahlengang eines auflerhalb des Fokus liegenden Punktes.

In dem hier beschriebenen Experiment wurde ein Reflexionsmikroskop
benutzt, da es sich als wesentlich einfacher erweist, dessen Aufbau zu justie-
ren.

Um die oben erwihnten Vorziige des konfokalen Prinzips nutzen zu kénnen,
ist es von zentraler Bedeutung, dass der Fokus des anregenden Strahls ge-
nau mit dem des reflektierten Lichts zusammenfllt. Im verwendeten Aufbau
wurde fiir diese Justage eine Abbildung der beiden Foki durch ein zweites
Hilfsobjektiv hinter dem eigentlichen Objektiv vorgenommen, womit die ge-
naue Ubereinanderlagerung der beiden Foki zumindest in x-y-Richtung re-
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lativ problemlos moglich war (genauer sieche Abschnitt 3.1.5). Dieser Trick
ist bei einem Transmissionsmodell offenbar nicht anwendbar, weswegen man
sich hierbei anders und wahrscheinlich umsténdlicher behelfen miisste.

Eine weitere Gestaltungsmoglichkeit des Aufbaus liegt in der Wahl des
Verfahrens zur Bilderzeugung. Dabei wird entweder die Probe oder der anre-
gende Strahl bewegt. Wihrend die verschiedenen M&glichkeiten, den Strahl
zu bewegen (iiber zwei Spiegel oder durch eine sog. Nipkow-Scheibe, néiheres
dazu in [23], S.50ff.), eines hohen Aufwands bediirfen und hohe Anforde-
rungen an die Abbildungsfehler des Objektivs stellen, ist die Bewegung des
Objekts z.B. mit einer x-y-z-Piezostufe relativ einfach durchzufiihren. Des-
halb wurde bei diesem Experiment auch dieser Weg beschritten.

3.1.3 Eigenschaften der verwendeten Komponenten

Als Anregungslichtquelle wurde ein frequenzverdoppelter Nd:YVO,-Laser
mit Wellenléinge 532 nm (griines Licht) verwendet, da N/V-Zentren diese
Wellenlinge relativ gut absorbieren [5].

Der Waist des Lasers an einer bestimmten z-Position wird durch eine an
dieser Stelle schrittweise ins Strahlprofil gefahrene Rasierklinge bestimmt, die
dabei einen Teil des Strahls ,,abschneidet”. Anschlielend wird die Leistung
des noch verbleibenden Lichts gemessen. Wenn man nun die verbleibende
Leistung gegen die x-Position der Rasierklinge antriigt (s. Abb. 3.3), ergibt
sich die Integrationsfunktion des GauBschen Intensititsprofils (s. Abb. 2.6)
des Laserstrahls.

Durch einen entsprechenden Fit dieser Integrationsfunktion, der soge-
nannten , Fehlerfunktion“, an die Messpunkte kann der Waist an der be-
treffenden z-Position ermittelt werden. Nachdem der Strahlradius so an ver-
schiedenen Punkten bekannt ist, kann durch einen Fit gemif Gl. (2.7) der
minimale Waist und dessen Position z; beziiglich der Laseraustrittsschulter
bestimmt werden (s. Abb. 3.4). Daraus lassen sich dann mit Hilfe der Formeln
(2.8) bis (2.10) alle weiteren Strahlparameter berechnen.

Man erhilt dabei:

wo = (484 £3) um 20 = (—745+£7) mm 2, = (1,384+0,02) m (3.4)

Als Strahlteiler kam ein dielektrischer dichroischer Spiegel (HR 532 nm /
HT 590-700 nm /45°) von Laseroptik zum Einsatz, dessen winkelabhingige
Transmission des 532 nm-Laserlichts bestimmt wurde. Dabei ergab sich ein
Minimum an Transmission bei ca. 52° (s. Abb. 3.5).

Trotz dieser etwas anderen Lage des Minimums wurde der Strahlteiler un-
ter 45° eingebaut, um sich die Justage wesentlich zu erleichtern. Zur auch des-
halb nétigen zusétzlichen Unterdriickung des Laserlichts im Strahlengang 1
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Abbildung 3.3: Laser-Waistmessung an einer z-Position, normierte gemessene
Leistung angetragen gegen x-Position der Rasierklinge

(s. Abb. 3.12) dient ein Kantenfilter RG590, dessen Wellenléingenabhéngig-
keit in Abb. 3.6 dargestellt wird. Durch dieses Filter wird einerseits eine gute
Unterdriickung des Anregungslichts errreicht und andererseits das gesamte

erwartete Fluoreszenzspektrum (im Bereich von ca. 600 nm bis 750 nm, [24],
s. auch Abschnitt 3.3) der N/V-Zentren durchgelassen.

Ebenfalls von Bedeutung sind die Eigenschaften des verwendeten Objek-
tivs von Edmund Scientific. Die Entscheidung fiel dabei auf das 60-fach ver-
groflernde Objektiv, da es die stirkste Vergroflerung und gréfite numerische
Apertur ohne Verwendung einer Immersionsfliissigkeit aufweist. Mit einem
Immersionsobjektiv héitte der Aufbau technisch nicht so einfach verwirklicht
werden kénnen, weil dann das Objekt waagrecht hiitte liegen miissen.

Die Charakteristika des 60x Objektiv lauten (wobei die Objekt- und die
Bildposition den allgemeinen DIN-Normen entsprechen):

Brennweite f=3,09 mm
Numerische Apertur NA=0,85
Objektposition (von der Einschraubschulter entfernt) x=45 mm
Bildposition (ab dem Objekt gemessen) y=195 mm
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Abbildung 3.4: Gemessener Laser-Waist in Abhéngigkeit von der z-Position;
durchgezogene Linie: Fit gemifl Gleichung (2.7)

Wie schon in Abschnitt 3.1.2 erwéhnt, wird in diesem Experiment nicht
der anregende Strahl, sondern das Objekt selbst bewegt. Die dafiir nétige
x-y-Verschiebung wird mit einem Piezotisch der Marke PXY 100 SG der Fir-
ma Piezosysteme Jena bewerkstelligt, der einen Verstellbereich von 80 um
x 80 pm mit einer Auflésung von 80 nm besitzt. Dagegen fiihrt man die
z-Verschiebung mit einem einfachen Linearverschiebetisch mit einem Schritt-
motor mit einer Reproduzierbarkeit von ca. 200-500 nm durch.

Die Aufgabe der fiir ein konfokales Mikroskop notigen Blende (siehe z.B.
Abb. 3.1) wird in diesem Experiment von einer Einmoden-Glasfaser mit ei-
nem Moden-Feld-Durchmesser von 4 ym {ibernommen. Der sog. Moden-Feld-
Durchmesser legt die Strahltaille des aus der Faser austretenden Lichts fest.

Die verwendeten Detektoren wurden von Patrick Zarda im Rahmen seiner
Diplomarbeit gebaut [1]. Das eigentliche Kernstiick eines solchen Detektor-
moduls stellt dabei eine Si-SPAD (Silicon Single Photon Avalanche Diode)
dar, mit der man einzelne Photonen mit grofier Wahrscheinlichkeit (ca. 50%)
und hoher zeitlicher Auflésung von ca. 1 ns nachweisen kann. Die Totzeit
dieser Diode liegt je nach angelegtem Ladestrom im Bereich von 1 bis 2 us.

Zuletzt sei noch die Herkunft und die Behandlung der untersuchten Dia-
manten erwidhnt. Die synthetischen Ib-Diamanten stammen von Drukker
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Abbildung 3.5: Transmission des Strahlteilers in Abhéngigkeit von seinem
Winkel gegeniiber dem Strahl; das kleine Bild zeigt, welcher Winkel ge-
geniiber den optischen Achsen gemessen wurde.

International, Niederlande. Ein Teil von ihnen wurde am Forschungsreak-
tor in Garching hochenergetischen Neutronen mit unterschiedlichen Bestrah-
lungsstirken zwischen 2-10" und 610! n/cm? ausgesetzt, um Kohlenstoff-
atome aus dem Diamantgitter herauszuschlagen und damit die Fehlstellen-
dichte zu erh6hen. Anschlielend wurden die Diamantproben zwischen 15 Mi-
nuten und einer Stunde bei einer Temperatur von ca. 900 °C geheizt. Dadurch
konnen die erzeugten Fehlstellen die Anregungsenergie-Barriere iiberwinden
und zu der energetisch giinstigeren Position neben den Stickstoffatomen dif-
fundieren. Die Folge ist also eine erhéhte N/V-Zentren-Dichte im Diamant
(zu den Préparationsbedingungen s. auch Abschnitt 2.1.1).

Der in Abschnitt 3.2.1 erwidhnte Diamant Nr. 6 erhielt dabei eine Be-
strahlung von 2 - 10'"" n/cm? und wurde 17 min erhitzt. Ansonsten handelt
es sich bei den fiir die Messungen verwendeten Diamanten jedoch immer um
vollkommen unbehandelte!.

'Die dortige Dichte von N/V-Zentren reichte bereits aus, siehe auch Abschnitt 3.2.2.
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Abbildung 3.6: Logarithmisch angetragene Transmission des RGH90 in
Abhéngigkeit von der Wellenlénge; unterhalb von 550 nm wurde die gemes-
sene Transmission aufgrund von Messungenauigkeiten negativ

3.1.4 Berechnung der Abmessungen des Mikroskops

Nachdem nun die grundlegenden Eigenschaften der wichtigsten Komponen-
ten des konfokalen Mikroskops bekannt sind, lassen sich damit die genauen
Abmessungen und benotigten Abstdnde des Aufbaus bestimmen.

Bei der anschlielenden Rechnung wird zunichst vom Objektiv ausge-
gangen und dessen Hauptebenen und die sich daraus ergebenden Strahlpa-
rameter berechnet. Im néchsten Schritt wird dann unter Verwendung des
ABCD-Formalismus (s. Abschnitt 2.2.2) versucht, mit Hilfe einer Linse die
Strahlparameter des Objektivs an die des Lasers anzupassen. Nachdem noch
sichergestellt wurde, dass im Diamant keine unterschiedliche Strahltaillen-
Verschiebung fiir griines? und rotes® Licht erfolgt, wird schlieBlich noch der
Strahlversatz durch den Strahlteiler und den Rotglasfilter bestimmt. Somit
sind alle notwendigen Daten bekannt, um das Mikroskop gem&fl Abb. 3.7
aufbauen zu kénnen.

Fiir die Berechnung der Hauptebenen des Mikroskops werden folgende

%Dies ist das Licht des anregenden Lasers.
3Dabei handelt es sich um das Fluoreszenzlicht der N/V-Zentren.
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Abbildung 3.7: Konfokales Mikroskop; AL: Anregungslaser, Si/: Spiegel,
L;/o: Linsen, FC,;: Faserkoppler, RG: Filter RG590, St: Strahlteiler, O;: Ob-
jektiv, P: Piezotisch mit eingeklemmtem Diamant

bekannte Formeln benétigt:

1 1 1
FT + 2 M , (3.5)
wobei f die Brennweite, g die Gegenstandsweite, b die Bildweite und M
die Vergrolerung bezeichnet. In der anschlielenden Rechnung liegt der Null-
punkt an der Stelle des Objekts. Die Lage der Hauptebenen bzgl. f, ¢ und b
ist aus Abb. 3.8 ersichtlich. Z.B. erkennt man daraus die Beziehung b = y—hs
(y: Bildposition, hy: zweiter Hauptebenenabstand).

Aus den Formeln (3.5) sowie aus der obigen Beziehung fiir die Bildposi-
tion y lassen sich nun die Lage der beiden Hauptebenen in Abhingigkeit von
der Vergroflerung, der Brennweite und der Bildposition bestimmen:

hi=f(+1)  ha=y—f(1+M) (3.6)
Durch Einsetzen der entsprechenden Werte aus Abschnitt 3.1.3 erhélt man:
hy = 3,1415 mm hy = 6,51 mm (3.7)

Aus der Lage der Hauptebenen kann nun die ABCD-Matrix des Objek-
tivs bestimmt werden. Diese setzt sich zusammen aus einer freien Propa-
gation vom Objekt bis zur ersten Hauptebene, aus einer Linsenmatrix mit
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Abbildung 3.8: Skizze der charakteristischen Groflen des Objektivs; O: Ob-
jekt, B: Bild, f: Brennweite, g: Gegenstandsweite, b: Bildweite, H;: er-
ste Hauptebene, Hy: zweite Hauptebene, h;: erster Hauptebenenabstand,
hy: zweiter Hauptebenenabstand, y: Bildposition aus den Objektivangaben

Brennweite f und aus einer freien Propagation von der zweiten Hauptebene
bis zur Objektivschulter. Damit kénnen aus den Strahlparametern vor dem
Objektiv die entsprechenden Parameter danach ermittelt werden. In Formeln
ausgedriickt, lautet der Ausdruck dann (s. Abschnitt 2.2.2):

(E2)-( )6 o

Einsetzen der Werte fiir z, ho, f und h* liefert:
A B\ _ —11,46  2,500-1073 m (3.9)
C D) \ -323,6m ! —16,67-10"3 ’
Zunichst muss festgelegt werden, welcher Anteil von der vom Objekt aus-
gehenden Gaufimode aufgesammelt werden soll. Erst dann kann die Strahl-
taille des roten und des griinen Lichts aus der numerischen Apertur des Ob-
jektivs ermittelt werden. Diese ist definiert als Blendendurchmesser durch
Brennweite.
Der Prozentsatz der an dieser Stelle aufgesammelten Gaufimode betrigt:

_ 2R2

n=1—e w7, (3.10)

4Alle Werte sind in m ausgedriickt, um sich spéteres Umrechnen zu ersparen.
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wobei R den halben Blendendurchmesser bezeichnet und w den dortigen
Waist des GauB3schen Strahls. Nach % aufgelost ergibt das:

= g = /=0,5In(1 — 1) (3.11)

Fiir die Forderung einer Aufsammeleffizienz von 99,5% ergibt sich somit v =
1,628. Das heif}t, dass der Blendenradius um das 1,6-fache grofier ist, als der
Waist an dieser Stelle.

Abbildung 3.9: Skizze der relevanten Groflen an der Stelle der Objektivblen-
de; O: Divergenzwinkel des Strahls, ©pg;: Aufsammelwinkel des Objektivs,
R: Blendenradius, w: Waist des Strahls an der Stelle der Blende, x: Hilfsldinge
fiir die Berechnung

Aus Abbildung 3.9 sind folgende geometrische Beziehungen ersichtlich:

R
tan © = v tanOp = — (3.12)
x T
Daraus folgt nun fiir den Divergenzwinkel O:
tan ©
tan © = L B! (3.13)
v
Aus Gleichung (2.10) folgt:
A
= — 3.14
Ttan ©’ (3.14)

woraus sich mit NA = n - sin ©p; und unter Beriicksichtigung von Formel
3.13 folgende Beziehung ergibt:

Ay
7 tan(sin ' (N A))

(3.15)
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Fiir die Anregungswellenldnge von 532 nm ergibt sich damit eine Strahl-
taille von wg, = 235,1 nm, und fiir eine rote Wellenldnge von beispiels-
weise 670 nm® wy, = 296,1 nm. Diese Groéfle der Strahltaille bestimmt
die Auflésung in x-y-Richtung und stimmt sehr gut mit den Werten iiber-
ein, die sich aus der Auflosungsformel (3.2) ergeben (wp, = 231,5 nm und
wor = 291, 6 nm).

Die Auflésung in z-Richtung fiir griines bzw. rotes Licht wird in gewisser
Weise von der Rayleigh-Lénge z, beeinflusst, fiir die man gemifi Formel (2.8)
folgende Werte erhilt: z,, = 326,4 nm und z,, = 411, 1 nm. Die sich aus der
Auflésungsformel fiir die z-Richtung (3.3) ergebenden Werte sind beidesmal
ca. halb so grof.

Nachdem nun die Strahlparameter vor dem Objektiv bekannt sind, die die
Auflésung des Mikroskops festlegen, sind die Parameter hinter dem Objektiv
fiir den weiteren Mikroskopaufbau von erheblicher Bedeutung. Dafiir eignet
sich die in Abschnitt 2.2.2 eingefiihrte Darstellungsart fiir Gaufische Strahlen
am besten, bei der der Strahl durch eine komplexe Grofe ¢(z) := iz, + 2z
beschrieben wird.

Da die Grofle z, bereits berechnet wurde, kann ¢ an der Position des
Objekts angegeben werden:

q(0)=7-3,264-10 "m ¢ (0)=i-4,111-10 "m (3.16)

Den Strahl nach dem Objektiv erhélt man nun durch die Anwendung seiner
ABCD-Matrix (3.9) auf q(0) geméafl Gl. (2.17). Dabei ergibt sich aufgrund
der Konstruktion der Matrix die Beschreibung des Strahls an der Position
der Einschraubschulter.®

q;(r) =—0,1500 m +i-1,175- 107> m (3.17)
¢:(r) = —0,1500 m +i-1,480 - 10 * m (3.18)

Aus der obigen komplexen Form des Strahls kénnen wieder alle Strahl-
parameter berechnet werden, wie z.B. w{ und w*(z) (mit den Gleichungen
(2.8) und (2.7)).

wy, = 14,11 pm  wg, = 17,76 pm (3.19)

®Dies ist die Wellenléinge des roten Justierlasers, die auch im Spektrum des N/V-
Zentrums enthalten ist.

6Der Stern an den folgenden Parametern dient nur zur Unterscheidung vom Strahl vor
dem Objektiv.
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wr(xz) =1,801 mm wy(xz) =1,801 mm (3.20)

g T
Da die Strahlen direkt an der Einschraubschulter somit nur 3,6 mm ,, Waist*
haben, wird nicht zu viel durch das ca. 6 mm grofle Austrittsloch des Objek-
tivs abgeschnitten.
Nun sollen iiber eine Linse Objektiv- und Lasermode aneinander ange-
passt werden, wobei der Abstand der Linse zum Laser und zur Bildposition
des Objektivs variabel ist (s. Abb. 3.10).

150mm

. C ___________________

(0]

R .-

w-----

Li

Abbildung 3.10: Linsenposition bzgl. Laser und Objektiv; O: Objektiv,
B: Bildebene des Objektivs, Li: Linse, La: Laser

Zur Anpassung an die eben berechneten Parameter muss die Lasermode
ebenfalls komplex dargestellt werden. Dabei ergibt sich mit Gleichung (3.4)
der Strahl an der Austrittsschulter des Lasers:

q(a) =—-0,745m+:-1,38 m (3.21)

Nun wird auf den Objektivstrahl am Punkt der Linse ¢;(z+0, 15+d,) de-
ren Transformationsmatrix (2.14) angewandt und anschliefiend der Abstand
dy addiert, um den an der Linse gebrochenen Objektivstrahl am Punkt der
Laseraustrittsschulter zu erhalten. Davon wird dann die Darstellung des La-
serstrahls am selben Punkt, ¢;(a), abgezogen, und der Absolutbetrag des Er-
gebnisses minimiert, um eine moglichst gute Ubereinstimmung zu erreichen.
Dabei ergibt sich fiir eine Linsenbrennweite von 50 mm:

dy =50,9mm  dy =321 mm (3.22)

Nun sind also der Anregungslaser und das Objektiv aufeinander abge-
stimmt. Ebenso muss der Faserkoppler, der das Fluoreszenzlicht aufsammeln
soll, an das Objektiv angepasst sein. Dabei soll ein m&glichst paralleler Strahl
mit ca. 1 mm Waist erzeugt werden, da dieser sich am besten fiir den ver-
wendeten Faserkoppler eignet.

Wenn man dafiir eine 75 mm-Linse verwenden will, erreicht man bei einem
Abstand von 77 mm zwischen der Bildebene des Objektivs und der Linse die
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gewiinschten Strahleigenschaften relativ genau. Es ergibt sich dabei” nimlich
ein lokaler Waist an der Stelle der Linse von 925 ym und eine Rayleigh-Lénge
von 1,33 m.

Natiirlich muss nun noch sichergestellt werden, dass sich rote und griine
Strahltaille im Diamant beim Verfahren der Probe in Richtung der optischen
Achse nicht unterschiedlich verschieben, um so auch Bilder innerhalb des
Diamants aufnehmen zu kénnen. Wie aus der Brechungsmatrix (2.15) er-
sichtlich ist, ergibt sich die komplexe Darstellung des gebrochenen Strahls
lediglich aus der Multiplikation des urspriinglichen Strahls mit dem Verhélt-
nis der beiden Brechungsindizes. Da der Brechungsindex von Diamant fiir
verschiedene Wellenlédngen jedoch lediglich zwischen 2,41 und 2,43 schwankt,
ist die gegenseitige Verschiebung der beiden Strahltaillen vernachlissigbar
(weniger als 1%).

Zu guter Letzt muss noch der Strahlversatz bedacht werden, den Strahl-

teiler und Rotglasfilter fiir das Fluoreszenzlicht bewirken.
Fiir das 3 mm dicke Rotglasfilter gestaltet sich diese Aufgabe relativ einfach,
da es senkrecht zur optischen Achse steht. Seine optische Weglinge ergibt
sich somit einfach zu 2o = 1 - 24eo. Mit 2g4e, als geometrische Weglénge von
3 mm und n = 1,5 als Brechungsindex von Glas ergibt sich eine optische
Wegléinge von 4 mm und damit eine Wegléngendifferenz von Az = 1,5 mm.
Das heifit, dass die urspriinglich berechnete Strecke durch das Rotglasfilter
um 1,5 mm verkiirzt wird.

Beim Strahlteiler ist die Wegléngendifferenz etwas komplizierter zu be-
rechnen, da er unter 45° im Strahlengang steht(s. Abb. 3.11).

Zunichst wird die Strecke bestimmt, die das Licht im 6,5 mm dicken
Strahlteiler zuriicklegt:

sin 45°
n

= 7,37 mm (3.23)

a =sin”! (
coS (v

) = 28,13° [ =
Damit wird nun die optische und die geometrische Weglidnge berechnet:

Zopt =1+ n =11,06 mm Zgeo = | - cos B = 7,05 mm Az =4,01 mm
(3.24)
Der Strahlteiler bewirkt also eine zusétzliche Verkiirzung der oben berechne-
ten Entfernung zwischen Objektiv und Linse von ca. 4 mm.
Dariiberhinaus kommt es zu einem Versatz des Strahls in x-Richtung von:

Az =1-sinf =2,14 mm (3.25)

"Man benétigt hierfiir die Formeln (2.14), (2.17) und (2.7).



30 KAPITEL 3. EXPERIMENTELLE DURCHFUHRUNG

Abbildung 3.11: Strahlteilerversatz; der Lichtweg ist durch Pfeile angedeutet

3.1.5 Justage des Mikroskops

Nachdem nun alle Einfliisse auf den Strahlverlauf innerhalb des Mikroskops
beriicksichtigt wurden, sind die optimalen Abstéinde zwischen den einzelnen
Komponenten bekannt, und das Mikroskop kann aufgebaut werden (s. Abb.
3.12).

Da es nicht moglich ist, den tatsichlichen Aufbau exakt nach den theo-
retisch berechneten Abmessungen aufzubauen, kommt es zu geringfiigigen
Auflésungsverschlechterungen. Anhand der in Abschnitt 3.2.1 gezeigten Auf-
nahmen wird jedoch deutlich, dass trotzdem noch die erwiinschte Einzelauf-
16sung von N/V-Zentren moglich ist.

Die Strahlhohe des Mikroskops wird dabei durch die Héhe des Piezo-
tischaufbaus vorgegeben und betrigt 146 mm. Fiir die exakte Justage beim
Aufbau des Mikroskops ist es nétig, sich genau zu iiberlegen, in welcher Rei-
henfolge man die einzelnen Komponenten einbaut. Dabei hat sich folgendes
Vorgehen bewihrt:

e Einstellung der optischen Achse 1 durch den Faserkoppler 1, FCy, in-
dem mit dem Justierlaser 1, JL;, Licht entgegen der Strahlrichtung
eingestrahlt wird®

8Als Kriterium zum Einstellen gilt, dass die Hoéhe des Strahls konstant ist, und der
Strahl bzgl. des optischen Tischs direkt iiber einer Lochreihe 1duft. Dabei wihlt man eine
Lochreihe, da man bzgl. einer Lochreihe relativ einfach justieren kann und man annimmt,
dass diese einigermaflen gerade verlduft.
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Abbildung 3.12: Konfokales Mikroskop mit den berechneten Abmessungen
in mm; AL: Anregungslaser, S /: Spiegel, L; j2/3: Linsen, JL;5: Justierlaser,

FCy/2

: Faserkoppler, F: Faser, RG: Filter RG590, St: Strahlteiler, O;/: Ob-

jektive, P: Piezotisch mit eingeklemmtem Diamant; nach der Justage wird
anstelle des ersten Justierlasers ein Detektor plaziert und der zweite Justier-
laser entfernt

Ausrichtung des Piezotischs an der optischen Achse 1, sodass einerseits
der Strahl des Justierlasers 1 mittig hindurch trifft und andererseits der
Riickreflex eines an den Piezotisch gehaltenen Spiegelplattchens wieder
mittig auf den Faserkoppler 1 trifft

Einbau des Objektivs 1, O, und Ausrichtung an der optischen Achse 1,
bis der Strahl wieder mittig durch den Piezotisch und der Riickreflex
des an das Objektiv gehaltenen Spiegelplédttchens mittig auf den Faser-
koppler 1 trifft

Einstellung der beiden Spiegel S; und S,, bis die optische Achse 2 senk-
recht zur optischen Achse 1 steht”

Einsetzen der Linse 2, L, sodass der Strahl des Anregungslasers mittig
hindurch geht, der Riickreflex auf Spiegel 1, Sy, sich mit dem Strahl
deckt und der Brennpunkt an der berechneten Stelle sitzt

Einbau des Strahlteilers, sodass die Achse 2 auf die Achse 1 abgebildet
wird, d.h. der griine Laserstrahl mittig durch das Objektiv hindurch-
geht

9 Als Einstellungskriterium dafiir gilt, dass der griine Laserstrahl entlang einer Lochreihe
des optischen Tischs liuft, die senkrecht zur Lochreihe der Achse 1 steht.
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Nachkorrektur der Position des Faserkopplers 1 aufgrund des berech-
neten Strahlteilerversatzes in x-Richtung

Einsetzen des Rotfilters senkrecht zur optischen Achse 1

Einbau der Linse 1, L, (die sich auf einem z-Verschiebetisch befindet)
und Ausrichtung an der optischen Achse 1, bis der rote Strahl zentriert
durch die Linse geht und mittig auf das Objektiv trifft, der Riickreflex
auf dem Faserkoppler 1 landet und der Brennpunkt an der berechneten
Stelle sitzt

Um den Uberlapp der beiden Strahltaillen'® zu iiberpriifen, wurde ein
Hilfsmikroskop, bestehend aus O, und Ls, hinter dem Piezotisch eingesetzt,
wie schon in Abb. 3.12 skizziert. Dafiir sind noch folgende Justierschritte

notig:

Ausrichten des Justierlasers 2, JLo, an der optischen Achse 1

Einsetzen der Achromatlinse und Einstellung durch beide Justierla-
ser, sodass der durchgehende Strahl des ersten Justierlasers in x-y-z-
Richtung ausgerichtet ist und der Riickreflex des zweiten Justierlasers
wieder exakt auf ihn zuriicktrifft

Einbau des zweiten Objektivs, Og, 5 mm vom Brennpunkt der Achro-
matlinse entfernt und erneut x-y-z-Test durch den ersten Justierlaser
und Riickreflextest durch den zweiten

Aufstellen eines Schirms in der Bildebene des zweiten Objektivs und
anschliefender Versuch, die Bilder des roten Justierlasers 1 und des
griinen Anregungslasers zu iiberlagern, indem man zunéchst den Strahl-
teiler entsprechend verdreht und fiir die Feineinstellung die beiden Spie-
gel, S; und S, kippt

Nochmalige Kontrolle, ob roter und griiner Strahl mittig auf das erste
Objektiv treffen, evtl. Nachkorrektur

Um die Waists nun auch in z-Richtung zu iiberlagern, empfiehlt es sich,
eine N/V-Stelle im Diamant zu suchen und durch Verénderung der z-Position
der Linse 1 ein Maximum an Helligkeit des Fluoreszenzlichts einzustellen.

0Damit ist die Strahltaille des roten Justier- und die des griinen Anregungslasers ge-

meint.
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eingeklemmter
Diamant

Abbildung 3.13: Fotos des Aufbaus; oben: gesamtes konfokales Mikroskop;
unten: Diamant und Objektiv vergrofiert
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3.2 Aufnahmen mit dem konfokalen Mikro-
skop

Die genaue Positionierung des Anregungsstrahls auf ein N/V-Zentrum ist
von entscheidender Bedeutung, um einen moglichst hohen Prozentsatz seines
Fluoreszenzlichts aufzusammeln. Eine besondere Bedeutung kommt dabei der
im néchsten Abschnitt behandelten Bestimmung der Tiefe des Anregungsfo-
kus im Diamant zu. Da es auf der Oberfliche der Diamantprobe aufgrund
von Verunreinigungen (z.B. durch Staub, s. Abb. 3.15) zu einer erheblichen
Vergrofierung des Hintergrundsignals kommt, liegt eine N/V-Stelle in der -
auf die z-Achse bezogenen - Mitte des Diamanten am giinstigsten fiir ein
Einzel-Photonen-Experiment.

Im darauffolgenden Abschnitt wird kurz auf die erwartungsgeméf auf-
16sungsbedingte ,,Gréfe” der Zentren und deren Dichte in den untersuchten
Proben eingegangen. Anschlieflend findet noch die Leistungsabhéingigkeit der
Zghlrate sowohl auf dem Zentrum als auch des Untergrunds Erwéhnung.

3.2.1 Auffinden einzelner Fehlstellen

Zu Beginn dieses Abschnitts sei zundchst bemerkt, dass sich die Tiefe des
jeweiligen aktuellen Bildes in der Diamantprobe ermitteln 148t.

Fiir eine grobe Einschitzung der Tiefe ist der Riickreflex des griinen An-
regungslichts am Diamant gut geeignet, der an der Laseraustrittsschulter
sichtbar wird. Bei der Bewegung des Diamants in z-Richtung erkennt man
nidmlich durch diesen Riickreflex die beiden Oberflichen'’ der Diamantpro-
be. Im Moment des Durchgangs einer Oberfliche durch die Objektebene des
Mikroskops ziehen sich die Beugungsringe des riickreflektierten Lichts an der
Laservorderfliche zusammen, um sich anschlieBend wieder auszuweiten, da
genau in diesem Moment der Fokus des Laserlichts auf der reflektierenden
Oberfliche sitzt.

Eine etwas genauere Bestimmung der Tiefe in der Probe erméglicht das
bei einer Verschiebung in Strahlrichtung aufgenommene Fluoreszenzlicht des
Diamants (s. Abb. 3.14). An den Oberflichen des Diamants beobachtet man
starke Fluoreszenz. Offensichtlich tragen dort die Fluoreszenz von Verunrei-
nigungen der Diamantoberfléche, z.B. von Staub, und der erhéhte Riickreflex
des Anregungslichts zum aufgesammelten Licht bei. Da die z-Verschiebung
nicht nur von Hand, sondern auch iiber einen computergesteuerten Motor
moglich ist, kann nun die gewiinschte Position im Diamant genau angesteu-
ert werden.

"Das bezieht sich auf die ,,vordere“ und die ,hintere“ Oberfliiche des Diamants.
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Abbildung 3.14: Fluoreszenzlicht als Funktion der Fokustiefe des anregenden
Lasers im Diamant; an den Oberflichen des Diamants beobachtet man starke
Fluoreszenz

Bei den ersten Messungen handelt es sich um Oberflichenbilder, auf denen
einige der oben erwihnten Verunreinigungen erkennbar sind (s. Abb. 3.15).

Anschlieflend im Inneren des Diamants durchgefiihrte Aufnahmen zeigen
deutlich den Unterschied zwischen den dortigen ,,Leuchtpunkten® und denen
der Oberfliche. Die im Inneren beobachteten , Lichtquellen“ sind bei wei-
tem symmetrischer, viel kleiner und lichtschwicher (s. Abb. 3.16). Auflerdem
bleibt ihre Position im Gegensatz zu der Position der ,,Oberflichenpunkte*
auch nach mehreren Messungen im Wesentlichen invariant. Dass es sich da-
bei tatséchlich um die gesuchten N/V-Zentren handelt, wird einerseits durch
ihre auflésungsbedingte Grofle (s. Abschnitt 3.2.2), vor allem aber durch ihr
charakteristisches Fluoreszenzspektrum (s. Abschnitt 3.3) bestétigt.

Um moglichst viel Intensitéit des N/V-Zentrums aufzusammeln, ist eine
genaue Einstellung des Fokus in allen drei Richtungen vonnoten:

e Positionierung des Fokus des Anregungslasers im Inneren des Diamants

e Grofiflichiger x-y-Scan mit groflerer Schrittweite zur Auswahl eines
N/V-Defekts
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Abbildung 3.15: x-y-Scan auf der Oberfliche des Diamanten Nr. 6; Leistung
des Anregungslasers: 10 mW; rechts: genauerer Scan eines Ausschnitts des
linken Bildes

e x-y-Scan mit geringerer Schrittweite in der ndheren Umgebung dieses
Defekts

e Positionierung des Anregungsfokus auf das Fluoreszenzmaximum des
X-y-Scans

e Optimierung der z-Position des Diamanten auf das Fluoreszenzmaxi-
mum

e Wiederholung der letzten vier Schritte, bis keine Erhchung der maxi-
malen Fluoreszenz mehr erfolgt

3.2.2 ,,Grofle* und Dichte der Fehlstellen

Nachdem bereits beschrieben wurde, wie ein N/V-Zentrum zu finden ist, soll
nun auf gewisse Eigenschaften der Zentren, wie Grofle und Dichte eingegan-
gen werden.
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Abbildung 3.16: x-y-Scan im Inneren des Diamanten Nr. 6 bei 10 mW An-
regungsleistung, die einzelnen N/V-Zentren sind als helle Punkte erkennbar;
rechts: genauerer Scan eines Ausschnitts des linken Bildes mit einer einzelnen
N/V-Stelle in der Brennebene

Alle bisher beobachteten Fehlstellen hatten vergleichbare Grofien, d.h.
eine vergleichbare Halbwertsbreite der Intensitét. Typischerweise liegen deren
Werte zwischen 400 und 550 nm (s. Abb. 3.17), was sehr gut mit der lateralen
Auflssung des Mikroskops!? iibereinstimmt.

Da es Ziel dieses Experiments ist, einzelne Fehlstellen anzuregen, ist die
Dichte der vorhandenen N/V-Zentren ebenfalls von grofiler Bedeutung. Da-
bei sollte die Dichte einerseits nicht zu grof§ sein, um kein Fluoreszenzlicht
von benachbarten Fehlstellen aufzusammeln, andererseits sollte sie aber auch
nicht zu gering sein, um das Auffinden eines N/V-Zentrums nicht unnétig zu
erschweren. Es erwies sich dabei als giinstig, die unbehandelten'® Diamanten
zu verwenden, da es keinerlei Schwierigkeiten bereitete, dort N/V-Zentren zu

2Dabei muss man den etwas vom berechneten abweichenden, tatsiichlichen Aufbau
beriicksichtigen.

13D.h. es findet kein n- oder e-Beschuss mit anschlieBendem Erhitzen statt, um die
Dichte der N/V-Zentren zu erhéhen.



38 KAPITEL 3. EXPERIMENTELLE DURCHFUHRUNG

Ereignisse [s7]

4000
3000
2000
1000

FWHM = 548 nm

37 38 39 40 41 42 43 44
X [um]

Abbildung 3.17: Transversale Intensitdtsabbildung des Fluoreszenzmaxi-
mums eines N/V-Zentrums; Anregung mit 10 mW Laserleistung; ermittelte
Halbwertsbreite der Intensitdt (FWHM): 548 nm

finden. Meist war bereits im ersten 40 pum x 40 pum - Bild mindestens eine
vorhanden.

Deshalb wurde die Dichte der N/V-Zentren nur fiir einen unbehandelten
Diamanten festgestellt. Um dies zu erreichen, wurde eine x-y-z-Scan im Vo-
lumen von 15 pum X 15 pm X 60 pm durchgefithrt und die Zahl der darin
befindlichen Fehlstellen ermittelt. Da es sich bei den meisten dieser Fehl-
stellen um N/V-Zentren handeln diirfte!, errechnet sich deren Dichte als

Quotient der Anzahl und des Volumens zu 5 x 10° pro cm?.

3.2.3 Leistungsabhingige Sittigung der Fluoreszenz

Da die N/V-Zentren mit einem sog. Drei-Niveau-System beschrieben wer-
den konnen (s. Abschnitt 2.3), ist mit steigender Leistung eine Sittigung
der Intensitét des Fluoreszenzlichts eines N/V-Defekts zu erwarten. Denn
bei stindig zunehmender Anregungsleistung wird irgendwann der Punkt er-
reicht, an dem der zerfallene Zustand sofort wieder angeregt wird. Ab die-
sem Punkt kommt es also zu keiner anregungsbedingten Verzdgerung mehr;
stattdessen ist die Zerfallsrate nur noch durch die Ubergangsrate des Drei-
Niveau-Systems selbst vorgegeben. Dann kann offensichtlich auch eine weite-

!Dies ist aus dem Spektrumsvergleich vieler verschiedener Fehlstellen ersichtlich.
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re Erhohung der Anregungsleistung keine Steigerung der Anzahl der Zerfélle
mehr bewirken.

Ganz anders verhilt es sich mit dem Hintergrundlicht, das vermutlich
hauptsédchlich von Ramanstreuung des Anregungslasers am Diamantgitter
herriihrt (s. Abschnitt 3.3.3). Weil der dabei stattfindende Phononenstreu-
prozess keine nennenswerte Zeit benétigt, und in der Umgebung des Anre-
gungslichts auch mehr als eine Elementarzelle des Diamanten dazu beitréigt,
ist hier mit keiner Sattigung zu rechnen. Stattdessen miisste das Hintergrund-
licht linear mit der Anregungsleistung zunehmen.

Beide Erwartungen bzgl. der Sattigung wurden durch ein Experiment
bestétigt, bei dem zu verschiedenen Laserleistungen sowohl das Maximum
der Fluoreszenz eines Zentrums, als auch der iiber einen gewissen Bereich ge-
mittelte Hintergrund gemessen wurde (s. Abb. 3.18). Dabei wurde die Hin-
tergrundszdhlrate ry in Abhédngigkeit von der Anregungsleistung P linear
gefittet nach der Formel:

ry =a-P (3.26)

Die Séttigung der Zahlrate ry/y, die direkt auf einem N/V-Zentrum er-
mittelt wurde, wurde dabei folgendermafien modelliert:

P
P+ P
wobei 7y und P, Konstanten sind, und der Hintergrund ry als additiv
angenommen wird. Dabei stellt ry die maximal vom N/V-Zentrum zu erwar-

tende Zihlrate dar (fiir P — oo) und Py, diejenige Leistung, bei der die
halbe maximale Zahlrate erreicht wird.

TN/V =To —+ g, (327)
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Abbildung 3.18: Z#hlrate des Detektors aufgetragen gegen die Anregungs-
leistung; obere Kurve: auf dem N/V-Zentrum, untere Kurve: Hintergrund,;
durchgezogene Linien: Fits geméf Gleichungen (3.27) und (3.26)
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3.3 Spektrum des N/V-Zentrums

Bis zu diesem Punkt ist es also mit dem aufgebauten Mikroskop gelungen,
einzelne auflosungsbedingte Defekte zu finden und exakt anzuregen. Dass
es sich bei den in den vorigen Abschnitten untersuchten Defekten jedoch
tatsdchlich um N/V-Zentren handelt, wurde stillschweigend vorausgesetzt.
Aufgrund der berichteten Haufigkeit von N/V-Zentren in dem untersuch-
ten Typ-Ib-Diamant, ist das zwar eine naheliegende Vermutung, die jedoch
trotzdem noch durch ein Spektrum eines solchen Defekts bewiesen werden
muss.

Dazu wurde nun ein Spektrometer aufgebaut und mit Hilfe eines HeNe-
Lasers justiert, was in den folgenden beiden Abschnitten erldutert wird. Im
anschliefenden Teil wird das aufgenommene Spektrum eines N/V-Zentrums
einem der wenigen andersartigen Spektren von Defekten gegeniibergestellt.

3.3.1 Aufbau des Spektrometers

An sich gibt es verschiedene Moglichkeiten, Spektrometer fiir die unterschied-
lichsten Anwendungen zu realisieren (verschiedene Gitterspektrometer, Pris-
menspektrometer, evtl. auch Michelson-Interferometer, [18]). In diesem Ex-
periment wurde ein einfaches Gitterspektrometer mit einem Stufengitter be-
nutzt.

Jede Art von Spektrometer ist so konstruiert, dass ein Wegldngenunter-
schied innerhalb eines von einer Lichtquelle ausgesandten Lichtstrahls exi-
stiert. Dieser fiihrt dann, falls er innerhalb der Kohérenzlédnge des zu untersu-
chenden Lichts liegt, zu Interferenzmustern. Die Bedingung fiir das Auftreten
eines Maximums, die sogenannte Interferenzbedingung fiir konstruktive In-
terferenz, lautet, dass der Weglédngenunterschied ein ganzzahliges Vielfaches
der Wellenléinge betragen muss [18].

Um bei dem hier verwendeten Stufengitter die Abhéngigkeit der kon-
struktiv interferierenden Wellenléinge von der Winkelstellung des Gitters zu
berechnen, ist es zunéchst notig, sich die Wegléngendifferenz zweier Strahlen
an einem Stufengitter bewusst zu machen.

Dafiir miissen, wie aus Abb. 3.19 ersichtlich, zwei verschiedene Wegléngen-
unterschiede beriicksichtigt werden. Dabei legt der Strahl auf dem Weg B
schon vor und auf dem Weg A nach dem Gitter eine lingere Strecke zuriick.
Aus einfachen Dreiecksbeziehungen 148t sich erkennen, dass die beiden Weg-
unterschiede durch gsin ¢ bzw. gsin(a — ¢) gegeben sind. Damit nun kon-
struktive Interferenz moglich ist, also ein Maximum an Helligkeit entsteht,
muss diese Weglidngendifferenz ein ganzzahliges Vielfaches der Wellenldnge A
betragen.
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Abbildung 3.19: Strahlverlauf an einem Stufengitter; A, B: einfallender
Strahl, A’, B’: reflektierter Strahl, g: Gitterkonstante, n: Gitternormale,
s: Stufennormale

D.h. die Interferenzbedingung fiir das m-te Maximum lautet:

mA = g(sin ¢ — sin(a — ¢)) (3.28)

Die einzelnen Stufen des hier verwendeten Gitters sind stark asymme-
trisch (s. Abb. 3.19), sodass das meiste Licht in eine Richtung reflektiert
wird (im Bild entspricht das der Richtung nach schrig unten). Weil dabei
der grofite Lichtanteil (ca. 40 %) in einem der beiden Maxima erster Ord-
nung liegt, wird dieses erste Maximum auch im spéteren Spektrometeraufbau
verwendet. Dies fiihrt dann zu folgender Beziehung zwischen konstruktiv in-
terferierender Wellenléinge und Gitterwinkel:

A = g(sin @ — sin(a — ¢)) (3.29)

Um moglichst viel Licht nach dem Spektrometer aufzusammeln, wurde
im tatsdchlichen Aufbau ein erneutes Einkoppeln iiber einen Faserkoppler am
Spektrometerausgang vermieden. Ein Faserkoppler koppelt ndmlich aufgrund
seiner vorgegebenen numerischen Apertur nur einen bestimmten Winkelbe-
reich des Lichts ein. Wesentlich flexibler in der Winkelakzeptanz ist dagegen
eine einfache Linse, die den reflektierten Strahl direkt auf den Detektor ab-
bildet (s. Abb. 3.20).



3.3. SPEKTRUM DES N/V-ZENTRUMS 43

‘ s
e — T

Abbildung 3.20: Aufbau des Spektrometers; FC: Faserkoppler, G: Gitter,
S: Spiegel, L: Linse mit Brennweite 250 mm, D: Detektor

Fiir die Auswertung der spéter gemessenen Spektren ist das Auflésungs-
vermogen des verwendeten Spektrometers von nicht unerheblichem Interes-
se. Theoretisch definiert sich die maximale spektrale Auflésung eines Gitters
beziiglich der ersten Ordnung folgendermafien [18], S.510:

A

wobei N die ausgeleuchtete Anzahl der Gitterlinien und A\,,;, den mini-
malen Wellenléingenunterschied zweier Komponenten darstellt, die aufgrund
des Rayleigh-Kriteriums noch voneinander getrennt werden kénnen. Bei die-
sem Experiment wurde der Aufbau so gewahlt, dass von ca. 1200 beleuchteten
Gitterlinien ausgegangen werden kann.

Diese maximale Auflésung des Spektrometers wird jedoch in diesem Fall
nicht erreicht. Aufgrund der endlichen Detektorausdehnung wird namlich
ein gewisser Winkelbereich des austretenden Lichts und nicht ein exakt de-
finierter Winkel aufgesammelt. Eine Abschétzung der Genauigkeit durch die
Linienbreite eines HeNe-Lasers erfolgt im néichsten Abschnitt.

A =N, (3.30)

3.3.2 Justage des Spektrometers

Das Spektrometer wird mit Hilfe eines HeNe-Lasers mit Wellenldnge 633 nm
justiert. Zunédchst wird dabei das Gitter so ausgerichtet, dass sein Riickreflex
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genau auf den Faserauskoppler zuriicktrifft. AnschlieBend bestimmt der Win-
kel des ersten Maximums des HeNe-Lasers die Position des Spiegels. Nach
Formel (3.29) betrigt dieser Winkel 49,4°, da ¢ in diesem Fall ja 0° ist, und
die Gitterkonstante ﬁ mm betragt. In Abb. 3.21 ist das Spektrum dieses
ersten Maximums des HeNe-Lasers dargestellt; die Gitterverkippung von 0°

entspricht dabei der Justage-Einstellung.
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Abbildung 3.21: Spektrum des HeNe-Lasers; Zihlrate angetragen gegen Git-
terwinkel bzgl. Justage-Einstellung; ermittelte Halbwertsbreite der Intensitéit
(FWHM): 0,0121°

Anhand der dort ermittelten Halbwertsbreite der Zahlrate von 0,0121°,
und mit der Annahme einer spektral sehr schmalen HeNe-Laserlinie 1dsst sich
die Auflosung des Spektrometers mit den Gleichungen (3.29) und (3.30) auf
A =~ 1000 schitzen, d.h. A)\,,;, ~ 0,6 nm.

Zur spiteren Umrechnung von Gitterverkippung ¢ in konstruktiv interfe-
rierende Wellenléinge benétigt man die Uberlegung, dass der Winkel zwischen
ein- und ausfallendem Strahl, v, durch die Spiegelposition auf 49,4° festgelegt
ist. Dann ergibt sich die erforderliche Umrechnung aus Gleichung (3.29), wie
in Abb. 3.22 dargestellt.



3.3. SPEKTRUM DES N/V-ZENTRUMS 45

1200
'E 1000
£,
© 800
S
= 600
o
T 400
=

200

-20  -10 0 10 20 30
Gitterwinkel ¢ [°]

Abbildung 3.22: Umrechnung von Gitterwinkel ¢ in Wellenldnge des kon-
struktiv interferierenden Lichts

3.3.3 Gemessene Spektren der N/V-Zentren

Die meisten aufgenommenen Spektren stimmen, abziiglich des Hintergrund-
lichts, gut mit den von Drébenstedt in [13] berichteten Spektren von N/V-
Zentren iiberein. Dies bestétigt die Annahme aus Abschnitt 3.2.2, dass es
sich bei den meisten der im Diamant gefundenen Defekte um die gesuchten
N/V-Zentren handelt.

In Abb. 3.23 ist nicht nur das Spektrum eingezeichnet, das direkt auf
einem N/V-Zentrum beobachtet wird, sondern auch das auf einer etwas vom
Zentrum entfernten Position, aber noch im Diamant gemessene Spektrum.
Die beiden Hintergrundpeaks bei 570 bzw. 615 nm lassen sich mit Ein- bzw.
Zwei-Phononen-Streuung am Diamantgitter erkliren (s. S. 10). Dabei ist die
Linie der Ein-Phononen-Streuung durch den im Mikroskop verwendeten RG
590-Filter stark geddmpft. Im eigentlichen Spektrum des Zentrums taucht die
ZPL (Zero Phonon Line) in guter Ubereinstimmung mit der Literatur ([8],
9], [24]) bei ca. 638 nm auf. Die Verbreiterung des Spektrums zu héheren
Wellenlédngen hin geschieht durch Phononenbeitrige beim Zerfall des ange-
regten Zustands (s. Abb. 2.4).

Einige wenige ,,Leuchtpunkte® fallen jedoch nicht nur in Bezug auf ihr
Spektrum vollkommen aus der Reihe. Sie besitzen eine bis zu dreimal so ho-
he Leuchtkraft, in ihrem Spektrum einen schmalen (!) Peak bei ca. 694 nm
(s. Abb. 3.24) und keinerlei Einbruch im Hanbury-Brown-Twiss-Experiment,



46 KAPITEL 3. EXPERIMENTELLE DURCHFUHRUNG

450 |
400 |
350 ¢

300 ¢

Zahlrate

250 ¢

200 ¢

550 600 650 700 750 800
A[nm]

Abbildung 3.23: Spektrum eines N/V-Zentrums; schwarze Linie: direkt auf
dem Zentrum, graue Linie: etwas daneben, aber noch im Diamant

was auf klassisches Licht ohne Einzel-Photonencharakter hindeutet!s. Trotz-
dem ist auch die Grofle dieser Defekte durch die Mikroskopauflosung gege-
ben, was auf eine kaum iiber die atomaren Groéfienverhéltnisse hinausgehende
Besonderheit an diesen Stellen schlieflen 148t. Auflerdem bleiben auch diese
Fluoreszenz-Zentren iiber einen Zeitraum von Stunden, ja sogar Tagen, kon-
stant an einer Stelle.

Bis jetzt konnte noch nicht ermittelt werden, um was es sich bei die-
sen Defekten handelt, da auch einschligige Biicher solche Charakteristika
nicht erwihnen [5], [6]. Das Seltsamste an diesen Stellen ist jedoch ihr ge-
ring verbreitertes Spektrum. Denn wenn man davon ausgeht, dass irgendein
elektrischer Ubergang dort dieses Spektrum erzeugt, miisste sich bei Zim-
mertemperatur auf jeden Fall eine deutliche Phononenverbreiterung zeigen.
Hier besteht also noch erheblicher Klarungsbedarf.

5Eine Beschreibung dieses Hanbury-Brown-Twiss-Experiments und seiner physikali-
schen Bedeutung folgt in Abschnitt 3.4.1.
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Abbildung 3.24: Spektrum eines noch nicht identifizierten Defekts; die Z#hl-
rate ist auf einer logarithmischen Skala dargestellt; der Ramanpeak bei
615 nm ist trotzdem nur noch schwach erkennbar
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3.4 Einzel-Photonen-Nachweis durch ein Han-
bury-Brown-Twiss-Experiment

Um den Nachweis zu fiihren, dass es sich bei einer beliebigen Lichtquelle um
eine Einzel-Photonen-Quelle handelt, geniigt es, die ,,Nicht-Gleichzeitigkeit“
ihrer Photonen zu zeigen. Das heiflt, dass niemals zwei Photonen absolut
gleichzeitig gemessen werden diirfen.

Man fiihrt dabei eine sogenannte Paarkorrelationsfunktion g(®(At) ein,
die die zur unabhéngigen Emission relative Wahrscheinlichkeit beschreibt,
zum Zeitpunkt t + At ein Photon zu detektieren, wenn zum Zeitpunkt t
eines detektiert wurde. Dabei wird diese Grofle folgendermafien definiert:

(I(t)I(t+ At))

(I@®)>

wobei I die Intensitdt und die eckigen Klammern den Mittelwert bezeich-
nen. Fiir klassisches, d.h. poissonverteiltes Licht erwartet man, dass die In-
tensitdt zu einem Zeitpunkt t im Mittel genauso grof} ist, wie eine kurze Zeit
At spiter. Das heifit, g . (At) = 1.

Falls die Intensitét einer Lichtquelle zum Zeitpunkt t + At jedoch grofer
ist, als die zum Zeitpunkt t, falls es also nach einer gewissen Zeit wahr-
scheinlicher ist, dass ein Photon ausgesandt wird, wird g(® (At) groBer als 1.
Analog bedeutet g(® (At) kleiner als 1 eine verringerte Wahrscheinlichkeit fiir
die Aussendung eines Photons.

Fiir eine perfekte Einzel-Photonen-Quelle erwartet man also fiir At — 0
eine Abnahme von g® bis auf 0. Da jedoch in jedem experimentellen Auf-
bau eine gewisse Hintergrund-Photonen-Zihlrate auftritt, stellt die gemes-
sene Kurve fiir g eine Mischung aus den Werten fiir die Einzel-Photonen-
Quelle und fiir den Hintergrund dar.

Im Folgenden wird zunéchst der Aufbau des hier verwendeten Hanbury-
Brown-Twiss-Experiments erldutert. Anschliefend wird auf bei der Messung
auftretende Probleme durch gegenseitige Beeinflussung der beiden Detekto-
ren nidher eingegangen, und wie sie in diesem Experiment verhindert wurden.
Dadurch erhiilt man die am Ende dargestellten verbesserten g(?)-Messungen
des N/V-Zentrums.

9P (At) =

(3.31)

3.4.1 Aufbau des Hanbury-Brown-Twiss-Experiments
(HBT)

Um den Einzel-Photonen-Charakter eines N/V-Zentrums zu testen, muss g(®
fiir At — 0 gemessen werden. Aufgrund einer gewissen Totzeit einer Photo-
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diode (s. S. 21) ist es nicht moglich, diese Messung mit nur einem Detektor
durchzufiihren. Stattdessen wird der von der Lichtquelle kommende Strahl
iiber einen Strahlteiler auf zwei Detektoren aufgeteilt (HBT-Aufbau, [19]).
Mit einem derartigen Aufbau kénnen nun mehrere gleichzeitig oder nahezu
gleichzeitig eintreffende Photonen registriert werden, sofern beide Detekto-
ren iiber den Strahlteiler jeweils mindestens eines dieser beiden Photonen
erhalten.

57

104

Abbildung 3.25: Aufbau des HBT; F: Faser, FC: Faserkoppler, RG: Rotfilter
RG630, St: Strahlteiler, D;/y: Detektoren, Fo: Fokus der Faserkopplerlinse,
SPF: Short Pass Filter 750 (Einbau erst spéter, s. Abschnitt 3.4.2), alle Be-
schriftungen in mm

Im verwendeten Aufbau wirkt einer der beiden Detektoren als Trigger fiir
den anderen, d.h. es werden nur solche Ereignisse gezéhlt, bei denen innerhalb
eines bestimmten Zeitfensters'® beide Detektoren ein Photon ,gesehen“ ha-
ben. Dadurch verringert sich die aufgezeichnete Datenmenge erheblich, ohne
dabei Information zu verlieren, da im Prinzip nur die gleichzeitig ankom-
menden Photonen interessieren. Fiir die Auswertung werden die Ereignisse

16Das Zeitfenster betrigt in diesem Experiment typischerweise 100 ns.
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gezihlt, die in einem bestimmten zeitlichen Abstand voneinander aufgetre-
ten sind, und in einem Histogramm dargestellt (s. Abb. 3.27). Alle diese
Aufgaben iibernimmt hierbei ein Speicheroszilloskop LC574A von LeCroy.

Zu guter Letzt muss nur noch ein kleines elektronisches Problem beseitigt
werden. Da das Oszilloskop kleine Zeitdifferenzen im Bereich von 1 ns nicht
messen kann, wird das Signal eines Detektors mit einem Kabel um ca. 60
ns verzogert. Damit liegt der erwartete Einbruch nun nicht mehr bei den
problematischen 0 ns sondern bei 60 ns.

100
10
1_
0,1

0,01

Transmission [%]

0,001+

0,0001

0,00001+

T T T T T T T T T T T
580 600 620 640 660 680
Wellenlange [nm]

Abbildung 3.26: Logarithmisch angetragene Transmission des RG630 in
Abhéngigkeit von der Wellenlénge

Um die Effekte des Hintergrundlichts moglichst gering zu halten, wird
ein Farbfilter vor den Faserauskoppler plaziert. Da der Grofteil des Hin-
tergrundlichts aus Ramanstreuung des Anregungslichts am Diamantgitter
besteht, das hauptséichlich in einem Wellenldngenbereich unterhalb von 630
nm auftritt (s. Abschnitt 3.3.3), bietet sich hier ein Kantenfilter RG630 an,
dessen Transmission in Abb. 3.26 dargestellt ist.
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Die Ergebnisse der ersten Messung zeigten einen leichten, aber signifi-
kanten Einbruch bei 60 ns von 18 % (s. Abb. 3.27). Da bei dieser Messung
das Signal-zu-Hintergrund-Verhéltnis jedoch nur 1:1 betrug, war auch mit
keinem hoheren Einbruch als 25 % zu rechnen.

0.0 20 40 60 80 100
At=1-1, [ns]
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&
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©

c 0,8

o Modell

= odell:

o 0,6 At/
2 n(At) = a,(1-ke™ )
% 0,4 Fit: k =0.18 70,03
= 7=32%0,7ns
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(O]
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©

o

Abbildung 3.27: Erste HBT-Messung; Intensitit des N/V-Zentrums :
Hintergrund-Intensitét: 1:1; diinne Linie: exponentieller Fit an die Messkurve

3.4.2 Auftretende Probleme bei den HBT-Aufnahmen

Nach einer Neujustage des Mikroskops verbesserte sich das Signal-zu-Hinter-
grund-Verhiltnis erheblich. Ohne Verwendung des Rotglasfilters betrug das
Verhiltnis 5:1, mit Rotglasfilter sogar 9:1.

Der erwartete Einbruch von rund 80 % im HBT-Diagramm trat jedoch
keineswegs ein. Stattdessen kam es zu einem ,,Doppelhocker” im Bereich der
Gleichzeitigkeit (also bei 60 ns; s. Abb. 3.28). Demzufolge ist, kurz nachdem
ein Detektor ein Photon registriert hat, mit einer h6heren Wahrscheinlichkeit
mit einem , Klick“ des anderen Detektors zu rechnen. Eine Ursache fiir einen
solchen Effekt kann eine Beeinflussung der beiden Detektoren sein.
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Abbildung 3.28: HBT-Messung bei 15 mW; Verhiltnis Zentrum zu Hinter-
grund: 9:1; die erwartete Einbruchtiefe ist gestrichelt eingezeichnet

Die Tatsache, dass dieser Effekt bei der ersten Messung noch nicht auf-
getreten ist, ldsst sich mit der langen Zeit zwischen den beiden Messungen
und einer damit verbundenen erneuten Justage des HBT-Aufbaus erklaren.

Wie aber konnen sich die beiden Detektoren beeinflussen? Dies geschieht
entweder auf elektronischem Wege, oder die Detektoren senden beim Detek-
tieren von Photonen selbst Photonen aus, welche z.B. iiber das Faserende
reflektiert werden und auf den anderen Detektor treffen. Die elektronische
Beeinflussung erscheint aufgrund zweier vollig getrennter Nachweisschaltun-
gen unwahrscheinlich, wohingegen eine Photonenemission von Photodioden
bei der Detektion schon 6fter beobachtet wurde. Trifft ndmlich ein Photon
auf die Avalanche-Diode, fiihrt der hohe Entladungsstrom beim Durchbruch
zu einer gewissen Rekombinations-Wahrscheinlichkeit von Elektronen und
,Lochern im Si-Halbleiter. Dabei kann manchmal auch Licht ausgesandt
werden'”. Die Messungen zur Klirung dieser Frage werden im folgenden Ab-
schnitt dargestellt.

1"Bei Leuchtdioden, die z.B. aus GaAs bestehen, ist dies der (erwiinschte) Normalfall.
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3.4.3 Verhalten der Detektoren

Um die These zu iiberpriifen, dass die verwendeten Photodioden bei der
Detektion selbst Licht aussenden, werden die beiden Detektoren'® iiber eine
Linse aufeinander abgebildet (s. Abb. 3.29). Der Aufbau wird dabei so gut wie
moglich abgedunkelt, so dass die von den Detektoren emittierten Photonen
allein aufgrund deren Dunkelzihlrate entstehen. Wegen der langen Totzeit
der Dioden kann man sich iiberlegen, dass die vom Messdetektor aufgrund
einer Messung emittierten Photonen den Leuchtdetektor nicht beeinflussen:

e Leuchtdetektor emittiert Photonen aufgrund eines Hintergrundereig-
nisses

e Messdetektor detektiert eines dieser Photonen und emittiert deshalb
ebenfalls Photonen

e Leuchtdetektor kann diese Photonen noch nicht detektieren, weil er sich
noch in der Totzeit befindet

Umgekehrt beeinflussen auch die Photonen, die aufgrund der Dunkelz&hl-
rate des Messdetektors emittiert werden, anschlieflend die Zahlrate des Messde-
tektors (mit dem Umweg iiber den Leuchtdetektor) nicht mehr. Bei den an-
schliefenden Messungen werden aufierdem nur Koinzidenzen (Paarereignisse)
der beiden Detektoren gezédhlt, um die zufillig verteilte Dunkelzéhlrate des
Messdetektors herauszufiltern.

Eine zusitzlich eingesetzte Blende ermdoglicht es, den Raumwinkel genau
zu berechnen, in dem Photonen des einen Detektors auf den anderen treffen.
Dadurch ist es moglich, die absolute Anzahl der bei einer Detektion emittier-
ten Photonen zu ermitteln.

Die Justage des Aufbaus erfolgt durch Maximieren der Rate, mit der das
Ostzilloskop Paarereignisse der beiden Detektoren registriert. Ist diese maxi-
mal, ,sieht” der Messdetektor alle Photonen, die der Leuchtdetektor in den
durch die Blende bestimmten Raumwinkel aussendet. Dabei muss natiirlich
noch gewihrleistet sein, dass in diesem Raumwinkelbereich durchschnittlich
nicht mehr als ein Photon emittiert wird. Da das Ergebnis - wie man spéter
feststellt - jedoch weit unter 1 liegt, ist diese Voraussetzung ebenfalls erfiillt.

Unter der Annahme, dass das Licht vom Leuchtdetektor in den gesamten
Raumwinkel von 47 emittiert wird, ergibt sich der Anteil der vom Messde-
tektor ,,gesehenen“ Photonen als Verhiltnis von der Blendenfliche zu der
Oberfliache einer Kugel um D; mit Radius x. Mit Ny, als Anzahl der vom

8Der eine der beiden Detektoren wird dabei als ,Leuchtdetektor“, der andere als
»Messdetektor® bezeichnet.
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D, D,

Abbildung 3.29: Abbildung einer Detektorfliche auf die andere; D, /o: Leucht-
bzw. Messdetektor mit Diode im Inneren (33 mm von der Schulter entfernt),
B: Blende (bei einigen Messungen nicht eingebaut), Li: Linse mit Brennweite
f: x = 123 mm

Messdetektor gezihlten Photonen und N,,,;; als Anzahl der vom Leuchte-
tektor emittierten Photonen, np.; der Effizienz des Detektors und d bzw. x
die Abmessungen aus Abb. 3.29 gilt also:

2
Ny o 7(5) _ &
Neminy ~ Amx? 1622
Nachdem Messungen fiir verschiedene Blendendurchmesser gemacht wur-
den (s. Abb. 3.30), konnte die Anzahl der Photonen pro sterad (Raumwin-
kelbereich) und Ereignis im Leuchtdetektor ermittelt werden. Um dabei die
Rate Ry, = Eg;— zu erhalten, wird der Anteil der Fliche unter einem Peak
an der Gesamtfliche unter der Kurve durch das durchschnittliche Zeitinter-
vall zwischen zwei Paarereignissen geteilt. Als R = % wahlt man,
wie gesagt, die Dunkelzéhlrate des Leuchtdetektors. Eigentlich miisste von
der Fliche unter dem Peak noch der Hintergrund, ndmlich die zuféllige Dun-
kelzéhlrate des Messdetektors, abgezogen werden, der aber offensichtlich ver-
nachléssigbar klein ist (s. Abb. 3.30).

* NDet (332)
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Abbildung 3.30: Messung der Zeitabhéingigkeit der Paarereignisse bei aufein-
ander abgebildeten Dioden, rechts auf einer logarithmischen Skala; Blenden-
durchmesser d=5 mm

Die gesuchte Anzahl der emittierten Photonen pro sterad und Ereignis
betrigt also (mit den gemessenen Werten):

Nemitr _ Rgeo162npey  7,32-16- (123mm)*-0,5 40
st- Breignis ~ Remind? 200 - (3mm)?2 - st - Ereignis  sr - Ereignis
(3.33)

Nachdem nun die Ursache der Beeinflussung des HBT-Experiments als
,Leuchten® der Detektoren bekannt ist, stellt sich die Frage, wie man die-
ses unterdriicken kénnte. Da es nicht moglich ist, das Leuchten an sich zu
verhindern, muss man dafiir sorgen, dass der andere Detektor nichts mehr
davon registriert. Einerseits bietet sich dafiir eine leichte Dejustage des HBT-
Aufbaus an, so dass die beiden Detektoren noch weniger im Fokus der Fa-
serkopplerlinse liegen. Dadurch werden die von einem Detektor ausgesandten
Photonen iiber die Reflexion am Faserkoppler nicht mehr direkt auf den an-
deren Detektor abgebildet. Andererseits konnte, vorausgesetzt das Spektrum
der Dioden ist bekannt, ein entsprechendes Filter das unerwiinschte Licht
abblocken.

Bei der Vermessung des Spektrums des Diodendurchbruchs wird ein leicht
abgewandelter Aufbau von Abb. 3.20 verwendet. Dabei ersetzt der Leuchtde-
tektor mit einer entsprechenden Linse den Faserkoppler als Leuchtquelle. Um
die giinstigsten Brennweiten der beiden zu benutzenden Linsen zu ermitteln,
sind nun einige Berechnungen erforderlich.

Dabei ist die Wellenldngenauflésung des Spektrometers von entscheiden-
der Bedeutung, wobei eine hohe Auflésung lange Messzeit und eine geringe
Auflésung Informationsverlust bedeutet. Durch die Flichenausdehnung des
Detektors wird die Auflésung noch verschlechtert, da dadurch Licht aus ver-
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schiedenen Winkeln « auf das Gitter trifft. Nach Gleichung (3.29) ergibt sich
die Wellenldngenauflésung des Spektrometers:

oo 1

X gcos(a— @) (3:34)

Fiir kleine Winkel ¢ erhélt man also mit g = mm und o = 49,4°:

1L
1200
da Aa _ mrad
ox " AN 7 nm
Fiir die Winkelabweichung ergibt sich aufgrund der nicht zu vernachléssi-
genden Grofle der Diodenfliche (Durchmesser: D, Brennweite der verwende-
ten Linse: f):

(3.35)

D
Aa ~ — (3.36)

f

Der vom Spektrometer aufgesammelte Raumwinkelbereich 2 berechnet
sich folgendermaflen:

wD?
O~ 3.37
Die sich daraus ergebende Zihlrate' n lautet:
Nemi
n=1~.Q “ Remitt -1, (338)

sr - Ereignis

wobei 77 den Wirkungsgrad des Gitters (ca 40 %) bezeichnet.
Zur besseren Ubersicht iiber die erhaltenen Ergebnisse in Abhéngigkeit
von der verwendeten Linse soll nun folgende Tabelle dienen:

f [mm] | Aa [mrad] | AX [nm]| | Q [sr] | n [s7']
50 10 0,4 0,196 | 3140
100 ) 2,7 0,049 785
150 3,3 1,8 0,022 350
200 2,5 1,3 0,012 196
250 2 1,1 0,008 126

Aufgrund dieser Daten fiel die Entscheidung auf die Verwendung einer
150-mm-Linse. Eine damit durchgefiihrte Messung ist in Abb. 3.31 darge-
stellt. Dabei wurden nur Paarereignisse der beiden Detektoren verwendet,
um gegen die Dunkelzihlrate des Messdetektors unempfindlich zu sein.

YDiese Zihlrate ist jedoch auf das ganze Spektrum verteilt.
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Abbildung 3.31: Spektrum der von einer Diode ausgesandten Photonen
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Abbildung 3.32: Transmission des eingesetzten ,short pass filter 750N“ von
Melles Griot in Abhéngigkeit von der Wellenlidnge

Da die von den Detektoren ausgesandten Photonen hauptséichlich in ei-
nem Wellenldngenbereich iiber 750 nm liegen, und iiberdies in diesem Bereich
kaum Fluoreszenzlicht der N/V-Zentren auftritt (vgl. Abschnitt 3.3.3), bie-
tet es sich an, ein passendes Kantenfilter zu verwenden (s. Abb. 3.32). Der



58 KAPITEL 3. EXPERIMENTELLE DURCHFUHRUNG

Einbau dieses Filters erfolgt direkt vor einem der beiden Detektoren.

Ein zusétzlich durch die Detektoren auftretendes Problem stellt deren
Zeitungenauigkeit bei der Registrierung von Photonen dar. Um diese genau-
er zu bestimmen, kam eine ,,down-conversion“-Quelle zum Einsatz, die immer
genau zwei Photonen gleichzeitig erzeugt [25]. Auf jeden der beiden Detekto-
ren wird nun eines der beiden Photonen abgebildet. Nach einer Verzégerung
eines Detektorensignals um 60 ns zeigt das Oszilloskop die Paarereignisse
in Abhéngigkeit vom Zeitunterschied an (s. Abb. 3.33). Die Halbwertsbreite
der so entstehenden Kurve, also die Zeitungenauigkeit der beiden Detektoren
zusammen, betriagt ca. 1,2 ns.
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Abbildung 3.33: Messung der Zeitungenauigkeit der Detektoren mit genau
gleichzeitig eintreffenden Photonen; ein Signal um ca. 60 ns verzogert; Zihl-
rate der Detektoren bei ca. 70000 Ereignissen/s

3.4.4 Erneute HBT-Aufnahmen unter Beriicksichtigung
des Detektorenverhaltens
Nach dem Einbau des zusitzlichen Filters ist nun eine erhebliche Verbesse-

rung des Signal-zu-Hintergrund-Verhéltnisses bei der HBT-Messung zu er-
warten, da sowohl die Ramanstreuung am Diamanten als auch die Fluores-
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zenz der Detektoren unterdriickt wird. Tatséchlich erfiillt die aufgenommene
Kurve die theoretischen Erwartungen (s. Abb. 3.34).

Die in dieser Abbildung dargestellte Korrelationsfunktion wurde dabei
normiert, indem durch die durchschnittlichen Zihlraten der beiden Detekto-
ren, durch das fiir das Histogramm verwendete Zeitintervall und durch die
gesamte Integrationszeit dividiert wurde.

50 100 150 200
At[ns]

Abbildung 3.34: HBT-Messung bei 2,1 mW; Intensitit des N/V-Zentrums :
Hintergrundsintensitéit: 9:1; Einbruchtiefe: ca. 75 %

Unter ausschliefflicher Beriicksichtigung des Signal-zu-Hintergrund-Ver-
héltnisses kann man sich die erwartete Einbruchtiefe an folgendem Schema
verdeutlichen.

Sei pg die Wahrscheinlichkeit eines Hintergrundereignisses und pg die
Wabhrscheinlichkeit eines Ereignisses des N/V-Zentrums.

Detektor 1 Detektor 2 Wahrscheinlichkeit | Korrelation g

sieht Ereignis von | sieht Ereignis von dieses Falles dieses Falles
N/V-Zentrum N/V-Zentrum PsDs 0
Hintergrund N/V-Zentrum PHPs 1
N/V-Zentrum Hintergrund Ps‘PH 1
Hintergrund Hintergrund P PH 1
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Das heifit, der Mittelwert dieser verschiedenen Korrelationen g betrégt:

gwgiz:or(At =0) = 2py - ps + pu - pu = 1 — P& (3.39)

Fiir die in Abb. 3.34 bestehende Wahrscheinlichkeit ps = 0,89 wiirde
man also einen Einbruch der Kurve um ca. 79 % erwarten. Die beobachte-
te Einbruchtiefe von 75 % stimmt sehr gut mit diesem theoretischen Wert
iiberein.

Wegen der Verminderung des Einbruchs durch die Zeitungenauigkeit der
Detektoren (s. Abschnitt 3.4.3) ist eine genauere Vorhersage der Einbruch-
tiefe allein aus dem Signal-zu-Hintergrund-Verhé&ltnis auch nicht méglich.
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Vergleich mit anderen
Experimenten

Da das Interesse an ,fundamentalen“ quantenmechanischen Experimenten,
z.B. an Quanteneffekten an einzelnen Systemen, seit der ,Erfindung” der
Quantenmechanik besteht, existieren auch vielfiltige Ansétze zur Realisie-
rung einer Einzel-Photonen-Quelle.

Wohl am naheliegendsten ist dabei die Verwendung eines einzelnen iso-
lierten Atoms oder Ions, bei dem ein Elektron mit Hilfe eines Lichtfelds
aus dem Grundzustand in einen angeregten Zustand gehoben wird. Der an-
schlielende Zerfall des Elektrons in den Grundzustand des Atoms erzeugt
dann ein Photon einer charakteristischen Wellenlénge. Aufgrund der nicht
vernachléssigbaren Zeit, die dieser Zerfallsprozess in Anspruch nimmt, kann
immer nur ein Photon zu einer bestimmten Zeit abgestrahlt werden. Un-
ter Vernachlissigung des Hintergrunds handelt es sich also um eine perfekte
Einzel-Photonen-Quelle.

Zu diesem FErgebnis kamen bereits 1987 Diedrich und Walther mit ei-
nem in einer Radiofrequenz-Falle gefangenen Ton [26]. Sie beobachteten bei
einem bewegungs- und hintergrundkorrigierten HBT-Experiment bei einer
Zeitdifferenz von 0 ns einen Einbruch der Korrelationsfunktion um 100 %. In
neueren Experimenten mit gefangenen Atomen widmet man sich nun einer
Erhshung der Rate der einzelnen Photonen [27].

Diese Resultate werden jedoch durch einige Nachteile beeintréichtigt. So
benétigen derartige Experimente Ultrahochvakuum und komplizierte Laser-
systeme, was einen immensen Aufwand impliziert und die spitere Anwen-
dung als Verschliisselungsquelle erheblich in Frage stellt. Auflerdem koénnen
die Ionen und Atome keine beliebig lange Zeit in der Falle gehalten werden;
es kommt immer wieder zum Verlust des Tons, vor allem durch Stoé8le mit
Hintergrundatomen.
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All diese Nachteile existieren bei den in dieser Arbeit verwendeten N/V-
Zentren nicht. Der Vorteil der gefangenen Atome bzw. Ionen gegeniiber den
N/V-Zentren im Diamant besteht darin, dass sie ein viel engeres Spektrum
aussenden. Dies wére jedoch auch bei den Farbzentren im Diamant der Fall,
wenn sie auf extrem niedrige Temperaturen abgekiihlt wiirden. Denn dann
konnten die diversen Schwingungsmoden des Diamantgitters nicht mehr an-
geregt werden und die Phononenverbreiterung des Spektrums wére nicht
mehr moglich.

Ein dem hier vorliegenden Experiment dhnlicher Ansatz besteht in der
Anregung von Farbstoffmolekiilen, die entweder in einem Festkorper oder in
einer Fliissigkeit eingebettet sind.

Einige Arbeiten beschéftigen sich hierbei mit in Fliissigkeiten gel6sten
Farbstoffmolekiilen. Dabei wird jedoch durch die stindige Bewegung der Mo-
lekiile innerhalb der Losung der Einzel-Photonen-Charakter vollig verwischt
(z.B. [28]).

Die meisten derartigen Experimente untersuchen verschiedene Farbstoff-
molekiile in kristallinen Kérpern oder Polymeren (z.B. [29], [30]), und kénnen
dabei nichtklassische Eigenschaften des ausgesandten Lichts feststellen. Bru-
nel et al. gelang es sogar, die vom Farbstoff ausgesandten Photonen mit einem
Radiofrequenz-Feld, dessen Frequenz durch eine Resonanz gefahren wurde,
zeitlich genau auszulosen [31]. Dabei fiihrten beachtliche 74 % der Anregungs-
resonanzen auch zu einem ausgesandten einzelnen Photon. Doch diese Expe-
rimente liefen bei Temperaturen nahe dem absoluten Nullpunkt ab, was ihre
spitere Anwendung ebenfalls verkompliziert. In einem neueren Experiment
beobachteten Fleury et al. Farbstoffmolekiile in einem kristallinen Koérper bei
Zimmertemperatur und konnten dabei ebenfalls Einzel-Photonen-Charakter
des abgestrahlten Lichts feststellen [32].

Ein wesentlicher Nachteil dieses Verfahrens liegt in der geringen Lebens-
dauer der Farbstoffmolekiile. Bei Zimmertemperatur sind bereits nach 10°
emittierten Photonen, d.h. bei stdndiger Anregung nach wenigen Minuten,
die Molekiile zerstort. Bei einer spiteren Anwendung als Einzel-Photonen-
Quelle wiirde das bedeuten, dass alle paar Minuten automatisch nach einem
neuen Molekiil gesucht werden miisste.

Dies steht im Gegensatz zu den sehr stabilen N/V-Zentren, deren Lebens-
dauer im vorliegenden Experiment keine Grenze gesetzt werden konnte, da oft
wochenlang an dem selben Zentrum gemessen wurde, ohne eine Verdnderung
zu bemerken (d.h. es kénnen mehr als 10'® Photonen ausgesendet werden).

Zusammenfassend l&sst sich also sagen, dass das hier vorliegende Experi-
ment nicht nur eine stabile Einzel-Photonen-Quelle darstellt, sondern zusétz-
lich auch eines nur sehr geringen Aufwands bedarf.
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Zusammenfassung und Ausblick

Im Rahmen dieser Arbeit ist es gelungen, mit Hilfe eines selbstgebauten,
konfokalen Mikroskops einzelne N/V-Zentren im Ib-Diamant gezielt anzure-
gen. Die Identitit dieser Zentren konnte durch die aufgenommenen Spektren
bestétigt werden. Fiir die Eignung dieser Zentren als Einzel-Photonen-Quelle
spricht der hohe Einbruch in der (nicht auf Hintergrund korrigierten) Kor-
relationsfunktion von bis zu 75 %, wie er beim HBT-Experiment gemessen
wurde.

Die Vorteile dieses Experiments gegeniiber anderen Versuchen, eine Einzel-
Photonen-Quelle zu realisieren, liegen hauptséchlich in dem viel geringeren
Aufwand und der hervorragenden Stabilitdt der Zentren. Es wurden mehr
als 10! emittierte Photonen aus einem Zentrum beobachtet.

Nachdem fiir die gezielt angeregten N/V-Zentren Einzel-Photonen-Cha-
rakter nachgewiesen werden konnte, bietet es sich nun an, diesen Ansatz
weiterzuverfolgen und zu verbessern.

Zunichst ist es fiir eine Anwendung in der Quantenkryptographie erfor-
derlich, die einzelnen Photonen zu genau definierten Zeitpunkten versenden
zu konnen. Diese Anforderung ist einfach mit einem gepulsten Anregungsla-
ser zu bewéltigen.

Ein schwierigeres Problem des derzeitigen Aufbaus stellt die geringe Auf-
sammeleffizienz dar. Um sie zu verbessern, kénnte man evtl. ein Objektiv
mit hoherer Apertur verwenden, und so einen grofleren Raumwinkel des ab-
gestrahlten Lichts erfassen, oder komplett andere Sammeloptiken verwenden.

Da die N/V-Zentren abgesehen von ihrer Hiufigkeit in synthetischem Dia-
mant nichts Besonderes im Vergleich zu anderen Fehlstellen auszeichnet, ist
es auch nicht abwegig, einmal andere Verunreinigungen von Diamant - oder
allgemein optische Zentren in Festkorpern - auf die selbe Weise zu untersu-
chen. Vielleicht weisen diese im Vergleich zu den hier verwendeten Zentren
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Vorteile auf, wie z.B. ein engeres Spektrum.

Zu guter Letzt ist es natiirlich fiir die spdtere Anwendung noétig, den
hier verwendeten Aufbau um einiges kompakter zu gestalten. Dies diirfte
jedoch mit den inzwischen moglich gewordenen griinen Lasern, die in der
Grofle mit Laserdioden vergleichbar sind, und entsprechender Mikrooptik zu
verwirklichen sein.

Zusammenfassend lésst sich sagen, dass man mit dem hier vorliegenden
Ansatz und den eben erwidhnten Verbesserungsmoglichkeiten dem Ziel einer
praktikablen Einzel-Photonen-Quelle wieder einen wichtigen Schritt niher
gekommen ist.
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