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Kapitel 1EinleitungF�ur ein grundlegendes Verst�andnis der Quantenme
hanik sind Experimentean einzelnen Quantensystemen, z.B. an einzelnen Photonen, von ents
hei-dender Bedeutung. Au�erdem erh�alt eine potenzielle Anwendung einzelnerPhotonen immer mehr Bea
htung: die sogenannte Quantenkryptographie.Das Prinzip der Quantenkryptographie besteht darin, dass Photonen miteinem de�nierten Quantenzustand als Tr�ager eines Vers
hl�usselungs
odesfungieren. Ein zwis
hen Sender und Empf�anger be�ndli
her Abh�orer ver�andertdur
h seine Messung den Zustand des Photons und damit den Code. Dadur
herkennen die beiden Kommunikationspartner, dass sie abgeh�ort werden undverwenden demzufolge den Code ni
ht mehr.Im Prinzip ist so eine �Ubermittlung vollkommen si
her. Dabei ist es je-do
h von essenzieller Bedeutung, dass jeweils nur ein Photon in einem be-stimmten Quantenzustand vers
hi
kt wird. Ansonsten k�onnte der Abh�oreran einem Photon messen und das andere unver�andert passieren lassen; derCode w�urde also erhalten bleiben.Der Forderung na
h einzelnen Photonen wird dabei dur
h extrem ab-ges
hw�a
hte Laserpulse gen�uge getan, die im Mittel nur 
a. 0,1 Photonenenthalten (z.B. [1℄, [2℄, [3℄). Dadur
h sinkt nat�urli
h die Wahrs
heinli
hkeit,zwei Photonen in einem Puls zu haben. Abgesehen von dem immer no
hvorhandenen, ni
ht unerhebli
hen Restrisiko mehrerer Photonen [4℄ existiertaber no
h ein weiterer Na
hteil dieser Vorgehensweise, und zwar die geringe�Ubertragungsrate.Neue Ans�atze f�ur eine "tats�a
hli
he\ Einzel-Photonen-Quelle, die zu ei-nem de�nierten Zeitpunkt immer nur genau ein Photon aussendet, sind alsogefragt.In dieser Arbeit wird daf�ur als m�ogli
he Quelle eine 
harakteristis
he Ver-unreinigung von Diamant benutzt, das sog. N/V-Zentrum. Dabei handelt es



5si
h um ein substituiertes Sti
ksto�atom (N) und eine Kohlensto�-Fehlstelleim Diamantgitter (V) in unmittelbarer Na
hbars
haft. Zur Erzeugung einzel-ner Photonen regt ein Laser �uber ein konfokales Mikroskop, das im Rahmendieser Arbeit entworfen wurde, gezielt eine einzige Verunreinigung an. Beidem ans
hlie�enden elektronis
hen �Ubergang in den Grundzustand sendetdas System ein einzelnes Photon aus.Zuallererst werden in der vorliegenden Arbeit einige thoeretis
he Grund-lagen des N/V-Zentrums und der geometris
hen Optik behandelt. Im an-s
hlie�enden Kapitel werden zun�a
hst der Aufbau des konfokalen Mikroskopsund die damit gewonnenen Aufnahmen bes
hrieben. Dana
h wird mit Hilfeeines Spektrums na
hgewiesen, dass es si
h bei den beoba
hteten "Leu
ht-punkten\ tats�a
hli
h um N/V-Zentren handelt. Der f�ur dieses Experimentso bedeutsame Einzel-Photonen-Charakter wird dann dur
h ein sogenanntesHanbury-Brown-Twiss-Experiment na
hgewiesen (s. Kapitel 3.4).Auf Ans�atze anderer Fors
hungsgruppen, eine Einzel-Photonen-Quelle zuverwirkli
hen, wie parametris
he Fluoreszenz, Resonanz
uoreszenz von ein-zelnen Ionen in Fallen oder von einzelnen Molek�ulen in bestimmten Tr�ager-materialien, wird in Kapitel 4 teilweise no
h genauer eingegangen.Abs
hlie�end folgt eine Zusammenfassung der bisherigen Ergebnisse undein Ausbli
k auf m�ogli
he Verbesserungs- und Erweiterungsans�atze des Ex-periments.



Kapitel 2Theoretis
he Grundlagen desExperiments
2.1 Das N/V-Zentrum im DiamantMit Hilfe des im Rahmen dieser Arbeit gebauten konfokalen Mikroskops sol-len gewisse Defekte im Diamant gezielt optis
h angeregt und deren Fluores-zenzli
ht untersu
ht werden. Bei diesen Defekten handelt es si
h um Sti
ksto�-Fehlstellen-Kombinationen, sogenannten N/V-Zentren, deren historis
he Struk-turaufkl�arung und deren Spektrum im Folgenden etwas genauer bes
hriebenwerden.Der hier verwendete, k�unstli
h hergestellte Diamant, wird als Typ Ib be-zei
hnet und enth�alt als �uberwiegende Verunreinigung Sti
ksto� 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)1 bei 637 nm dar.2.1.1 Aufkl�arung der Struktur des 637-nm-DefektsDa Diamant si
h dur
h viele besondere Eigens
haften auszei
hnet, wie au�er-gew�ohnli
he H�arte, gute W�armeleitf�ahigkeit und geringe Austrittsarbeit f�urElektronen, ist er f�ur eine F�ulle von te
hnis
hen Anwendungen von Bedeu-tung. Daher fehlt es au
h ni
ht an wissens
haftli
hen Arbeiten �uber diesesMaterial, von denen si
h viele mit dessen Verunreinigungen bzw. Defektenauseinandersetzen [5℄,[6℄. Um den Rahmen dieser Arbeit ni
ht zu sprengen,soll im Folgenden jedo
h nur auf die �uber das in diesem Versu
h verwendete1Dies bezei
hnet einen �Ubergang, bei dem keinerlei Phononen beteiligt sind; s. au
hS. 10.



2.1. DAS N/V-ZENTRUM IM DIAMANT 7N/V-Zentrum gewonnenen Erkenntnisse eingegangen werden.Bereits 1965, als no
h sehr wenig �uber die vers
hiedenen Verunreinigun-gen des Diamants und deren 
harakteristis
he Fluoreszenz bekannt war, be-s
hrieb du Preez die Pr�aparationsbedingungen, um die erw�ahnte Fluores-zenz bei 637 nm zu beoba
hten [7℄. Na
h seinen Erkenntnissen ist es n�otig,einen sti
ksto�haltigen Diamant zun�a
hst mit energierei
hen Elektronen zubestrahlen und ans
hlie�end �uber 900 K zu erhitzen.Zehn Jahre sp�ater s
hloss Davies auf Grund von kleinen Unters
hiedenzwis
hen Fluoreszenz- und Absorptionsspektrum des besagten Zentrums aufein angeregtes Potential mit doppeltem Minimum (s. Abb. 2.2). Dies weistzusammen mit Ergebnissen aus Heizexperimenten darauf hin, dass der 637-nm-Defekt aus einer Kombination eines substituierten Sti
ksto�-Atoms (N)und einer Kohlensto�-Fehlstelle (V f�ur Va
an
y) in unmittelbarer Na
hbar-s
haft besteht, wobei die beiden Minima dur
h "Tunneln\ des Sti
ksto�s andie Position der Fehlstelle entstehen [8℄ (s. Abb. 2.1).

gebundener Stickstoff
(mit freiem e -Paar)-

ungebundenes
Valenzelektron

( Abstoßung)z
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( Gitterentspannung)
= N/V-Fehlstelle
z

Abbildung 2.1: Struktur des N/V-Zentrums im Diamantgitter



8 KAPITEL 2. THEORETISCHE GRUNDLAGEN

Abbildung 2.2: Doppelmulden-Potential (DWP - double well potential) desN/V-Zentrums, bedingt dur
h die beiden m�ogli
hen Sti
ksto�-Positionen;die m�ogli
hen S
hwingungsniveaus sind als Linien dargestellt; m�ogli
he�Uberg�ange vom untersten S
hwingungsniveau des angeregten Zustands inden Grundzustand sind dur
h Pfeile verdeutli
ht (siehe S. 9); aus [13℄1982 ma� Collins die Zerfallszeit des angeregten Zustands des N/V-Zen-trums. Dabei erhielt er lei
ht unters
hiedli
he Werte f�ur nat�urli
hen bzw.synthetis
h hergestellten Ib-Diamant (13 � 0,5 ns bzw. 11,5 � 0,5 ns), waser auf zus�atzli
he Verunreinigungen des letzteren zur�u
kf�uhrte [9℄. Da derZerfall in den Grundzustand also eine endli
he Zeit ben�otigt, kann immer nurein Photon glei
hzeitig ausgesandt werden. Dies ma
ht das N/V-Zentrum alsEinzel-Photonen-Quelle interessant.S
hlie�li
h gelang es Mainwood 1993, also fast drei�ig Jahre na
h duPreez' Beoba
htungen, die von diesem festgestellten Pr�aparationsbedingun-gen dur
h ein theoretis
hes Modell zu erkl�aren [10℄.Damit kann die Identi�kation der 637-nm-Stelle als N/V-Zentrum alsrelativ gesi
hert betra
htet werden. Genauere Untersu
hungen, vor allem amSpektrum dieses Defekts, bilden nun das Thema des n�a
hsten Abs
hnitts.



2.1. DAS N/V-ZENTRUM IM DIAMANT 92.1.2 Erkl�arung des SpektrumsAls elektronis
hes Modell f�ur das N/V-Zentrum s
hlagen Harley und Reddyauf Grund ihrer Tief-Temperatur-Experimente ein Drei-Niveau-System miteinem metastabilen Seitenzustand vor [11℄, [12℄. Dieses System ist s
hema-tis
h in Abb. 2.3 dargestellt.
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Abbildung 2.3: Drei-Niveau-System der Fluoreszenz des N/V-Zentrums mit�Ubergangsraten; die d�unnen waagre
hten Linien deuten vers
hiedene S
hwin-gungszust�ande anDas Spektrum dieser Fehlstelle ist in Abb. 2.4 dargestellt. Es beinhalteteine deutli
h ausgepr�agte ZPL bei 1,943 eV (637 nm), und eine Phononen-Verbreiterung im Berei
h von 1,6 bis 2,0 eV (630 bis 750 nm). Ein derartigesSpektrummit Zero-Phonon-Line und ans
hlie�enden Phononen-Seitenbandenwird M�ossbauer-Typ genannt [13℄ und l�asst si
h folgenderma�en erkl�aren:Da in einem Festk�orper immer energetis
h vers
hiedene S
hwingungs-zust�ande des Kristallgitters herrs
hen k�onnen, ist hier ein �Ubergang vomGrundzustand in einen angeregten Zustand und umgekehrt ni
ht s
harf de�-niert. Dur
h die Laseranregung wird ein Elektron vom Grundzustand in einenbeliebigen S
hwingungszustand des angeregten Zustands gehoben. Beim an-s
hliessenden "R�u
kfall\ in den Grundzustand ist jedo
h als Ausgangs-S
hwin-gungszustand nur der energetis
h niedrigste von Bedeutung, da die zeitli
heDauer des �Ubergangs von h�oheren S
hwingungszust�anden in den energe-tis
h niedrigsten um mehrere Gr�o�enordnungen kleiner ist als die Zerfalls-zeit des angeregten Zustands in den Grundzustand. Die si
h so ergeben-den �Uberg�ange vom angeregten Zustand in die vers
hiedenen S
hwingungs-



10 KAPITEL 2. THEORETISCHE GRUNDLAGENzust�ande des Grundzustands sind in Abb. 2.2 f�ur das N/V-Zentrum ange-deutet.Die dabei auftretenden Energiedi�erenzen werden dur
h die Einf�uhrungvon "S
hwingungsteil
hen\, sog. Phononen, kompensiert. Dabei bedeutet dieAnregung oder der Zerfall in einen h�oheren S
hwingungszustand die Ver-ni
htung, in einen tieferen die Erzeugung eines Phonons. Der �Ubergang vomniedrigsten S
hwingungszustand des angeregten Zustands in den niedrigstenS
hwingungszustand des Grundzustands erfolgt also ohne Phononenerzeu-gung bzw. -verni
htung und heisst deshalb au
h Zero-Phonon-�Ubergang.Man kann die Wahrs
heinli
hkeit bere
hnen, mit der ein �Ubergang ineinen bestimmten S
hwingungszustand statt�ndet [13℄. Diese erre
hnete Wahr-s
heinli
hkeit bestimmt den prozentualen Anteil von Li
ht des entspre
hen-den �Ubergangs im Spektrum. Da die energetis
he Position des Maximumsdieses �Ubergangs ebenfalls festgelegt ist, kann nur no
h die Breite des jewei-ligen lorentzf�ormigen Beitrags numeris
h variiert werden, bis die Summe alldieser Beitr�age das gemessene Spektrum m�ogli
hst gut darstellt. In Abb. 2.4wird dieses Verfahren f�ur die ersten f�unf �Uberg�ange dargestellt und dabeieine weitgehende �Ubereinstimmung mit der gemessenen Kurve erzielt.
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hen �Uberg�ange (dur
h-gezogene Linien) ergibt das komplette Spektrum (gepunktete Linie); aus [13℄



2.2. GAUSSSCHE OPTIK 112.2 Gau�s
he OptikUm die Geometrie des verwendeten konfokalen Mikroskops genau bere
hnenzu k�onnen, ist es zun�a
hst n�otig, si
h einen �Uberbli
k �uber die Gau�s
heOptik zu vers
ha�en. Ans
hlie�end wird no
h ein Verfahren der geometri-s
hen Optik erl�autert, das au
h auf die beugungsbegrenzte Gau�s
he Optikanwendbar ist, die sog. ABCD-Matrix. Diese bes
hreibt auf einfa
he Weiseden Dur
hgang von Li
htstrahlen dur
h optis
he Komponenten.2.2.1 Die TEM00 -Mode als L�osung der Wellenglei
hungF�ur die ans
hlie�ende Re
hnung kann das Li
htfeld des Anregungslasers alselektromagnetis
hes Feld mit separierter zeitli
her Entwi
klung betra
htetwerden. Au�erdem breitet si
h das Laserli
ht entlang der z-A
hse aus undist in der (x,y)-Ebene rotationssymmetris
h. All diese Eigens
haften werdenverwendet, um eine ad�aquate L�osung der Wellenglei
hung zu �nden.Diese aus den Maxwell-Glei
hungen abgeleitete Wellenglei
hung lautet:�E� �0"0�2E�t2 = 0 (2.1)Aufgrund der zeitli
hen Separierbarkeit wird folgender Ansatz gew�ahlt:E = E(x; y; z)ei(!t�k(r)r) (2.2)Damit gelangt man zu einer vereinfa
hten Form der Wellenglei
hung:�E+ �0"0!2E = 0 (2.3)bzw. mit k = !p�0"0 zu: �E+ k(r)2E = 0 (2.4)Unter den oben genannten Bedingungen erh�alt man die sogenannte Moden-Zerlegung des elektris
hen Feldes mit 
harakteristis
hen Eigenfunktionen [17℄.Der im weiteren bedeutsame L�osungstyp, die sog. TEM00�Mode, lautet:	(r; z) = exp(�i �i ln 1 + zq0!+ kr22(q0 + z)!) ; (2.5)



12 KAPITEL 2. THEORETISCHE GRUNDLAGENwobei E = 	(r; z)e�ikz, r = px2 + y2 und q0 eine Integrationskonstante ist.Diese Konstante q0 wird nun im Folgenden dur
h eine andere Konstante w0ersetzt, wobei gilt: q0 = iw20n�� mit � = 2�nk (2.6)Dabei bezei
hnet n den Bre
hungsindex des Mediums, in dem si
h dasLi
ht ausbreitet und � die Vakuumwellenl�ange. Bei festem � ist also w0 dereinzige freie Parameter dieser L�osung der Wellenglei
hung. Dabei handelt essi
h um die sog. "Strahltaille\, den kleinstm�ogli
hen Radius dieses sogenann-ten Gau�s
hen Strahls [17℄, innerhalb dessen 63% der Intensit�at des Strahlsliegen (s. Abb. 2.5).Es gibt nun eine Reihe weiterer physikalis
h bedeutsamer Gr�o�en einerTEM00-Mode, die si
h mit Hilfe von w0 ausdr�u
ken lassen [17℄."Waist\ (Strahlradius an einer bestimmten z-Position):w(z) := w0vuut1 + z2z2r (2.7)mit Rayleigh-L�ange (bestimmt die Strahlaufweitung):zr := q0i = w20n�� (2.8)Kr�ummungsradius des Strahls:R(z) := z  1 + z2rz2! (2.9)Winkel, an den si
h die Strahlaufweitung asymptotis
h ann�ahert, der sog.Divergenzwinkel: � := tan�1  ��w0! (2.10)Da die Intensit�at I des Strahls eine experimentell bestimmbare Gr�o�eist, ist au
h sie von ents
heidender Bedeutung. Dabei gilt f�ur eine (wie hier)komplexe Feldst�arke E: I = "0 j E j2 (2.11)Damit ergibt si
h f�ur die Ortsabh�angigkeit der Intensit�at einer TEM00-Mode:I(r; z) = I0(z)e� 2r2w2(z) (2.12)
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Abbildung 2.5: S
hematis
he Darstellung eines Gau�s
hen Strahls mit Aus-breitung in z-Ri
htungNun wird au
h deutli
h, woher die "Gau�s
he Optik\ ihren Namen hat.Bei dem Intensit�atspro�l in Formel (2.12) handelt es si
h n�amli
h um einesog. "Gau�s
he Glo
kenkurve\.
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= 0,1353... I0Abbildung 2.6: Intensit�atspro�l eines Gau�s
hen Strahls



14 KAPITEL 2. THEORETISCHE GRUNDLAGEN2.2.2 Das Verhalten Gau�s
her Strahlen an optis
henSystemenHier soll ein Verfahren aus der geometris
hen Optik erl�autert werden, mitdessen Hilfe das Verhalten von paraxialen (d.h. a
hsennahen) Strahlen anoptis
hen Systemen relativ einfa
h bes
hrieben werden kann, und das au
hin der Gau�s
hen Optik Anwendung �ndet. Dazu wird der paraxiale Strahldur
h zwei Parameter dargestellt: seinen A
hsenabstand r0 am Punkt z=0und seine Steigung an diesem Punkt, r00 ([18℄, S.107�.2 bzw. [19℄, S.216�.3).Die zentrale Fragestellung dieses Ansatzes ist nun, wie si
h diese beidenParameter in Abh�angigkeit von der z-Position, d.h. entlang der Ausbreitungs-ri
htung, ver�andern. Im Falle einer freien Ausbreitung der Li
htwelle ist dieBeantwortung der Frage sehr einfa
h: Die Steigung wird si
h ni
ht ver�andernund die Position wird linear mit der Steigung wa
hsen. Die �Anderung derbeiden Parameter kann au
h in Vektors
hreibweise dargestellt werden (L istdie L�ange der freien Propagation, also die neue z-Position): r1r01! =  r0 + Lr00r00 ! =  1 L0 1 ! r0r00! =: MP (L) r0r00! (2.13)Eine derartige Matrix wird als Transfermatrix oder au
h als ABCD-Matrix der freien Propagation bezei
hnet. Wie in ([18℄, S.112�.) dargestelltist, kann man z.B. au
h eine Transfermatrix f�ur eine ideale d�unne Linse an-geben. Diese lautet (f die Brennweite der Linse):ML(f) =  1 0� 1f 1 ! (2.14)Ebenso existiert eine Matrix f�ur die Bre
hung an einer ebenen Fl�a
he([18℄, S.115): ML(f) =  1 00 nn0 ! ; (2.15)wobei n den Bre
hungsindex des ersten und n0 den des zweiten Mediumsbezei
hnet.Der gro�e Vorteil dieser Bes
hreibungsweise ist, dass mehrere aufeinan-derfolgende optis
he Ein
�usse auf den Strahl einfa
h dur
h Matrizenmul-tiplikation der entspre
henden Transfermatrizen zusammengefasst werdenk�onnen ([18℄, S.114).2Der Winkelumlaufsinn wurde hier genau entgegengesetzt gew�ahlt, was bei den ent-spre
henden Elementen im Ergebnis zu einem Vorzei
henwe
hsel f�uhrt.3Au
h dieser Autor arbeitet mit einer etwas anderer Darstellung.



2.2. GAUSSSCHE OPTIK 15Wie kann man diese �Uberlegungen nun auf die Gau�s
he Optik anwen-den? Wie s
hon oben erw�ahnt, ist der einzige freie Parameter der Glei
hung(2.5) die Strahltaille w0. Allerdings wurde dabei der tats�a
hli
hen z-Positiondieser Strahltaille keine Bea
htung ges
henkt. Bezieht man diese �Uberlegungmit ein, erh�alt man au
h hier zwei freie Parameter, w0 und z, bzw. mit derBeziehung (2.8) zr und z, die allerdings etwas anderer Natur sind.Wenn man das Wertepaar (zr; z) nun mit einer komplexen Gr�o�e um-s
hreibt q(z) := izr + z; (2.16)kann man den Parameter q0 des Gau�s
hen Strahls na
h einem optis
hen Sy-stem mit der Transfermatrix der Form  A BC D ! folgenderma�en bere
hnen([17℄, S.371): q0 = Aq +BCq +D (2.17)Dieses sogenannte ABCD-Gesetz wird im folgenden Kapitel f�ur die Be-re
hnung des Strahlengangs im konfokalen Mikroskop ebenfalls von gro�erBedeutung sein.



Kapitel 3Experimentelle Dur
hf�uhrung
3.1 Das konfokale MikroskopDa es f�ur die Realisierung einer Einzel-Photonen-Quelle in dem hier vorlie-genden Experiment von elementarer Bedeutung ist, genau ein N/V-Zentrumanzuregen, ist die Frage na
h einer geeigneten Anregungsoptik ents
heidend.Diese sollte m�ogli
hst wenig Streuli
ht von au�erhalb des Fokus liegendenBerei
hen abbilden.Daf�ur eignet si
h die von Marvin Minsky [20℄ entwi
kelte konfokale Mi-kroskopie, da bei ihr Streuli
ht von lateral oder axial au�erhalb des Fokusliegenden Punkten dur
h den Einsatz einer Lo
hblende gezielt unterdr�u
ktwird. Dabei wird ni
ht nur das von der Probe emittierte, sondern au
h dasbeleu
htende Li
ht dur
h eine Lo
hblende ges
hi
kt, wodur
h eine zus�atzli-
he Unterdr�u
kung des Hintergrunds errei
ht wird. Bei der Verwendung einesLasers ist jedo
h keine zweite Lo
hblende n�otig, da es si
h hierbei s
hon umstark geb�undeltes Li
ht handelt. Ein m�ogli
her Aufbau eines sol
hen Mikro-skops ist in Abb. 3.1 dargestellt. Aus der �Ubereinstimmung von Anregungs-und Detektionsfokus leitet si
h au
h der Name "konfokale Mikroskopie\ ab.Da bei dieser Methode jedo
h jeweils nur ein kleiner Berei
h des zu unter-su
henden Objekts abgebildet wird, muss die Probe abgerastert und das Ge-samtbild ans
hlie�end zusammengesetzt werden. Die vers
hiedenen M�ogli
h-keiten, dieses Abrastern dur
hzuf�uhren, werden na
h einigen �Uberlegungenzur Au
�osung des konfokalen Mikroskops no
h genauer erl�autert (s. Ab-s
hnitt 3.1.2). Na
h einem kurzen �Uberbli
k �uber die Eigens
haften der ver-wendeten Komponenten werden mit deren Hilfe und unter Verwendung desABCD-Formalismus die Abmessungen des hier aufgebauten konfokalen Mi-kroskops bere
hnet. Abs
hlie�end �ndet no
h eine kurze Justage-Anleitungf�ur das konfokale Mikroskop ihren Platz.
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Abbildung 3.1: Konfokales Re
exionsmikroskop; L: Laser, D: Detektor, B:Blende, St: Strahlteiler, Ob: Objektiv, O: Objekt; die gestri
helte Linie sym-bolisiert den Strahlengang eines au�erhalb des Fokus liegenden Punktes.3.1.1 Au
�osung des konfokalen im Verglei
h zum kon-ventionellen MikroskopNa
h dem Sparrow-Kriterium k�onnen zwei vers
hiedene Punkte no
h ge-trennt aufgel�ost werden, solange ihre gemeinsame Intensit�atsfunktion ein Mi-nimum besitzt. Dies ist die engste De�nition von Au
�osung, die m�ogli
h ist,da eine Intensit�atsfunktion ohne Minimum o�ensi
htli
h ni
ht mehr als vonzwei Punkten stammend identi�ziert werden kann. Deshalb soll hier auf wei-tere Au
�osungskriterien, wie z.B. das Rayleigh-Kriterium [21℄, ni
ht n�ahereingegangen werden.Der minimale Abstand zweier Punkte, also das laterale Aufl�osungsver-m�ogen eines konventionellen Mikroskops, lautet mit dem Sparrow-Kriterium[13℄: y = 0; 47�NA ; (3.1)wobei � die Wellenl�ange des Anregungsli
hts und NA die numeris
he Aperturdes verwendeten Mikroskopobjektivs bezei
hnet (NA = n sin�, mit n alsBre
hungsindex des umgebenden Mediums und � als halber �O�nungswinkeldes maximal abbildbaren Strahls).F�ur die konfokale Mikroskopie gelangt Dr�abenstedt in [13℄ zu folgendemErgebnis f�ur die laterale Au
�osung:y = 0; 37�NA (3.2)



18 KAPITEL 3. EXPERIMENTELLE DURCHF�UHRUNGDie geringe Abwei
hung der beiden Werte ist jedo
h von untergeordneterBedeutung, weil weniger die laterale denn die axiale Au
�osung dur
h dieVerwendung eines konfokalen Mikroskops verbessert wird.Dabei ergibt si
h das axiale Au
�osungselement �r na
h Pawley [22℄:�r = �n4NA2 (3.3)3.1.2 Begr�undung des verwendeten MikroskopaufbausUnter Verwendung des konfokalen Prinzips sind nat�urli
h immer no
h vielevers
hiedene Varianten des Mikroskopaufbaus denkbar.Zum einen kann man, wie in Abb. 3.1 gezei
hnet, die Re
exion oder Streu-ung der zu untersu
henden Probe zur Detektion verwenden, zum anderenergibt si
h dur
h die Ben�utzung zweier Mikroskopobjektive die M�ogli
hkeit,das dur
h die Probe transmittierte Li
ht zu detektieren ( [23℄, S.50; sieheAbb. 3.2).

Abbildung 3.2: Konfokales Transmissionsmikroskop; L: Laser, D: Detektor,B: Blende, Ob1=2: Objektiv, O: Objekt; die gestri
helte Linie symbolisiertwieder den Strahlengang eines au�erhalb des Fokus liegenden Punktes.In dem hier bes
hriebenen Experiment wurde ein Re
exionsmikroskopbenutzt, da es si
h als wesentli
h einfa
her erweist, dessen Aufbau zu justie-ren.Um die oben erw�ahnten Vorz�uge des konfokalen Prinzips nutzen zu k�onnen,ist es von zentraler Bedeutung, dass der Fokus des anregenden Strahls ge-nau mit dem des re
ektierten Li
hts zusammenf�allt. Im verwendeten Aufbauwurde f�ur diese Justage eine Abbildung der beiden Foki dur
h ein zweitesHilfsobjektiv hinter dem eigentli
hen Objektiv vorgenommen, womit die ge-naue �Ubereinanderlagerung der beiden Foki zumindest in x-y-Ri
htung re-
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h war (genauer siehe Abs
hnitt 3.1.5). Dieser Tri
kist bei einem Transmissionsmodell o�enbar ni
ht anwendbar, weswegen mansi
h hierbei anders und wahrs
heinli
h umst�andli
her behelfen m�usste.Eine weitere Gestaltungsm�ogli
hkeit des Aufbaus liegt in der Wahl desVerfahrens zur Bilderzeugung. Dabei wird entweder die Probe oder der anre-gende Strahl bewegt. W�ahrend die vers
hiedenen M�ogli
hkeiten, den Strahlzu bewegen (�uber zwei Spiegel oder dur
h eine sog. Nipkow-S
heibe, n�aheresdazu in [23℄, S.50�.), eines hohen Aufwands bed�urfen und hohe Anforde-rungen an die Abbildungsfehler des Objektivs stellen, ist die Bewegung desObjekts z.B. mit einer x-y-z-Piezostufe relativ einfa
h dur
hzuf�uhren. Des-halb wurde bei diesem Experiment au
h dieser Weg bes
hritten.3.1.3 Eigens
haften der verwendeten KomponentenAls Anregungsli
htquelle wurde ein frequenzverdoppelter Nd:YVO4-Lasermit Wellenl�ange 532 nm (gr�unes Li
ht) verwendet, da N/V-Zentren dieseWellenl�ange relativ gut absorbieren [5℄.Der Waist des Lasers an einer bestimmten z-Position wird dur
h eine andieser Stelle s
hrittweise ins Strahlpro�l gefahrene Rasierklinge bestimmt, diedabei einen Teil des Strahls "abs
hneidet\. Ans
hlie�end wird die Leistungdes no
h verbleibenden Li
hts gemessen. Wenn man nun die verbleibendeLeistung gegen die x-Position der Rasierklinge antr�agt (s. Abb. 3.3), ergibtsi
h die Integrationsfunktion des Gau�s
hen Intensit�atspro�ls (s. Abb. 2.6)des Laserstrahls.Dur
h einen entspre
henden Fit dieser Integrationsfunktion, der soge-nannten "Fehlerfunktion\, an die Messpunkte kann der Waist an der be-tre�enden z-Position ermittelt werden. Na
hdem der Strahlradius so an ver-s
hiedenen Punkten bekannt ist, kann dur
h einen Fit gem�a� Gl. (2.7) derminimale Waist und dessen Position z0 bez�ugli
h der Laseraustrittss
hulterbestimmt werden (s. Abb. 3.4). Daraus lassen si
h dann mit Hilfe der Formeln(2.8) bis (2.10) alle weiteren Strahlparameter bere
hnen.Man erh�alt dabei:w0 = (484� 3) �m z0 = (�745� 7) mm zr = (1; 38� 0; 02) m (3.4)Als Strahlteiler kam ein dielektris
her di
hrois
her Spiegel (HR 532 nm /HT 590-700 nm /45Æ) von Laseroptik zum Einsatz, dessen winkelabh�angigeTransmission des 532 nm-Laserli
hts bestimmt wurde. Dabei ergab si
h einMinimum an Transmission bei 
a. 52Æ (s. Abb. 3.5).Trotz dieser etwas anderen Lage des Minimums wurde der Strahlteiler un-ter 45Æ eingebaut, um si
h die Justage wesentli
h zu erlei
htern. Zur au
h des-halb n�otigen zus�atzli
hen Unterdr�u
kung des Laserli
hts im Strahlengang 1
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x [mm]Abbildung 3.3: Laser-Waistmessung an einer z-Position, normierte gemesseneLeistung angetragen gegen x-Position der Rasierklinge
(s. Abb. 3.12) dient ein Kanten�lter RG590, dessen Wellenl�angenabh�angig-keit in Abb. 3.6 dargestellt wird. Dur
h dieses Filter wird einerseits eine guteUnterdr�u
kung des Anregungsli
hts errrei
ht und andererseits das gesamteerwartete Fluoreszenzspektrum (im Berei
h von 
a. 600 nm bis 750 nm, [24℄,s. au
h Abs
hnitt 3.3) der N/V-Zentren dur
hgelassen.Ebenfalls von Bedeutung sind die Eigens
haften des verwendeten Objek-tivs von Edmund S
ienti�
. Die Ents
heidung �el dabei auf das 60-fa
h ver-gr�o�ernde Objektiv, da es die st�arkste Vergr�o�erung und gr�o�te numeris
heApertur ohne Verwendung einer Immersions
�ussigkeit aufweist. Mit einemImmersionsobjektiv h�atte der Aufbau te
hnis
h ni
ht so einfa
h verwirkli
htwerden k�onnen, weil dann das Objekt waagre
ht h�atte liegen m�ussen.Die Charakteristika des 60� Objektiv lauten (wobei die Objekt- und dieBildposition den allgemeinen DIN-Normen entspre
hen):Brennweite f=3,09 mmNumeris
he Apertur NA=0,85Objektposition (von der Eins
hraubs
hulter entfernt) x=45 mmBildposition (ab dem Objekt gemessen) y=195 mm
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z [mm]Abbildung 3.4: Gemessener Laser-Waist in Abh�angigkeit von der z-Position;dur
hgezogene Linie: Fit gem�a� Glei
hung (2.7)Wie s
hon in Abs
hnitt 3.1.2 erw�ahnt, wird in diesem Experiment ni
htder anregende Strahl, sondern das Objekt selbst bewegt. Die daf�ur n�otigex-y-Vers
hiebung wird mit einem Piezotis
h der Marke PXY 100 SG der Fir-ma Piezosysteme Jena bewerkstelligt, der einen Verstellberei
h von 80 �m� 80 �m mit einer Au
�osung von 80 nm besitzt. Dagegen f�uhrt man diez-Vers
hiebung mit einem einfa
hen Linearvers
hiebetis
h mit einem S
hritt-motor mit einer Reproduzierbarkeit von 
a. 200-500 nm dur
h.Die Aufgabe der f�ur ein konfokales Mikroskop n�otigen Blende (siehe z.B.Abb. 3.1) wird in diesem Experiment von einer Einmoden-Glasfaser mit ei-nem Moden-Feld-Dur
hmesser von 4 �m �ubernommen. Der sog. Moden-Feld-Dur
hmesser legt die Strahltaille des aus der Faser austretenden Li
hts fest.Die verwendeten Detektoren wurden von Patri
k Zarda im Rahmen seinerDiplomarbeit gebaut [1℄. Das eigentli
he Kernst�u
k eines sol
hen Detektor-moduls stellt dabei eine Si-SPAD (Sili
on Single Photon Avalan
he Diode)dar, mit der man einzelne Photonen mit gro�er Wahrs
heinli
hkeit (
a. 50%)und hoher zeitli
her Au
�osung von 
a. 1 ns na
hweisen kann. Die Totzeitdieser Diode liegt je na
h angelegtem Ladestrom im Berei
h von 1 bis 2 �s.Zuletzt sei no
h die Herkunft und die Behandlung der untersu
hten Dia-manten erw�ahnt. Die synthetis
hen Ib-Diamanten stammen von Drukker
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Winkel [°]Abbildung 3.5: Transmission des Strahlteilers in Abh�angigkeit von seinemWinkel gegen�uber dem Strahl; das kleine Bild zeigt, wel
her Winkel ge-gen�uber den optis
hen A
hsen gemessen wurde.International, Niederlande. Ein Teil von ihnen wurde am Fors
hungsreak-tor in Gar
hing ho
henergetis
hen Neutronen mit unters
hiedli
hen Bestrah-lungsst�arken zwis
hen 2 � 1011 und 6 � 1013 n/
m2 ausgesetzt, um Kohlensto�-atome aus dem Diamantgitter herauszus
hlagen und damit die Fehlstellen-di
hte zu erh�ohen. Ans
hlie�end wurden die Diamantproben zwis
hen 15 Mi-nuten und einer Stunde bei einer Temperatur von 
a. 900 ÆC geheizt. Dadur
hk�onnen die erzeugten Fehlstellen die Anregungsenergie-Barriere �uberwindenund zu der energetis
h g�unstigeren Position neben den Sti
ksto�atomen dif-fundieren. Die Folge ist also eine erh�ohte N/V-Zentren-Di
hte im Diamant(zu den Pr�aparationsbedingungen s. au
h Abs
hnitt 2.1.1).Der in Abs
hnitt 3.2.1 erw�ahnte Diamant Nr. 6 erhielt dabei eine Be-strahlung von 2 � 1011 n/
m2 und wurde 17 min erhitzt. Ansonsten handeltes si
h bei den f�ur die Messungen verwendeten Diamanten jedo
h immer umvollkommen unbehandelte1.1Die dortige Di
hte von N/V-Zentren rei
hte bereits aus, siehe au
h Abs
hnitt 3.2.2.
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Abbildung 3.6: Logarithmis
h angetragene Transmission des RG590 inAbh�angigkeit von der Wellenl�ange; unterhalb von 550 nm wurde die gemes-sene Transmission aufgrund von Messungenauigkeiten negativ3.1.4 Bere
hnung der Abmessungen des MikroskopsNa
hdem nun die grundlegenden Eigens
haften der wi
htigsten Komponen-ten des konfokalen Mikroskops bekannt sind, lassen si
h damit die genauenAbmessungen und ben�otigten Abst�ande des Aufbaus bestimmen.Bei der ans
hlie�enden Re
hnung wird zun�a
hst vom Objektiv ausge-gangen und dessen Hauptebenen und die si
h daraus ergebenden Strahlpa-rameter bere
hnet. Im n�a
hsten S
hritt wird dann unter Verwendung desABCD-Formalismus (s. Abs
hnitt 2.2.2) versu
ht, mit Hilfe einer Linse dieStrahlparameter des Objektivs an die des Lasers anzupassen. Na
hdem no
hsi
hergestellt wurde, dass im Diamant keine unters
hiedli
he Strahltaillen-Vers
hiebung f�ur gr�unes2 und rotes3 Li
ht erfolgt, wird s
hlie�li
h no
h derStrahlversatz dur
h den Strahlteiler und den Rotglas�lter bestimmt. Somitsind alle notwendigen Daten bekannt, um das Mikroskop gem�a� Abb. 3.7aufbauen zu k�onnen.F�ur die Bere
hnung der Hauptebenen des Mikroskops werden folgende2Dies ist das Li
ht des anregenden Lasers.3Dabei handelt es si
h um das Fluoreszenzli
ht der N/V-Zentren.
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OAbbildung 3.7: Konfokales Mikroskop; AL: Anregungslaser, S1=2: Spiegel,L1=2: Linsen, FC1: Faserkoppler, RG: Filter RG590, St: Strahlteiler, O1: Ob-jektiv, P: Piezotis
h mit eingeklemmtem Diamantbekannte Formeln ben�otigt:1f = 1g + 1b M = bg ; (3.5)wobei f die Brennweite, g die Gegenstandsweite, b die Bildweite und Mdie Vergr�o�erung bezei
hnet. In der ans
hlie�enden Re
hnung liegt der Null-punkt an der Stelle des Objekts. Die Lage der Hauptebenen bzgl. f , g und bist aus Abb. 3.8 ersi
htli
h. Z.B. erkennt man daraus die Beziehung b = y�h2(y: Bildposition, h2: zweiter Hauptebenenabstand).Aus den Formeln (3.5) sowie aus der obigen Beziehung f�ur die Bildposi-tion y lassen si
h nun die Lage der beiden Hauptebenen in Abh�angigkeit vonder Vergr�o�erung, der Brennweite und der Bildposition bestimmen:h1 = f( 1M + 1) h2 = y � f(1 +M) (3.6)Dur
h Einsetzen der entspre
henden Werte aus Abs
hnitt 3.1.3 erh�alt man:h1 = 3; 1415 mm h2 = 6; 51 mm (3.7)Aus der Lage der Hauptebenen kann nun die ABCD-Matrix des Objek-tivs bestimmt werden. Diese setzt si
h zusammen aus einer freien Propa-gation vom Objekt bis zur ersten Hauptebene, aus einer Linsenmatrix mit
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1 2Abbildung 3.8: Skizze der 
harakteristis
hen Gr�o�en des Objektivs; O: Ob-jekt, B: Bild, f: Brennweite, g: Gegenstandsweite, b: Bildweite, H1: er-ste Hauptebene, H2: zweite Hauptebene, h1: erster Hauptebenenabstand,h2: zweiter Hauptebenenabstand, y: Bildposition aus den ObjektivangabenBrennweite f und aus einer freien Propagation von der zweiten Hauptebenebis zur Objektivs
hulter. Damit k�onnen aus den Strahlparametern vor demObjektiv die entspre
henden Parameter dana
h ermittelt werden. In Formelnausgedr�u
kt, lautet der Ausdru
k dann (s. Abs
hnitt 2.2.2): A BC D ! =  1 x� h20 1 ! 1 0� 1f 1 ! 1 h10 1 ! (3.8)Einsetzen der Werte f�ur x; h2; f und h14 liefert: A BC D ! =  �11; 46 2; 500 � 10�3 m�323; 6 m�1 �16; 67 � 10�3 ! (3.9)Zun�a
hst muss festgelegt werden, wel
her Anteil von der vom Objekt aus-gehenden Gau�mode aufgesammelt werden soll. Erst dann kann die Strahl-taille des roten und des gr�unen Li
hts aus der numeris
hen Apertur des Ob-jektivs ermittelt werden. Diese ist de�niert als Blendendur
hmesser dur
hBrennweite.Der Prozentsatz der an dieser Stelle aufgesammelten Gau�mode betr�agt:� = 1� e� 2R2w2 ; (3.10)4Alle Werte sind in m ausgedr�u
kt, um si
h sp�ateres Umre
hnen zu ersparen.



26 KAPITEL 3. EXPERIMENTELLE DURCHF�UHRUNGwobei R den halben Blendendur
hmesser bezei
hnet und w den dortigenWaist des Gau�s
hen Strahls. Na
h Rw aufgel�ost ergibt das:
 := Rw = q�0; 5 ln(1� �) (3.11)F�ur die Forderung einer AufsammeleÆzienz von 99,5% ergibt si
h somit 
 =1; 628. Das hei�t, dass der Blendenradius um das 1,6-fa
he gr�o�er ist, als derWaist an dieser Stelle.
q

q
Bl

w
R

xAbbildung 3.9: Skizze der relevanten Gr�o�en an der Stelle der Objektivblen-de; �: Divergenzwinkel des Strahls, �Bl: Aufsammelwinkel des Objektivs,R: Blendenradius, w: Waist des Strahls an der Stelle der Blende, x: Hilfsl�angef�ur die Bere
hnungAus Abbildung 3.9 sind folgende geometris
he Beziehungen ersi
htli
h:tan� = wx tan�Bl = Rx (3.12)Daraus folgt nun f�ur den Divergenzwinkel �:tan� = tan�Bl
 (3.13)Aus Glei
hung (2.10) folgt: w0 = �� tan� ; (3.14)woraus si
h mit NA = n � sin�Bl und unter Ber�u
ksi
htigung von Formel3.13 folgende Beziehung ergibt:w0 = �
� tan(sin�1(NA)) (3.15)



3.1. DAS KONFOKALE MIKROSKOP 27F�ur die Anregungswellenl�ange von 532 nm ergibt si
h damit eine Strahl-taille von w0g = 235; 1 nm, und f�ur eine rote Wellenl�ange von beispiels-weise 670 nm5 w0r = 296; 1 nm. Diese Gr�o�e der Strahltaille bestimmtdie Au
�osung in x-y-Ri
htung und stimmt sehr gut mit den Werten �uber-ein, die si
h aus der Au
�osungsformel (3.2) ergeben (w0g = 231; 5 nm undw0r = 291; 6 nm).Die Au
�osung in z-Ri
htung f�ur gr�unes bzw. rotes Li
ht wird in gewisserWeise von der Rayleigh-L�ange zr beein
usst, f�ur die man gem�a� Formel (2.8)folgende Werte erh�alt: zrg = 326; 4 nm und zrr = 411; 1 nm. Die si
h aus derAu
�osungsformel f�ur die z-Ri
htung (3.3) ergebenden Werte sind beidesmal
a. halb so gro�.Na
hdem nun die Strahlparameter vor dem Objektiv bekannt sind, die dieAu
�osung des Mikroskops festlegen, sind die Parameter hinter dem Objektivf�ur den weiteren Mikroskopaufbau von erhebli
her Bedeutung. Daf�ur eignetsi
h die in Abs
hnitt 2.2.2 eingef�uhrte Darstellungsart f�ur Gau�s
he Strahlenam besten, bei der der Strahl dur
h eine komplexe Gr�o�e q(z) := izr + zbes
hrieben wird.Da die Gr�o�e zr bereits bere
hnet wurde, kann q an der Position desObjekts angegeben werden:qg(0) = i � 3; 264 � 10�7 m qr(0) = i � 4; 111 � 10�7 m (3.16)Den Strahl na
h dem Objektiv erh�alt man nun dur
h die Anwendung seinerABCD-Matrix (3.9) auf q(0) gem�a� Gl. (2.17). Dabei ergibt si
h aufgrundder Konstruktion der Matrix die Bes
hreibung des Strahls an der Positionder Eins
hraubs
hulter.6q�g(x) = �0; 1500 m+ i � 1; 175 � 10�3 m (3.17)q�r(x) = �0; 1500 m+ i � 1; 480 � 10�3 m (3.18)Aus der obigen komplexen Form des Strahls k�onnen wieder alle Strahl-parameter bere
hnet werden, wie z.B. w�0 und w�(x) (mit den Glei
hungen(2.8) und (2.7)). w�0g = 14; 11 �m w�0r = 17; 76 �m (3.19)5Dies ist die Wellenl�ange des roten Justierlasers, die au
h im Spektrum des N/V-Zentrums enthalten ist.6Der Stern an den folgenden Parametern dient nur zur Unters
heidung vom Strahl vordem Objektiv.



28 KAPITEL 3. EXPERIMENTELLE DURCHF�UHRUNGw�g(x) = 1; 801 mm w�r(x) = 1; 801 mm (3.20)Da die Strahlen direkt an der Eins
hraubs
hulter somit nur 3,6 mm "Waist\haben, wird ni
ht zu viel dur
h das 
a. 6 mm gro�e Austrittslo
h des Objek-tivs abges
hnitten.Nun sollen �uber eine Linse Objektiv- und Lasermode aneinander ange-passt werden, wobei der Abstand der Linse zum Laser und zur Bildpositiondes Objektivs variabel ist (s. Abb. 3.10).
150mm d d

O
B Li

La

1 2

Abbildung 3.10: Linsenposition bzgl. Laser und Objektiv; O: Objektiv,B: Bildebene des Objektivs, Li: Linse, La: LaserZur Anpassung an die eben bere
hneten Parameter muss die Lasermodeebenfalls komplex dargestellt werden. Dabei ergibt si
h mit Glei
hung (3.4)der Strahl an der Austrittss
hulter des Lasers:ql(a) = �0; 745 m + i � 1; 38 m (3.21)Nun wird auf den Objektivstrahl am Punkt der Linse q�g(x+0; 15+d1) de-ren Transformationsmatrix (2.14) angewandt und ans
hlie�end der Abstandd2 addiert, um den an der Linse gebro
henen Objektivstrahl am Punkt derLaseraustrittss
hulter zu erhalten. Davon wird dann die Darstellung des La-serstrahls am selben Punkt, ql(a), abgezogen, und der Absolutbetrag des Er-gebnisses minimiert, um eine m�ogli
hst gute �Ubereinstimmung zu errei
hen.Dabei ergibt si
h f�ur eine Linsenbrennweite von 50 mm:d1 = 50; 9 mm d2 = 321 mm (3.22)Nun sind also der Anregungslaser und das Objektiv aufeinander abge-stimmt. Ebenso muss der Faserkoppler, der das Fluoreszenzli
ht aufsammelnsoll, an das Objektiv angepasst sein. Dabei soll ein m�ogli
hst paralleler Strahlmit 
a. 1 mm Waist erzeugt werden, da dieser si
h am besten f�ur den ver-wendeten Faserkoppler eignet.Wenn man daf�ur eine 75 mm-Linse verwenden will, errei
ht man bei einemAbstand von 77 mm zwis
hen der Bildebene des Objektivs und der Linse die
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hten Strahleigens
haften relativ genau. Es ergibt si
h dabei7 n�amli
hein lokaler Waist an der Stelle der Linse von 925 �m und eine Rayleigh-L�angevon 1,33 m.Nat�urli
h muss nun no
h si
hergestellt werden, dass si
h rote und gr�uneStrahltaille im Diamant beim Verfahren der Probe in Ri
htung der optis
henA
hse ni
ht unters
hiedli
h vers
hieben, um so au
h Bilder innerhalb desDiamants aufnehmen zu k�onnen. Wie aus der Bre
hungsmatrix (2.15) er-si
htli
h ist, ergibt si
h die komplexe Darstellung des gebro
henen Strahlsledigli
h aus der Multiplikation des urspr�ungli
hen Strahls mit dem Verh�alt-nis der beiden Bre
hungsindizes. Da der Bre
hungsindex von Diamant f�urvers
hiedene Wellenl�angen jedo
h ledigli
h zwis
hen 2,41 und 2,43 s
hwankt,ist die gegenseitige Vers
hiebung der beiden Strahltaillen verna
hl�assigbar(weniger als 1%).Zu guter Letzt muss no
h der Strahlversatz beda
ht werden, den Strahl-teiler und Rotglas�lter f�ur das Fluoreszenzli
ht bewirken.F�ur das 3 mm di
ke Rotglas�lter gestaltet si
h diese Aufgabe relativ einfa
h,da es senkre
ht zur optis
hen A
hse steht. Seine optis
he Wegl�ange ergibtsi
h somit einfa
h zu zopt = n � zgeo. Mit zgeo als geometris
he Wegl�ange von3 mm und n = 1; 5 als Bre
hungsindex von Glas ergibt si
h eine optis
heWegl�ange von 4 mm und damit eine Wegl�angendi�erenz von �z = 1; 5 mm.Das hei�t, dass die urspr�ungli
h bere
hnete Stre
ke dur
h das Rotglas�lterum 1,5 mm verk�urzt wird.Beim Strahlteiler ist die Wegl�angendi�erenz etwas komplizierter zu be-re
hnen, da er unter 45Æ im Strahlengang steht(s. Abb. 3.11).Zun�a
hst wird die Stre
ke bestimmt, die das Li
ht im 6,5 mm di
kenStrahlteiler zur�u
klegt:� = sin�1 �sin 45Æn � = 28; 13Æ l = d
os� = 7; 37 mm (3.23)Damit wird nun die optis
he und die geometris
he Wegl�ange bere
hnet:zopt = l � n = 11; 06 mm zgeo = l � 
os � = 7; 05 mm �z = 4; 01 mm(3.24)Der Strahlteiler bewirkt also eine zus�atzli
he Verk�urzung der oben bere
hne-ten Entfernung zwis
hen Objektiv und Linse von 
a. 4 mm.Dar�uberhinaus kommt es zu einem Versatz des Strahls in x-Ri
htung von:�x = l � sin� = 2; 14 mm (3.25)7Man ben�otigt hierf�ur die Formeln (2.14), (2.17) und (2.7).
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Abbildung 3.11: Strahlteilerversatz; der Li
htweg ist dur
h Pfeile angedeutet3.1.5 Justage des MikroskopsNa
hdem nun alle Ein
�usse auf den Strahlverlauf innerhalb des Mikroskopsber�u
ksi
htigt wurden, sind die optimalen Abst�ande zwis
hen den einzelnenKomponenten bekannt, und das Mikroskop kann aufgebaut werden (s. Abb.3.12).Da es ni
ht m�ogli
h ist, den tats�a
hli
hen Aufbau exakt na
h den theo-retis
h bere
hneten Abmessungen aufzubauen, kommt es zu geringf�ugigenAu
�osungsvers
hle
hterungen. Anhand der in Abs
hnitt 3.2.1 gezeigten Auf-nahmen wird jedo
h deutli
h, dass trotzdem no
h die erw�uns
hte Einzelauf-l�osung von N/V-Zentren m�ogli
h ist.Die Strahlh�ohe des Mikroskops wird dabei dur
h die H�ohe des Piezo-tis
haufbaus vorgegeben und betr�agt 146 mm. F�ur die exakte Justage beimAufbau des Mikroskops ist es n�otig, si
h genau zu �uberlegen, in wel
her Rei-henfolge man die einzelnen Komponenten einbaut. Dabei hat si
h folgendesVorgehen bew�ahrt:� Einstellung der optis
hen A
hse 1 dur
h den Faserkoppler 1, FC1, in-dem mit dem Justierlaser 1, JL1, Li
ht entgegen der Strahlri
htungeingestrahlt wird88Als Kriterium zum Einstellen gilt, dass die H�ohe des Strahls konstant ist, und derStrahl bzgl. des optis
hen Tis
hs direkt �uber einer Lo
hreihe l�auft. Dabei w�ahlt man eineLo
hreihe, da man bzgl. einer Lo
hreihe relativ einfa
h justieren kann und man annimmt,dass diese einigerma�en gerade verl�auft.
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hneten Abmessungenin mm; AL: Anregungslaser, S1=2: Spiegel, L1=2=3: Linsen, JL1=2: Justierlaser,FC1=2: Faserkoppler, F: Faser, RG: Filter RG590, St: Strahlteiler, O1=2: Ob-jektive, P: Piezotis
h mit eingeklemmtem Diamant; na
h der Justage wirdanstelle des ersten Justierlasers ein Detektor plaziert und der zweite Justier-laser entfernt� Ausri
htung des Piezotis
hs an der optis
hen A
hse 1, sodass einerseitsder Strahl des Justierlasers 1 mittig hindur
h tri�t und andererseits derR�u
kre
ex eines an den Piezotis
h gehaltenen Spiegelpl�att
hens wiedermittig auf den Faserkoppler 1 tri�t� Einbau des Objektivs 1, O1, und Ausri
htung an der optis
hen A
hse 1,bis der Strahl wieder mittig dur
h den Piezotis
h und der R�u
kre
exdes an das Objektiv gehaltenen Spiegelpl�att
hens mittig auf den Faser-koppler 1 tri�t� Einstellung der beiden Spiegel S1 und S2, bis die optis
he A
hse 2 senk-re
ht zur optis
hen A
hse 1 steht9� Einsetzen der Linse 2, L2, sodass der Strahl des Anregungslasers mittighindur
h geht, der R�u
kre
ex auf Spiegel 1, S1, si
h mit dem Strahlde
kt und der Brennpunkt an der bere
hneten Stelle sitzt� Einbau des Strahlteilers, sodass die A
hse 2 auf die A
hse 1 abgebildetwird, d.h. der gr�une Laserstrahl mittig dur
h das Objektiv hindur
h-geht9Als Einstellungskriterium daf�ur gilt, dass der gr�une Laserstrahl entlang einer Lo
hreihedes optis
hen Tis
hs l�auft, die senkre
ht zur Lo
hreihe der A
hse 1 steht.
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hkorrektur der Position des Faserkopplers 1 aufgrund des bere
h-neten Strahlteilerversatzes in x-Ri
htung� Einsetzen des Rot�lters senkre
ht zur optis
hen A
hse 1� Einbau der Linse 1, L1, (die si
h auf einem z-Vers
hiebetis
h be�ndet)und Ausri
htung an der optis
hen A
hse 1, bis der rote Strahl zentriertdur
h die Linse geht und mittig auf das Objektiv tri�t, der R�u
kre
exauf dem Faserkoppler 1 landet und der Brennpunkt an der bere
hnetenStelle sitztUm den �Uberlapp der beiden Strahltaillen10 zu �uberpr�ufen, wurde einHilfsmikroskop, bestehend aus O2 und L3, hinter dem Piezotis
h eingesetzt,wie s
hon in Abb. 3.12 skizziert. Daf�ur sind no
h folgende Justiers
hritten�otig:� Ausri
hten des Justierlasers 2, JL2, an der optis
hen A
hse 1� Einsetzen der A
hromatlinse und Einstellung dur
h beide Justierla-ser, sodass der dur
hgehende Strahl des ersten Justierlasers in x-y-z-Ri
htung ausgeri
htet ist und der R�u
kre
ex des zweiten Justierlaserswieder exakt auf ihn zur�u
ktri�t� Einbau des zweiten Objektivs, O2, 5 mm vom Brennpunkt der A
hro-matlinse entfernt und erneut x-y-z-Test dur
h den ersten Justierlaserund R�u
kre
extest dur
h den zweiten� Aufstellen eines S
hirms in der Bildebene des zweiten Objektivs undans
hlie�ender Versu
h, die Bilder des roten Justierlasers 1 und desgr�unen Anregungslasers zu �uberlagern, indemman zun�a
hst den Strahl-teiler entspre
hend verdreht und f�ur die Feineinstellung die beiden Spie-gel, S1 und S2, kippt� No
hmalige Kontrolle, ob roter und gr�uner Strahl mittig auf das ersteObjektiv tre�en, evtl. Na
hkorrekturUm die Waists nun au
h in z-Ri
htung zu �uberlagern, emp�ehlt es si
h,eine N/V-Stelle im Diamant zu su
hen und dur
h Ver�anderung der z-Positionder Linse 1 ein Maximum an Helligkeit des Fluoreszenzli
hts einzustellen.10Damit ist die Strahltaille des roten Justier- und die des gr�unen Anregungslasers ge-meint.
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eingeklemmter
DiamantAbbildung 3.13: Fotos des Aufbaus; oben: gesamtes konfokales Mikroskop;unten: Diamant und Objektiv vergr�o�ert



34 KAPITEL 3. EXPERIMENTELLE DURCHF�UHRUNG3.2 Aufnahmen mit dem konfokalen Mikro-skopDie genaue Positionierung des Anregungsstrahls auf ein N/V-Zentrum istvon ents
heidender Bedeutung, um einen m�ogli
hst hohen Prozentsatz seinesFluoreszenzli
hts aufzusammeln. Eine besondere Bedeutung kommt dabei derim n�a
hsten Abs
hnitt behandelten Bestimmung der Tiefe des Anregungsfo-kus im Diamant zu. Da es auf der Ober
�a
he der Diamantprobe aufgrundvon Verunreinigungen (z.B. dur
h Staub, s. Abb. 3.15) zu einer erhebli
henVergr�o�erung des Hintergrundsignals kommt, liegt eine N/V-Stelle in der -auf die z-A
hse bezogenen - Mitte des Diamanten am g�unstigsten f�ur einEinzel-Photonen-Experiment.Im darau�olgenden Abs
hnitt wird kurz auf die erwartungsgem�a� auf-l�osungsbedingte "Gr�o�e\ der Zentren und deren Di
hte in den untersu
htenProben eingegangen. Ans
hlie�end �ndet no
h die Leistungsabh�angigkeit derZ�ahlrate sowohl auf dem Zentrum als au
h des Untergrunds Erw�ahnung.3.2.1 AuÆnden einzelner FehlstellenZu Beginn dieses Abs
hnitts sei zun�a
hst bemerkt, dass si
h die Tiefe desjeweiligen aktuellen Bildes in der Diamantprobe ermitteln l�a�t.F�ur eine grobe Eins
h�atzung der Tiefe ist der R�u
kre
ex des gr�unen An-regungsli
hts am Diamant gut geeignet, der an der Laseraustrittss
hultersi
htbar wird. Bei der Bewegung des Diamants in z-Ri
htung erkennt mann�amli
h dur
h diesen R�u
kre
ex die beiden Ober
�a
hen11 der Diamantpro-be. Im Moment des Dur
hgangs einer Ober
�a
he dur
h die Objektebene desMikroskops ziehen si
h die Beugungsringe des r�u
kre
ektierten Li
hts an derLaservorder
�a
he zusammen, um si
h ans
hlie�end wieder auszuweiten, dagenau in diesem Moment der Fokus des Laserli
hts auf der re
ektierendenOber
�a
he sitzt.Eine etwas genauere Bestimmung der Tiefe in der Probe erm�ogli
ht dasbei einer Vers
hiebung in Strahlri
htung aufgenommene Fluoreszenzli
ht desDiamants (s. Abb. 3.14). An den Ober
�a
hen des Diamants beoba
htet manstarke Fluoreszenz. O�ensi
htli
h tragen dort die Fluoreszenz von Verunrei-nigungen der Diamantober
�a
he, z.B. von Staub, und der erh�ohte R�u
kre
exdes Anregungsli
hts zum aufgesammelten Li
ht bei. Da die z-Vers
hiebungni
ht nur von Hand, sondern au
h �uber einen 
omputergesteuerten Motorm�ogli
h ist, kann nun die gew�uns
hte Position im Diamant genau angesteu-ert werden.11Das bezieht si
h auf die "vordere\ und die "hintere\ Ober
�a
he des Diamants.
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Abbildung 3.14: Fluoreszenzli
ht als Funktion der Fokustiefe des anregendenLasers im Diamant; an den Ober
�a
hen des Diamants beoba
htet man starkeFluoreszenzBei den ersten Messungen handelt es si
h um Ober
�a
henbilder, auf deneneinige der oben erw�ahnten Verunreinigungen erkennbar sind (s. Abb. 3.15).Ans
hlie�end im Inneren des Diamants dur
hgef�uhrte Aufnahmen zeigendeutli
h den Unters
hied zwis
hen den dortigen "Leu
htpunkten\ und denender Ober
�a
he. Die im Inneren beoba
hteten "Li
htquellen\ sind bei wei-tem symmetris
her, viel kleiner und li
hts
hw�a
her (s. Abb. 3.16). Au�erdembleibt ihre Position im Gegensatz zu der Position der "Ober
�a
henpunkte\au
h na
h mehreren Messungen im Wesentli
hen invariant. Dass es si
h da-bei tats�a
hli
h um die gesu
hten N/V-Zentren handelt, wird einerseits dur
hihre au
�osungsbedingte Gr�o�e (s. Abs
hnitt 3.2.2), vor allem aber dur
h ihr
harakteristis
hes Fluoreszenzspektrum (s. Abs
hnitt 3.3) best�atigt.Um m�ogli
hst viel Intensit�at des N/V-Zentrums aufzusammeln, ist einegenaue Einstellung des Fokus in allen drei Ri
htungen vonn�oten:� Positionierung des Fokus des Anregungslasers im Inneren des Diamants� Gro�
�a
higer x-y-S
an mit gr�o�erer S
hrittweite zur Auswahl einesN/V-Defekts
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an auf der Ober
�a
he des Diamanten Nr. 6; Leistungdes Anregungslasers: 10 mW; re
hts: genauerer S
an eines Auss
hnitts deslinken Bildes� x-y-S
an mit geringerer S
hrittweite in der n�aheren Umgebung diesesDefekts� Positionierung des Anregungsfokus auf das Fluoreszenzmaximum desx-y-S
ans� Optimierung der z-Position des Diamanten auf das Fluoreszenzmaxi-mum� Wiederholung der letzten vier S
hritte, bis keine Erh�ohung der maxi-malen Fluoreszenz mehr erfolgt3.2.2 "Gr�o�e\ und Di
hte der FehlstellenNa
hdem bereits bes
hrieben wurde, wie ein N/V-Zentrum zu �nden ist, sollnun auf gewisse Eigens
haften der Zentren, wie Gr�o�e und Di
hte eingegan-gen werden.
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an im Inneren des Diamanten Nr. 6 bei 10 mW An-regungsleistung, die einzelnen N/V-Zentren sind als helle Punkte erkennbar;re
hts: genauerer S
an eines Auss
hnitts des linken Bildes mit einer einzelnenN/V-Stelle in der BrennebeneAlle bisher beoba
hteten Fehlstellen hatten verglei
hbare Gr�o�en, d.h.eine verglei
hbare Halbwertsbreite der Intensit�at. Typis
herweise liegen derenWerte zwis
hen 400 und 550 nm (s. Abb. 3.17), was sehr gut mit der lateralenAu
�osung des Mikroskops12 �ubereinstimmt.Da es Ziel dieses Experiments ist, einzelne Fehlstellen anzuregen, ist dieDi
hte der vorhandenen N/V-Zentren ebenfalls von gro�er Bedeutung. Da-bei sollte die Di
hte einerseits ni
ht zu gro� sein, um kein Fluoreszenzli
htvon bena
hbarten Fehlstellen aufzusammeln, andererseits sollte sie aber au
hni
ht zu gering sein, um das AuÆnden eines N/V-Zentrums ni
ht unn�otig zuers
hweren. Es erwies si
h dabei als g�unstig, die unbehandelten13 Diamantenzu verwenden, da es keinerlei S
hwierigkeiten bereitete, dort N/V-Zentren zu12Dabei muss man den etwas vom bere
hneten abwei
henden, tats�a
hli
hen Aufbauber�u
ksi
htigen.13D.h. es �ndet kein n- oder e-Bes
huss mit ans
hlie�endem Erhitzen statt, um dieDi
hte der N/V-Zentren zu erh�ohen.
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Abbildung 3.17: Transversale Intensit�atsabbildung des Fluoreszenzmaxi-mums eines N/V-Zentrums; Anregung mit 10 mW Laserleistung; ermittelteHalbwertsbreite der Intensit�at (FWHM): 548 nm�nden. Meist war bereits im ersten 40 �m � 40 �m - Bild mindestens einevorhanden.Deshalb wurde die Di
hte der N/V-Zentren nur f�ur einen unbehandeltenDiamanten festgestellt. Um dies zu errei
hen, wurde eine x-y-z-S
an im Vo-lumen von 15 �m � 15 �m � 60 �m dur
hgef�uhrt und die Zahl der darinbe�ndli
hen Fehlstellen ermittelt. Da es si
h bei den meisten dieser Fehl-stellen um N/V-Zentren handeln d�urfte14, erre
hnet si
h deren Di
hte alsQuotient der Anzahl und des Volumens zu 5 � 109 pro 
m3.3.2.3 Leistungsabh�angige S�attigung der FluoreszenzDa die N/V-Zentren mit einem sog. Drei-Niveau-System bes
hrieben wer-den k�onnen (s. Abs
hnitt 2.3), ist mit steigender Leistung eine S�attigungder Intensit�at des Fluoreszenzli
hts eines N/V-Defekts zu erwarten. Dennbei st�andig zunehmender Anregungsleistung wird irgendwann der Punkt er-rei
ht, an dem der zerfallene Zustand sofort wieder angeregt wird. Ab die-sem Punkt kommt es also zu keiner anregungsbedingten Verz�ogerung mehr;stattdessen ist die Zerfallsrate nur no
h dur
h die �Ubergangsrate des Drei-Niveau-Systems selbst vorgegeben. Dann kann o�ensi
htli
h au
h eine weite-14Dies ist aus dem Spektrumsverglei
h vieler vers
hiedener Fehlstellen ersi
htli
h.



3.2. AUFNAHMEN MIT DEM KONFOKALEN MIKROSKOP 39re Erh�ohung der Anregungsleistung keine Steigerung der Anzahl der Zerf�allemehr bewirken.Ganz anders verh�alt es si
h mit dem Hintergrundli
ht, das vermutli
hhaupts�a
hli
h von Ramanstreuung des Anregungslasers am Diamantgitterherr�uhrt (s. Abs
hnitt 3.3.3). Weil der dabei statt�ndende Phononenstreu-prozess keine nennenswerte Zeit ben�otigt, und in der Umgebung des Anre-gungsli
hts au
h mehr als eine Elementarzelle des Diamanten dazu beitr�agt,ist hier mit keiner S�attigung zu re
hnen. Stattdessen m�usste das Hintergrund-li
ht linear mit der Anregungsleistung zunehmen.Beide Erwartungen bzgl. der S�attigung wurden dur
h ein Experimentbest�atigt, bei dem zu vers
hiedenen Laserleistungen sowohl das Maximumder Fluoreszenz eines Zentrums, als au
h der �uber einen gewissen Berei
h ge-mittelte Hintergrund gemessen wurde (s. Abb. 3.18). Dabei wurde die Hin-tergrundsz�ahlrate rH in Abh�angigkeit von der Anregungsleistung P linearge�ttet na
h der Formel: rH = � � P (3.26)Die S�attigung der Z�ahlrate rN=V , die direkt auf einem N/V-Zentrum er-mittelt wurde, wurde dabei folgenderma�en modelliert:rN=V = r0 � PP + Psat + rH ; (3.27)wobei r0 und Psat Konstanten sind, und der Hintergrund rH als additivangenommen wird. Dabei stellt r0 die maximal vom N/V-Zentrum zu erwar-tende Z�ahlrate dar (f�ur P ! 1) und Psat diejenige Leistung, bei der diehalbe maximale Z�ahlrate errei
ht wird.
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Abbildung 3.18: Z�ahlrate des Detektors aufgetragen gegen die Anregungs-leistung; obere Kurve: auf dem N/V-Zentrum, untere Kurve: Hintergrund;dur
hgezogene Linien: Fits gem�a� Glei
hungen (3.27) und (3.26)



3.3. SPEKTRUM DES N/V-ZENTRUMS 413.3 Spektrum des N/V-ZentrumsBis zu diesem Punkt ist es also mit dem aufgebauten Mikroskop gelungen,einzelne au
�osungsbedingte Defekte zu �nden und exakt anzuregen. Dasses si
h bei den in den vorigen Abs
hnitten untersu
hten Defekten jedo
htats�a
hli
h um N/V-Zentren handelt, wurde stills
hweigend vorausgesetzt.Aufgrund der beri
hteten H�au�gkeit von N/V-Zentren in dem untersu
h-ten Typ-Ib-Diamant, ist das zwar eine naheliegende Vermutung, die jedo
htrotzdem no
h dur
h ein Spektrum eines sol
hen Defekts bewiesen werdenmuss.Dazu wurde nun ein Spektrometer aufgebaut und mit Hilfe eines HeNe-Lasers justiert, was in den folgenden beiden Abs
hnitten erl�autert wird. Imans
hlie�enden Teil wird das aufgenommene Spektrum eines N/V-Zentrumseinem der wenigen andersartigen Spektren von Defekten gegen�ubergestellt.3.3.1 Aufbau des SpektrometersAn si
h gibt es vers
hiedene M�ogli
hkeiten, Spektrometer f�ur die unters
hied-li
hsten Anwendungen zu realisieren (vers
hiedene Gitterspektrometer, Pris-menspektrometer, evtl. au
h Mi
helson-Interferometer, [18℄). In diesem Ex-periment wurde ein einfa
hes Gitterspektrometer mit einem Stufengitter be-nutzt.Jede Art von Spektrometer ist so konstruiert, dass ein Wegl�angenunter-s
hied innerhalb eines von einer Li
htquelle ausgesandten Li
htstrahls exi-stiert. Dieser f�uhrt dann, falls er innerhalb der Koh�arenzl�ange des zu untersu-
henden Li
hts liegt, zu Interferenzmustern. Die Bedingung f�ur das Auftreteneines Maximums, die sogenannte Interferenzbedingung f�ur konstruktive In-terferenz, lautet, dass der Wegl�angenunters
hied ein ganzzahliges Vielfa
hesder Wellenl�ange betragen muss [18℄.Um bei dem hier verwendeten Stufengitter die Abh�angigkeit der kon-struktiv interferierenden Wellenl�ange von der Winkelstellung des Gitters zubere
hnen, ist es zun�a
hst n�otig, si
h die Wegl�angendi�erenz zweier Strahlenan einem Stufengitter bewusst zu ma
hen.Daf�ur m�ussen, wie aus Abb. 3.19 ersi
htli
h, zwei vers
hiedene Wegl�angen-unters
hiede ber�u
ksi
htigt werden. Dabei legt der Strahl auf dem Weg Bs
hon vor und auf dem Weg A na
h dem Gitter eine l�angere Stre
ke zur�u
k.Aus einfa
hen Dreie
ksbeziehungen l�a�t si
h erkennen, dass die beiden Weg-unters
hiede dur
h g sin' bzw. g sin(� � ') gegeben sind. Damit nun kon-struktive Interferenz m�ogli
h ist, also ein Maximum an Helligkeit entsteht,muss diese Wegl�angendi�erenz ein ganzzahliges Vielfa
hes der Wellenl�ange �betragen.
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Abbildung 3.19: Strahlverlauf an einem Stufengitter; A, B: einfallenderStrahl, A', B': re
ektierter Strahl, g: Gitterkonstante, n: Gitternormale,s: StufennormaleD.h. die Interferenzbedingung f�ur das m-te Maximum lautet:m� = g(sin'� sin(�� ')) (3.28)Die einzelnen Stufen des hier verwendeten Gitters sind stark asymme-tris
h (s. Abb. 3.19), sodass das meiste Li
ht in eine Ri
htung re
ektiertwird (im Bild entspri
ht das der Ri
htung na
h s
hr�ag unten). Weil dabeider gr�o�te Li
htanteil (
a. 40 %) in einem der beiden Maxima erster Ord-nung liegt, wird dieses erste Maximum au
h im sp�ateren Spektrometeraufbauverwendet. Dies f�uhrt dann zu folgender Beziehung zwis
hen konstruktiv in-terferierender Wellenl�ange und Gitterwinkel:� = g(sin'� sin(�� ')) (3.29)Um m�ogli
hst viel Li
ht na
h dem Spektrometer aufzusammeln, wurdeim tats�a
hli
hen Aufbau ein erneutes Einkoppeln �uber einen Faserkoppler amSpektrometerausgang vermieden. Ein Faserkoppler koppelt n�amli
h aufgrundseiner vorgegebenen numeris
hen Apertur nur einen bestimmten Winkelbe-rei
h des Li
hts ein. Wesentli
h 
exibler in der Winkelakzeptanz ist dagegeneine einfa
he Linse, die den re
ektierten Strahl direkt auf den Detektor ab-bildet (s. Abb. 3.20).
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Abbildung 3.20: Aufbau des Spektrometers; FC: Faserkoppler, G: Gitter,S: Spiegel, L: Linse mit Brennweite 250 mm, D: DetektorF�ur die Auswertung der sp�ater gemessenen Spektren ist das Au
�osungs-verm�ogen des verwendeten Spektrometers von ni
ht unerhebli
hem Interes-se. Theoretis
h de�niert si
h die maximale spektrale Au
�osung eines Gittersbez�ugli
h der ersten Ordnung folgenderma�en [18℄, S.510:A � ���min = N; (3.30)wobei N die ausgeleu
htete Anzahl der Gitterlinien und ��min den mini-malen Wellenl�angenunters
hied zweier Komponenten darstellt, die aufgrunddes Rayleigh-Kriteriums no
h voneinander getrennt werden k�onnen. Bei die-sem Experiment wurde der Aufbau so gew�ahlt, dass von 
a. 1200 beleu
htetenGitterlinien ausgegangen werden kann.Diese maximale Au
�osung des Spektrometers wird jedo
h in diesem Fallni
ht errei
ht. Aufgrund der endli
hen Detektorausdehnung wird n�amli
hein gewisser Winkelberei
h des austretenden Li
hts und ni
ht ein exakt de-�nierter Winkel aufgesammelt. Eine Abs
h�atzung der Genauigkeit dur
h dieLinienbreite eines HeNe-Lasers erfolgt im n�a
hsten Abs
hnitt.3.3.2 Justage des SpektrometersDas Spektrometer wird mit Hilfe eines HeNe-Lasers mit Wellenl�ange 633 nmjustiert. Zun�a
hst wird dabei das Gitter so ausgeri
htet, dass sein R�u
kre
ex



44 KAPITEL 3. EXPERIMENTELLE DURCHF�UHRUNGgenau auf den Faserauskoppler zur�u
ktri�t. Ans
hlie�end bestimmt der Win-kel des ersten Maximums des HeNe-Lasers die Position des Spiegels. Na
hFormel (3.29) betr�agt dieser Winkel 49,4Æ, da ' in diesem Fall ja 0Æ ist, unddie Gitterkonstante 11200 mm betr�agt. In Abb. 3.21 ist das Spektrum diesesersten Maximums des HeNe-Lasers dargestellt; die Gitterverkippung von 0Æentspri
ht dabei der Justage-Einstellung.
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Abbildung 3.21: Spektrum des HeNe-Lasers; Z�ahlrate angetragen gegen Git-terwinkel bzgl. Justage-Einstellung; ermittelte Halbwertsbreite der Intensit�at(FWHM): 0,0121ÆAnhand der dort ermittelten Halbwertsbreite der Z�ahlrate von 0,0121Æ,und mit der Annahme einer spektral sehr s
hmalen HeNe-Laserlinie l�asst si
hdie Au
�osung des Spektrometers mit den Glei
hungen (3.29) und (3.30) aufA � 1000 s
h�atzen, d.h. ��min � 0,6 nm.Zur sp�ateren Umre
hnung von Gitterverkippung ' in konstruktiv interfe-rierende Wellenl�ange ben�otigt man die �Uberlegung, dass der Winkel zwis
henein- und ausfallendem Strahl, �, dur
h die Spiegelposition auf 49,4Æ festgelegtist. Dann ergibt si
h die erforderli
he Umre
hnung aus Glei
hung (3.29), wiein Abb. 3.22 dargestellt.
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Gitterwinkel [°]jAbbildung 3.22: Umre
hnung von Gitterwinkel ' in Wellenl�ange des kon-struktiv interferierenden Li
hts3.3.3 Gemessene Spektren der N/V-ZentrenDie meisten aufgenommenen Spektren stimmen, abz�ugli
h des Hintergrund-li
hts, gut mit den von Dr�abenstedt in [13℄ beri
hteten Spektren von N/V-Zentren �uberein. Dies best�atigt die Annahme aus Abs
hnitt 3.2.2, dass essi
h bei den meisten der im Diamant gefundenen Defekte um die gesu
htenN/V-Zentren handelt.In Abb. 3.23 ist ni
ht nur das Spektrum eingezei
hnet, das direkt aufeinem N/V-Zentrum beoba
htet wird, sondern au
h das auf einer etwas vomZentrum entfernten Position, aber no
h im Diamant gemessene Spektrum.Die beiden Hintergrundpeaks bei 570 bzw. 615 nm lassen si
h mit Ein- bzw.Zwei-Phononen-Streuung am Diamantgitter erkl�aren (s. S. 10). Dabei ist dieLinie der Ein-Phononen-Streuung dur
h den im Mikroskop verwendeten RG590-Filter stark ged�ampft. Im eigentli
hen Spektrum des Zentrums tau
ht dieZPL (Zero Phonon Line) in guter �Ubereinstimmung mit der Literatur ([8℄,[9℄, [24℄) bei 
a. 638 nm auf. Die Verbreiterung des Spektrums zu h�oherenWellenl�angen hin ges
hieht dur
h Phononenbeitr�age beim Zerfall des ange-regten Zustands (s. Abb. 2.4).Einige wenige "Leu
htpunkte\ fallen jedo
h ni
ht nur in Bezug auf ihrSpektrum vollkommen aus der Reihe. Sie besitzen eine bis zu dreimal so ho-he Leu
htkraft, in ihrem Spektrum einen s
hmalen (!) Peak bei 
a. 694 nm(s. Abb. 3.24) und keinerlei Einbru
h im Hanbury-Brown-Twiss-Experiment,
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Abbildung 3.23: Spektrum eines N/V-Zentrums; s
hwarze Linie: direkt aufdem Zentrum, graue Linie: etwas daneben, aber no
h im Diamantwas auf klassis
hes Li
ht ohne Einzel-Photonen
harakter hindeutet15. Trotz-dem ist au
h die Gr�o�e dieser Defekte dur
h die Mikroskopau
�osung gege-ben, was auf eine kaum �uber die atomaren Gr�o�enverh�altnisse hinausgehendeBesonderheit an diesen Stellen s
hlie�en l�a�t. Au�erdem bleiben au
h dieseFluoreszenz-Zentren �uber einen Zeitraum von Stunden, ja sogar Tagen, kon-stant an einer Stelle.Bis jetzt konnte no
h ni
ht ermittelt werden, um was es si
h bei die-sen Defekten handelt, da au
h eins
hl�agige B�u
her sol
he Charakteristikani
ht erw�ahnen [5℄, [6℄. Das Seltsamste an diesen Stellen ist jedo
h ihr ge-ring verbreitertes Spektrum. Denn wenn man davon ausgeht, dass irgendeinelektris
her �Ubergang dort dieses Spektrum erzeugt, m�usste si
h bei Zim-mertemperatur auf jeden Fall eine deutli
he Phononenverbreiterung zeigen.Hier besteht also no
h erhebli
her Kl�arungsbedarf.
15Eine Bes
hreibung dieses Hanbury-Brown-Twiss-Experiments und seiner physikali-s
hen Bedeutung folgt in Abs
hnitt 3.4.1.
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Abbildung 3.24: Spektrum eines no
h ni
ht identi�zierten Defekts; die Z�ahl-rate ist auf einer logarithmis
hen Skala dargestellt; der Ramanpeak bei615 nm ist trotzdem nur no
h s
hwa
h erkennbar



48 KAPITEL 3. EXPERIMENTELLE DURCHF�UHRUNG3.4 Einzel-Photonen-Na
hweis dur
h ein Han-bury-Brown-Twiss-ExperimentUm den Na
hweis zu f�uhren, dass es si
h bei einer beliebigen Li
htquelle umeine Einzel-Photonen-Quelle handelt, gen�ugt es, die "Ni
ht-Glei
hzeitigkeit\ihrer Photonen zu zeigen. Das hei�t, dass niemals zwei Photonen absolutglei
hzeitig gemessen werden d�urfen.Man f�uhrt dabei eine sogenannte Paarkorrelationsfunktion g(2)(�t) ein,die die zur unabh�angigen Emission relative Wahrs
heinli
hkeit bes
hreibt,zum Zeitpunkt t + �t ein Photon zu detektieren, wenn zum Zeitpunkt teines detektiert wurde. Dabei wird diese Gr�o�e folgenderma�en de�niert:g(2)(�t) = hI(t)I(t+�t)ihI(t)i2 ; (3.31)wobei I die Intensit�at und die e
kigen Klammern den Mittelwert bezei
h-nen. F�ur klassis
hes, d.h. poissonverteiltes Li
ht erwartet man, dass die In-tensit�at zu einem Zeitpunkt t im Mittel genauso gro� ist, wie eine kurze Zeit�t sp�ater. Das hei�t, g(2)klass(�t) = 1.Falls die Intensit�at einer Li
htquelle zum Zeitpunkt t + �t jedo
h gr�o�erist, als die zum Zeitpunkt t, falls es also na
h einer gewissen Zeit wahr-s
heinli
her ist, dass ein Photon ausgesandt wird, wird g(2)(�t) gr�o�er als 1.Analog bedeutet g(2)(�t) kleiner als 1 eine verringerte Wahrs
heinli
hkeit f�urdie Aussendung eines Photons.F�ur eine perfekte Einzel-Photonen-Quelle erwartet man also f�ur �t ! 0eine Abnahme von g(2) bis auf 0. Da jedo
h in jedem experimentellen Auf-bau eine gewisse Hintergrund-Photonen-Z�ahlrate auftritt, stellt die gemes-sene Kurve f�ur g(2) eine Mis
hung aus den Werten f�ur die Einzel-Photonen-Quelle und f�ur den Hintergrund dar.Im Folgenden wird zun�a
hst der Aufbau des hier verwendeten Hanbury-Brown-Twiss-Experiments erl�autert. Ans
hlie�end wird auf bei der Messungauftretende Probleme dur
h gegenseitige Beein
ussung der beiden Detekto-ren n�aher eingegangen, und wie sie in diesem Experiment verhindert wurden.Dadur
h erh�alt man die am Ende dargestellten verbesserten g(2)-Messungendes N/V-Zentrums.3.4.1 Aufbau des Hanbury-Brown-Twiss-Experiments(HBT)Um den Einzel-Photonen-Charakter eines N/V-Zentrums zu testen, muss g(2)f�ur �t ! 0 gemessen werden. Aufgrund einer gewissen Totzeit einer Photo-



3.4. EINZEL-PHOTONEN-NACHWEIS 49diode (s. S. 21) ist es ni
ht m�ogli
h, diese Messung mit nur einem Detektordur
hzuf�uhren. Stattdessen wird der von der Li
htquelle kommende Strahl�uber einen Strahlteiler auf zwei Detektoren aufgeteilt (HBT-Aufbau, [19℄).Mit einem derartigen Aufbau k�onnen nun mehrere glei
hzeitig oder nahezuglei
hzeitig eintre�ende Photonen registriert werden, sofern beide Detekto-ren �uber den Strahlteiler jeweils mindestens eines dieser beiden Photonenerhalten.
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Abbildung 3.25: Aufbau des HBT; F: Faser, FC: Faserkoppler, RG: Rot�lterRG630, St: Strahlteiler, D1=2: Detektoren, Fo: Fokus der Faserkopplerlinse,SPF: Short Pass Filter 750 (Einbau erst sp�ater, s. Abs
hnitt 3.4.2), alle Be-s
hriftungen in mmIm verwendeten Aufbau wirkt einer der beiden Detektoren als Trigger f�urden anderen, d.h. es werden nur sol
he Ereignisse gez�ahlt, bei denen innerhalbeines bestimmten Zeitfensters16 beide Detektoren ein Photon "gesehen\ ha-ben. Dadur
h verringert si
h die aufgezei
hnete Datenmenge erhebli
h, ohnedabei Information zu verlieren, da im Prinzip nur die glei
hzeitig ankom-menden Photonen interessieren. F�ur die Auswertung werden die Ereignisse16Das Zeitfenster betr�agt in diesem Experiment typis
herweise 100 ns.



50 KAPITEL 3. EXPERIMENTELLE DURCHF�UHRUNGgez�ahlt, die in einem bestimmten zeitli
hen Abstand voneinander aufgetre-ten sind, und in einem Histogramm dargestellt (s. Abb. 3.27). Alle dieseAufgaben �ubernimmt hierbei ein Spei
heroszilloskop LC574A von LeCroy.Zu guter Letzt muss nur no
h ein kleines elektronis
hes Problem beseitigtwerden. Da das Oszilloskop kleine Zeitdi�erenzen im Berei
h von 1 ns ni
htmessen kann, wird das Signal eines Detektors mit einem Kabel um 
a. 60ns verz�ogert. Damit liegt der erwartete Einbru
h nun ni
ht mehr bei denproblematis
hen 0 ns sondern bei 60 ns.
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Abbildung 3.26: Logarithmis
h angetragene Transmission des RG630 inAbh�angigkeit von der Wellenl�angeUm die E�ekte des Hintergrundli
hts m�ogli
hst gering zu halten, wirdein Farb�lter vor den Faserauskoppler plaziert. Da der Gro�teil des Hin-tergrundli
hts aus Ramanstreuung des Anregungsli
hts am Diamantgitterbesteht, das haupts�a
hli
h in einem Wellenl�angenberei
h unterhalb von 630nm auftritt (s. Abs
hnitt 3.3.3), bietet si
h hier ein Kanten�lter RG630 an,dessen Transmission in Abb. 3.26 dargestellt ist.



3.4. EINZEL-PHOTONEN-NACHWEIS 51Die Ergebnisse der ersten Messung zeigten einen lei
hten, aber signi�-kanten Einbru
h bei 60 ns von 18 % (s. Abb. 3.27). Da bei dieser Messungdas Signal-zu-Hintergrund-Verh�altnis jedo
h nur 1:1 betrug, war au
h mitkeinem h�oheren Einbru
h als 25 % zu re
hnen.
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Abbildung 3.27: Erste HBT-Messung; Intensit�at des N/V-Zentrums :Hintergrund-Intensit�at: 1:1; d�unne Linie: exponentieller Fit an die Messkurve
3.4.2 Auftretende Probleme bei den HBT-AufnahmenNa
h einer Neujustage des Mikroskops verbesserte si
h das Signal-zu-Hinter-grund-Verh�altnis erhebli
h. Ohne Verwendung des Rotglas�lters betrug dasVerh�altnis 5:1, mit Rotglas�lter sogar 9:1.Der erwartete Einbru
h von rund 80 % im HBT-Diagramm trat jedo
hkeineswegs ein. Stattdessen kam es zu einem "Doppelh�o
ker\ im Berei
h derGlei
hzeitigkeit (also bei 60 ns; s. Abb. 3.28). Demzufolge ist, kurz na
hdemein Detektor ein Photon registriert hat, mit einer h�oheren Wahrs
heinli
hkeitmit einem "Kli
k\ des anderen Detektors zu re
hnen. Eine Ursa
he f�ur einensol
hen E�ekt kann eine Beein
ussung der beiden Detektoren sein.



52 KAPITEL 3. EXPERIMENTELLE DURCHF�UHRUNG

0,0

0,2

0,4

0,6

0,8

1,0

20 40 60 80 100

Dt [ns]

re
la

tiv
e
 H

ä
u
fig

ke
it 

d
e
r 

P
a
a
re

re
ig

n
is

se

Abbildung 3.28: HBT-Messung bei 15 mW; Verh�altnis Zentrum zu Hinter-grund: 9:1; die erwartete Einbru
htiefe ist gestri
helt eingezei
hnet
Die Tatsa
he, dass dieser E�ekt bei der ersten Messung no
h ni
ht auf-getreten ist, l�asst si
h mit der langen Zeit zwis
hen den beiden Messungenund einer damit verbundenen erneuten Justage des HBT-Aufbaus erkl�aren.Wie aber k�onnen si
h die beiden Detektoren beein
ussen? Dies ges
hiehtentweder auf elektronis
hem Wege, oder die Detektoren senden beim Detek-tieren von Photonen selbst Photonen aus, wel
he z.B. �uber das Faserendere
ektiert werden und auf den anderen Detektor tre�en. Die elektronis
heBeein
ussung ers
heint aufgrund zweier v�ollig getrennter Na
hweiss
haltun-gen unwahrs
heinli
h, wohingegen eine Photonenemission von Photodiodenbei der Detektion s
hon �ofter beoba
htet wurde. Tri�t n�amli
h ein Photonauf die Avalan
he-Diode, f�uhrt der hohe Entladungsstrom beim Dur
hbru
hzu einer gewissen Rekombinations-Wahrs
heinli
hkeit von Elektronen und"L�o
hern\ im Si-Halbleiter. Dabei kann man
hmal au
h Li
ht ausgesandtwerden17. Die Messungen zur Kl�arung dieser Frage werden im folgenden Ab-s
hnitt dargestellt.

17Bei Leu
htdioden, die z.B. aus GaAs bestehen, ist dies der (erw�uns
hte) Normalfall.



3.4. EINZEL-PHOTONEN-NACHWEIS 533.4.3 Verhalten der DetektorenUm die These zu �uberpr�ufen, dass die verwendeten Photodioden bei derDetektion selbst Li
ht aussenden, werden die beiden Detektoren18 �uber eineLinse aufeinander abgebildet (s. Abb. 3.29). Der Aufbau wird dabei so gut wiem�ogli
h abgedunkelt, so dass die von den Detektoren emittierten Photonenallein aufgrund deren Dunkelz�ahlrate entstehen. Wegen der langen Totzeitder Dioden kann man si
h �uberlegen, dass die vom Messdetektor aufgrundeiner Messung emittierten Photonen den Leu
htdetektor ni
ht beein
ussen:� Leu
htdetektor emittiert Photonen aufgrund eines Hintergrundereig-nisses� Messdetektor detektiert eines dieser Photonen und emittiert deshalbebenfalls Photonen� Leu
htdetektor kann diese Photonen no
h ni
ht detektieren, weil er si
hno
h in der Totzeit be�ndetUmgekehrt beein
ussen au
h die Photonen, die aufgrund der Dunkelz�ahl-rate des Messdetektors emittiert werden, ans
hlie�end die Z�ahlrate des Messde-tektors (mit dem Umweg �uber den Leu
htdetektor) ni
ht mehr. Bei den an-s
hlie�enden Messungen werden au�erdem nur Koinzidenzen (Paarereignisse)der beiden Detektoren gez�ahlt, um die zuf�allig verteilte Dunkelz�ahlrate desMessdetektors herauszu�ltern.Eine zus�atzli
h eingesetzte Blende erm�ogli
ht es, den Raumwinkel genauzu bere
hnen, in dem Photonen des einen Detektors auf den anderen tre�en.Dadur
h ist es m�ogli
h, die absolute Anzahl der bei einer Detektion emittier-ten Photonen zu ermitteln.Die Justage des Aufbaus erfolgt dur
h Maximieren der Rate, mit der dasOszilloskop Paarereignisse der beiden Detektoren registriert. Ist diese maxi-mal, "sieht\ der Messdetektor alle Photonen, die der Leu
htdetektor in dendur
h die Blende bestimmten Raumwinkel aussendet. Dabei muss nat�urli
hno
h gew�ahrleistet sein, dass in diesem Raumwinkelberei
h dur
hs
hnittli
hni
ht mehr als ein Photon emittiert wird. Da das Ergebnis - wie man sp�aterfeststellt - jedo
h weit unter 1 liegt, ist diese Voraussetzung ebenfalls erf�ullt.Unter der Annahme, dass das Li
ht vom Leu
htdetektor in den gesamtenRaumwinkel von 4� emittiert wird, ergibt si
h der Anteil der vom Messde-tektor "gesehenen\ Photonen als Verh�altnis von der Blenden
�a
he zu derOber
�a
he einer Kugel um D1 mit Radius x. Mit Ngez als Anzahl der vom18Der eine der beiden Detektoren wird dabei als "Leu
htdetektor\, der andere als"Messdetektor\ bezei
hnet.
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D2Abbildung 3.29: Abbildung einer Detektor
�a
he auf die andere; D1=2: Leu
ht-bzw. Messdetektor mit Diode im Inneren (33 mm von der S
hulter entfernt),B: Blende (bei einigen Messungen ni
ht eingebaut), Li: Linse mit Brennweitef; x = 123 mmMessdetektor gez�ahlten Photonen und Nemitt als Anzahl der vom Leu
hte-tektor emittierten Photonen, �Det der EÆzienz des Detektors und d bzw. xdie Abmessungen aus Abb. 3.29 gilt also:NgezNemitt �= � �d2�24�x2 = d216x2 � �Det (3.32)Na
hdem Messungen f�ur vers
hiedene Blendendur
hmesser gema
ht wur-den (s. Abb. 3.30), konnte die Anzahl der Photonen pro sterad (Raumwin-kelberei
h) und Ereignis im Leu
htdetektor ermittelt werden. Um dabei dieRate Rgez = Ngezt zu erhalten, wird der Anteil der Fl�a
he unter einem Peakan der Gesamt
�a
he unter der Kurve dur
h das dur
hs
hnittli
he Zeitinter-vall zwis
hen zwei Paarereignissen geteilt. Als Remitt = Nemittt w�ahlt man,wie gesagt, die Dunkelz�ahlrate des Leu
htdetektors. Eigentli
h m�usste vonder Fl�a
he unter dem Peak no
h der Hintergrund, n�amli
h die zuf�allige Dun-kelz�ahlrate des Messdetektors, abgezogen werden, der aber o�ensi
htli
h ver-na
hl�assigbar klein ist (s. Abb. 3.30).
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Abbildung 3.30: Messung der Zeitabh�angigkeit der Paarereignisse bei aufein-ander abgebildeten Dioden, re
hts auf einer logarithmis
hen Skala; Blenden-dur
hmesser d=5 mmDie gesu
hte Anzahl der emittierten Photonen pro sterad und Ereignisbetr�agt also (mit den gemessenen Werten):Nemittsr � Ereignis = Rgez16x2�DetRemittd2 = 7; 32 � 16 � (123mm)2 � 0; 5200 � (3mm)2 � sr � Ereignis = 40sr � Ereignis(3.33)Na
hdem nun die Ursa
he der Beein
ussung des HBT-Experiments als"Leu
hten\ der Detektoren bekannt ist, stellt si
h die Frage, wie man die-ses unterdr�u
ken k�onnte. Da es ni
ht m�ogli
h ist, das Leu
hten an si
h zuverhindern, muss man daf�ur sorgen, dass der andere Detektor ni
hts mehrdavon registriert. Einerseits bietet si
h daf�ur eine lei
hte Dejustage des HBT-Aufbaus an, so dass die beiden Detektoren no
h weniger im Fokus der Fa-serkopplerlinse liegen. Dadur
h werden die von einem Detektor ausgesandtenPhotonen �uber die Re
exion am Faserkoppler ni
ht mehr direkt auf den an-deren Detektor abgebildet. Andererseits k�onnte, vorausgesetzt das Spektrumder Dioden ist bekannt, ein entspre
hendes Filter das unerw�uns
hte Li
htabblo
ken.Bei der Vermessung des Spektrums des Diodendur
hbru
hs wird ein lei
htabgewandelter Aufbau von Abb. 3.20 verwendet. Dabei ersetzt der Leu
htde-tektor mit einer entspre
henden Linse den Faserkoppler als Leu
htquelle. Umdie g�unstigsten Brennweiten der beiden zu benutzenden Linsen zu ermitteln,sind nun einige Bere
hnungen erforderli
h.Dabei ist die Wellenl�angenau
�osung des Spektrometers von ents
heiden-der Bedeutung, wobei eine hohe Au
�osung lange Messzeit und eine geringeAu
�osung Informationsverlust bedeutet. Dur
h die Fl�a
henausdehnung desDetektors wird die Au
�osung no
h vers
hle
htert, da dadur
h Li
ht aus ver-



56 KAPITEL 3. EXPERIMENTELLE DURCHF�UHRUNGs
hiedenen Winkeln � auf das Gitter tri�t. Na
h Glei
hung (3.29) ergibt si
hdie Wellenl�angenau
�osung des Spektrometers:���� = 1g 
os(�� ') (3.34)F�ur kleine Winkel ' erh�alt man also mit g = 11200 mm und � = 49; 4Æ:���� � ���� � 2 mradnm (3.35)F�ur die Winkelabwei
hung ergibt si
h aufgrund der ni
ht zu verna
hl�assi-genden Gr�o�e der Dioden
�a
he (Dur
hmesser: D, Brennweite der verwende-ten Linse: f): �� � Df (3.36)Der vom Spektrometer aufgesammelte Raumwinkelberei
h 
 bere
hnetsi
h folgenderma�en: 
 � �D24f 2 (3.37)Die si
h daraus ergebende Z�ahlrate19 n lautet:n = 
 � Nemittsr � Ereignis �Remitt � �; (3.38)wobei � den Wirkungsgrad des Gitters (
a 40 %) bezei
hnet.Zur besseren �Ubersi
ht �uber die erhaltenen Ergebnisse in Abh�angigkeitvon der verwendeten Linse soll nun folgende Tabelle dienen:f [mm℄ �� [mrad℄ �� [nm℄ 
 [sr℄ n [s�1℄50 10 5,4 0,196 3140100 5 2,7 0,049 785150 3,3 1,8 0,022 350200 2,5 1,3 0,012 196250 2 1,1 0,008 126Aufgrund dieser Daten �el die Ents
heidung auf die Verwendung einer150-mm-Linse. Eine damit dur
hgef�uhrte Messung ist in Abb. 3.31 darge-stellt. Dabei wurden nur Paarereignisse der beiden Detektoren verwendet,um gegen die Dunkelz�ahlrate des Messdetektors unemp�ndli
h zu sein.19Diese Z�ahlrate ist jedo
h auf das ganze Spektrum verteilt.
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Abbildung 3.31: Spektrum der von einer Diode ausgesandten Photonen
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Wellenlänge [nm]Abbildung 3.32: Transmission des eingesetzten "short pass �lter 750N\ vonMelles Griot in Abh�angigkeit von der Wellenl�angeDa die von den Detektoren ausgesandten Photonen haupts�a
hli
h in ei-nem Wellenl�angenberei
h �uber 750 nm liegen, und �uberdies in diesem Berei
hkaum Fluoreszenzli
ht der N/V-Zentren auftritt (vgl. Abs
hnitt 3.3.3), bie-tet es si
h an, ein passendes Kanten�lter zu verwenden (s. Abb. 3.32). Der



58 KAPITEL 3. EXPERIMENTELLE DURCHF�UHRUNGEinbau dieses Filters erfolgt direkt vor einem der beiden Detektoren.Ein zus�atzli
h dur
h die Detektoren auftretendes Problem stellt derenZeitungenauigkeit bei der Registrierung von Photonen dar. Um diese genau-er zu bestimmen, kam eine "down-
onversion\-Quelle zum Einsatz, die immergenau zwei Photonen glei
hzeitig erzeugt [25℄. Auf jeden der beiden Detekto-ren wird nun eines der beiden Photonen abgebildet. Na
h einer Verz�ogerungeines Detektorensignals um 60 ns zeigt das Oszilloskop die Paarereignissein Abh�angigkeit vom Zeitunters
hied an (s. Abb. 3.33). Die Halbwertsbreiteder so entstehenden Kurve, also die Zeitungenauigkeit der beiden Detektorenzusammen, betr�agt 
a. 1,2 ns.
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Zeit [ns]Abbildung 3.33: Messung der Zeitungenauigkeit der Detektoren mit genauglei
hzeitig eintre�enden Photonen; ein Signal um 
a. 60 ns verz�ogert; Z�ahl-rate der Detektoren bei 
a. 70000 Ereignissen/s
3.4.4 Erneute HBT-Aufnahmen unter Ber�u
ksi
htigungdes DetektorenverhaltensNa
h dem Einbau des zus�atzli
hen Filters ist nun eine erhebli
he Verbesse-rung des Signal-zu-Hintergrund-Verh�altnisses bei der HBT-Messung zu er-warten, da sowohl die Ramanstreuung am Diamanten als au
h die Fluores-



3.4. EINZEL-PHOTONEN-NACHWEIS 59zenz der Detektoren unterdr�u
kt wird. Tats�a
hli
h erf�ullt die aufgenommeneKurve die theoretis
hen Erwartungen (s. Abb. 3.34).Die in dieser Abbildung dargestellte Korrelationsfunktion wurde dabeinormiert, indem dur
h die dur
hs
hnittli
hen Z�ahlraten der beiden Detekto-ren, dur
h das f�ur das Histogramm verwendete Zeitintervall und dur
h diegesamte Integrationszeit dividiert wurde.
2
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Abbildung 3.34: HBT-Messung bei 2,1 mW; Intensit�at des N/V-Zentrums :Hintergrundsintensit�at: 9:1; Einbru
htiefe: 
a. 75 %Unter auss
hlie�li
her Ber�u
ksi
htigung des Signal-zu-Hintergrund-Ver-h�altnisses kann man si
h die erwartete Einbru
htiefe an folgendem S
hemaverdeutli
hen.Sei pH die Wahrs
heinli
hkeit eines Hintergrundereignisses und pS dieWahrs
heinli
hkeit eines Ereignisses des N/V-Zentrums.Detektor 1 Detektor 2 Wahrs
heinli
hkeit Korrelation gsieht Ereignis von sieht Ereignis von dieses Falles dieses FallesN/V-Zentrum N/V-Zentrum pS�pS 0Hintergrund N/V-Zentrum pH �pS 1N/V-Zentrum Hintergrund pS�pH 1Hintergrund Hintergrund pH �pH 1



60 KAPITEL 3. EXPERIMENTELLE DURCHF�UHRUNGDas hei�t, der Mittelwert dieser vers
hiedenen Korrelationen g betr�agt:g(2)theor(�t = 0) = 2pH � pS + pH � pH = 1� p2S: (3.39)F�ur die in Abb. 3.34 bestehende Wahrs
heinli
hkeit pS = 0,89 w�urdeman also einen Einbru
h der Kurve um 
a. 79 % erwarten. Die beoba
hte-te Einbru
htiefe von 75 % stimmt sehr gut mit diesem theoretis
hen Wert�uberein.Wegen der Verminderung des Einbru
hs dur
h die Zeitungenauigkeit derDetektoren (s. Abs
hnitt 3.4.3) ist eine genauere Vorhersage der Einbru
h-tiefe allein aus dem Signal-zu-Hintergrund-Verh�altnis au
h ni
ht m�ogli
h.



Kapitel 4Verglei
h mit anderenExperimentenDa das Interesse an "fundamentalen\ quantenme
hanis
hen Experimenten,z.B. an Quantene�ekten an einzelnen Systemen, seit der "Er�ndung\ derQuantenme
hanik besteht, existieren au
h vielf�altige Ans�atze 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 Li
htfeldsaus dem Grundzustand in einen angeregten Zustand gehoben wird. Der an-s
hlie�ende Zerfall des Elektrons in den Grundzustand des Atoms erzeugtdann ein Photon einer 
harakteristis
hen Wellenl�ange. Aufgrund der ni
htverna
hl�assigbaren Zeit, die dieser Zerfallsprozess in Anspru
h nimmt, kannimmer nur ein Photon zu einer bestimmten Zeit abgestrahlt werden. Un-ter Verna
hl�assigung des Hintergrunds handelt es si
h also um eine perfekteEinzel-Photonen-Quelle.Zu diesem Ergebnis kamen bereits 1987 Diedri
h und Walther mit ei-nem in einer Radiofrequenz-Falle gefangenen Ion [26℄. Sie beoba
hteten beieinem bewegungs- und hintergrundkorrigierten HBT-Experiment bei einerZeitdi�erenz von 0 ns einen Einbru
h der Korrelationsfunktion um 100 %. Inneueren Experimenten mit gefangenen Atomen widmet man si
h nun einerErh�ohung der Rate der einzelnen Photonen [27℄.Diese Resultate werden jedo
h dur
h einige Na
hteile beeintr�a
htigt. Soben�otigen derartige Experimente Ultraho
hvakuum und komplizierte Laser-systeme, was einen immensen Aufwand impliziert und die sp�atere Anwen-dung als Vers
hl�usselungsquelle erhebli
h in Frage stellt. Au�erdem k�onnendie Ionen und Atome keine beliebig lange Zeit in der Falle gehalten werden;es kommt immer wieder zum Verlust des Ions, vor allem dur
h St�o�e mitHintergrundatomen.



62 KAPITEL 4. VERGLEICH MIT ANDEREN EXPERIMENTENAll diese Na
hteile existieren bei den in dieser Arbeit verwendeten N/V-Zentren ni
ht. Der Vorteil der gefangenen Atome bzw. Ionen gegen�uber denN/V-Zentren im Diamant besteht darin, dass sie ein viel engeres Spektrumaussenden. Dies w�are jedo
h au
h bei den Farbzentren im Diamant der Fall,wenn sie auf extrem niedrige Temperaturen abgek�uhlt w�urden. Denn dannk�onnten die diversen S
hwingungsmoden des Diamantgitters ni
ht mehr an-geregt werden und die Phononenverbreiterung des Spektrums w�are ni
htmehr m�ogli
h.Ein dem hier vorliegenden Experiment �ahnli
her Ansatz besteht in derAnregung von Farbsto�molek�ulen, die entweder in einem Festk�orper oder ineiner Fl�ussigkeit eingebettet sind.Einige Arbeiten bes
h�aftigen si
h hierbei mit in Fl�ussigkeiten gel�ostenFarbsto�molek�ulen. Dabei wird jedo
h dur
h die st�andige Bewegung der Mo-lek�ule innerhalb der L�osung der Einzel-Photonen-Charakter v�ollig verwis
ht(z.B. [28℄).Die meisten derartigen Experimente untersu
hen vers
hiedene Farbsto�-molek�ule in kristallinen K�orpern oder Polymeren (z.B. [29℄, [30℄), und k�onnendabei ni
htklassis
he Eigens
haften des ausgesandten Li
hts feststellen. Bru-nel et al. gelang es sogar, die vom Farbsto� ausgesandten Photonen mit einemRadiofrequenz-Feld, dessen Frequenz dur
h eine Resonanz gefahren wurde,zeitli
h genau auszul�osen [31℄. Dabei f�uhrten bea
htli
he 74 % der Anregungs-resonanzen au
h zu einem ausgesandten einzelnen Photon. Do
h diese Expe-rimente liefen bei Temperaturen nahe dem absoluten Nullpunkt ab, was ihresp�atere Anwendung ebenfalls verkompliziert. In einem neueren Experimentbeoba
hteten Fleury et al. Farbsto�molek�ule in einem kristallinen K�orper beiZimmertemperatur und konnten dabei ebenfalls Einzel-Photonen-Charakterdes abgestrahlten Li
hts feststellen [32℄.Ein wesentli
her Na
hteil dieses Verfahrens liegt in der geringen Lebens-dauer der Farbsto�molek�ule. Bei Zimmertemperatur sind bereits na
h 109emittierten Photonen, d.h. bei st�andiger Anregung na
h wenigen Minuten,die Molek�ule zerst�ort. Bei einer sp�ateren Anwendung als Einzel-Photonen-Quelle w�urde das bedeuten, dass alle paar Minuten automatis
h na
h einemneuen Molek�ul gesu
ht werden m�usste.Dies steht im Gegensatz zu den sehr stabilen N/V-Zentren, deren Lebens-dauer im vorliegenden Experiment keine Grenze gesetzt werden konnte, da oftwo
henlang an dem selben Zentrum gemessen wurde, ohne eine Ver�anderungzu bemerken (d.h. es k�onnen mehr als 1013 Photonen ausgesendet werden).Zusammenfassend l�asst si
h also sagen, dass das hier vorliegende Experi-ment ni
ht nur eine stabile Einzel-Photonen-Quelle darstellt, sondern zus�atz-li
h au
h eines nur sehr geringen Aufwands bedarf.



Kapitel 5Zusammenfassung und Ausbli
kIm Rahmen dieser Arbeit ist es gelungen, mit Hilfe eines selbstgebauten,konfokalen Mikroskops einzelne N/V-Zentren im Ib-Diamant gezielt anzure-gen. Die Identit�at dieser Zentren konnte dur
h die aufgenommenen Spektrenbest�atigt werden. F�ur die Eignung dieser Zentren als Einzel-Photonen-Quellespri
ht der hohe Einbru
h in der (ni
ht auf Hintergrund korrigierten) Kor-relationsfunktion von bis zu 75 %, wie er beim HBT-Experiment gemessenwurde.Die Vorteile dieses Experiments gegen�uber anderen Versu
hen, eine Einzel-Photonen-Quelle zu realisieren, liegen haupts�a
hli
h in dem viel geringerenAufwand und der hervorragenden Stabilit�at der Zentren. Es wurden mehrals 1013 emittierte Photonen aus einem Zentrum beoba
htet.Na
hdem f�ur die gezielt angeregten N/V-Zentren Einzel-Photonen-Cha-rakter na
hgewiesen werden konnte, bietet es si
h nun an, diesen Ansatzweiterzuverfolgen und zu verbessern.Zun�a
hst ist es f�ur eine Anwendung in der Quantenkryptographie erfor-derli
h, die einzelnen Photonen zu genau de�nierten Zeitpunkten versendenzu k�onnen. Diese Anforderung ist einfa
h mit einem gepulsten Anregungsla-ser zu bew�altigen.Ein s
hwierigeres Problem des derzeitigen Aufbaus stellt die geringe Auf-sammeleÆzienz dar. Um sie zu verbessern, k�onnte man evtl. ein Objektivmit h�oherer Apertur verwenden, und so einen gr�o�eren Raumwinkel des ab-gestrahlten Li
hts erfassen, oder komplett andere Sammeloptiken verwenden.Da die N/V-Zentren abgesehen von ihrer H�au�gkeit in synthetis
hem Dia-mant ni
hts Besonderes im Verglei
h zu anderen Fehlstellen auszei
hnet, istes au
h ni
ht abwegig, einmal andere Verunreinigungen von Diamant - oderallgemein optis
he Zentren in Festk�orpern - auf die selbe Weise zu untersu-
hen. Viellei
ht weisen diese im Verglei
h zu den hier verwendeten Zentren



64 KAPITEL 5. ZUSAMMENFASSUNG UND AUSBLICKVorteile auf, wie z.B. ein engeres Spektrum.Zu guter Letzt ist es nat�urli
h f�ur die sp�atere Anwendung n�otig, denhier verwendeten Aufbau um einiges kompakter zu gestalten. Dies d�urftejedo
h mit den inzwis
hen m�ogli
h gewordenen gr�unen Lasern, die in derGr�o�e mit Laserdioden verglei
hbar sind, und entspre
hender Mikrooptik zuverwirkli
hen sein.Zusammenfassend l�asst si
h sagen, dass man mit dem hier vorliegendenAnsatz und den eben erw�ahnten Verbesserungsm�ogli
hkeiten dem Ziel einerpraktikablen Einzel-Photonen-Quelle wieder einen wi
htigen S
hritt n�ahergekommen ist.
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