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Kurzreferat

Einzelphotonendetektoren spielen bei einer Vielzahl von Anwendungen eine bedeutsame Rolle.
Sie finden beispielsweise in der Biologie, Medizin, Astronomie, aber auch in der Quantenin-
formationstechnologie Anwendung [1], [2]. Dies ist bei Einzelphotonenquellen derzeit noch
nicht der Fall. Hauptséchlich ist dies darauf zurtick zu fiihren, dass es derzeit noch keine zuver-
lassigen und stabilen Quellen gibt, die fir eine Anwendung, sei es als Photonenstandardquelle
fir die Radiometrie oder als Strahlungsquelle fir die Quanteninformationstechnologie, geeig-
net sind [3].

Ziel dieser Arbeit ist daher die Untersuchung der Eignung von Einzelphotonenemittern basie-
rend auf Stickstofffehlstellen in Nanodiamanten als Strahlungsquelle flr die Radiometrie klei-
ner Photonenstréme. Darlber hinaus wird diskutiert, inwieweit diese Quellen als neue Stan-
dardquellen fir die Metrologie und Radiometrie anwendbar sind. Dabei wird eine Einzelpho-
tonenquelle basierend auf einer Stickstofffehlstelle im Nanodiamanten absolut charakterisiert
in Hinblick auf den absoluten spektralen Photonenfluss und den absoluten spektralen Strah-
lungsfluss, inklusive einer detaillierten Messunsicherheitsbetrachtung. Die absolute Charakte-
risierung wird mit Hilfe einer ununterbrochenen Ruckflihrungskette zu den Primdrnormalen
Schwarzkdrperstrahler (fir die relative spektrale Leistungsverteilung) und Kryoradiometer (fir
die optische Strahlungsleistung) durchgefuhrt. Weiterhin wird gezeigt, dass die in dieser Arbeit
untersuchte absolute Einzelphotonenemission, abhdngig von der Anregungsleistung, durch-
stimmbar ist im Bereich zwischen 55 fW und 75 fW, was etwa 190 000 Photonen pro Sekunde
beziehungsweise 260 000 Photonen pro Sekunde entspricht.

Zudem wird die Abstrahlcharakteristik dieser Fehlstelle im Nanodiamanten untersucht, um ein
besseres Verstandnis fir die Wechselwirkung zwischen Emitter und umgebenden Medium zu
gewinnen. Hierflr werden sowohl Simulationen erstellt als auch Messungen durchgefiihrt, die
miteinander verglichen werden. Derartige Untersuchungen sind bereits fir andere Emitter

durchgeftuihrt worden, allerdings noch nicht fur Stickstofffehlstellen.



Abstract

Single-photon detectors play an important role in several applications. They are used for exam-
ple in the field of biology, medicine, astronomy as well as in quantum information technology
[1], [2]. However, this is currently not the case for single-photon sources. The main reason for
that is that nowadays there are no reliable and stable sources, which are adapted for the appli-
cation as a photon standard source in the field of radiometry or as a radiation source for the
guantum information technology [3].

The goal of this work is the determination of the applicability of single-photon emitters based
on nitrogen-vacancy centers in nanodiamond as a radiation source for the radiometry of small
photon fluxes. Furthermore, it will be discussed to what extend these sources are applicable for
metrology and radiometry. For that reason, a single-photon source based on a nitrogen-vacancy
center in a nanodiamond is absolutely characterized in terms of its absolute spectral photon flux
as well as its absolute spectral radiant flux, including a detailed measurement uncertainty
budget. The absolute characterization is realized via an unbroken traceability chain to the pri-
mary standards blackbody radiator (for the relative spectral power distribution) and cryogenic
radiometer (for the optical radiant flux). It is also shown, that the absolute single-photon emis-
sion is tunable, depending on the excitation power, in the range from 55 fW to 75 fW, which
corresponds to approximately 190,000 photons per second and 260,000 photons per seconds,
respectively.

In addition, the characteristic of the radiation is examined in order to get a better understanding
of the interaction between the emitter and the surrounding medium. For this purpose, simula-
tions as well as measurements are realized, that are compared against each other. Such investi-

gations were already carried out for other emitters but not thus far for nitrogen-vacancy centers.
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LOFD Low Optical Flux Detector

MPI Max Planck Institut

NA Numerische Apertur

NV-Zentrum  Stickstofffehlstellenzentrum (a. d. engl. ,,Nitrogen-Vacancy Center)

Pl Physik Instrumente

QKD Quantum Key Distribution

SIA Switched Integrated Amplifier

s0g. sogenannten

SPAD Single Photon Avalanche Diode

u. a. unter anderem

z.B. zum Beispiel

ZPL Nullphononenlinie (a. d. engl. ,,Zero Phonon Line®)
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1. Einleitung

Im Zentrum dieser Arbeit stehen Einzelphotonenquellen basierend auf Stickstoff-basierten
Fehlstellen in Nanodiamanten. Generell besitzen Einzelphotonenquellen ein breites Anwen-
dungsfeld. Sie sind beispielweise interessant fur die Biologie, fur die Realisierung von Quan-
tencomputer, fur die fundamentale Quantenmechanik [2], aber auch fir Quantenmetrologie [2],
[4] und Quantenkommunikation [4]. Grund hierfr ist, dass eine ideale Einzelphotonenquelle
nur einzelne Photonen aussendet und dabei die Mehr-Photonen-Aussendung unterdrtickt wird.
Sie gelten somit als vielversprechende Kandidaten, um als Standardquelle in der Quantenmetro-
logie, Quantenkommunikation und in den Grundlagen der Quantenmechanik verwendet zu wer-
den [4].

In der Metrologie gibt es Bestrebungen, die SI-Basiseinheit Candela tiber Einzelphotonenzah-
lung [5], [6], [7] neu zu realisieren. Sie sind aber auch relevant und wichtig fiir die Quanten-
kryptographie [8], [9], [12], bzw. genauer flr die Quantum Key Distribution [7], [8], (Quanten-
Schlisselverteilung [11]), denn die Sicherheit in der Quantenkryptographie und somit auch der
Quanten-Schlusseltbertragung beruht auf den Gesetzen der Quantenmechanik [8], [11], da ein
einzelner Quantenzustand nicht kopiert werden kann [9]. Das Auslesen (d.h. eine Messung)
fihrt zum Kollaps der Wellenfunktion [12], welche nicht rekonstruiert werden kann (,,No-Clo-
ning Theorem*). Damit wird zwar nicht das Abhdren verhindert, aber es wird ein Abhérer de-
tektiert [12], [13]. In der Praxis werden derzeit abgeschwachte Laser verwendet, die immer eine
Wahrscheinlichkeit haben, mehr als ein Photon auszusenden. Daher werden die mittleren Pho-
tonenzahlen klein gehalten, was wiederum zu leeren Pulsen fuhrt und einer damit verbundenen
schlechten Ubertragungseffizienz [14]. Das bedeutet, dass weder die Emission von einzelnen
Photonen nacheinander noch eine hohe Bit-Rate garantiert werden kann [9]. Die Verwendung
von Einzelphotonenquellen fiihrt daher zu einer Verbesserung der Sicherheit in der Quanten-
kryptographie [3], [15].

Hinsichtlich der Quantencomputer stellt die Verwendung von Einzelphotonenquellen den Vor-
teil dar, dass die Prozessorleistung deutlich erh6ht werden kann, denn Photonen sind potentiell
als Qubits geeignet [8].

Generell lasst sich sagen, dass die Einzelphotonen-Metrologie benétigt wird [3]. Denn momen-

tan ist die Entwicklung der Einzelphotonendetektoren der Entwicklung der Einzelphotonen-



quellen voraus [8]. Alle Bemihungen hinsichtlich der Entwicklung von Einzelphotonenele-
menten bendtigt die Unterstlitzung aus der Einzelphotonenmetrologie. Dabei ist ein Ziel eine
Verbindung zwischen der Einzelphotonen-Radiometrie, in der es moglich ist, die Photonen ab-
zuzéhlen, und der konventionellen Radiometrie zu schaffen [3].

Die Stickstoff-basierten Fehlstellen in Nanodiamanten sind vielversprechende Kandidaten als
Einzelphotonenquelle fir verschiedene Anwendungen, da sie bei Raumtemperatur photostabil
sind und auch nach mehrstundiger Bestrahlung mit Laserlicht nicht ausbleichen [9]. Sie werden
bereits als Biomarker [16] verwendet und sind als Lichtquelle fir hochauflésende ,,Scanning-
Probe-Microscopy* geplant [10].

Ein weiteres Ziel in der Verwendung von Einzelphotonenquellen ist Realisierung eines Quan-
tenstandards fur die Radiometrie und Photometrie, um die (spektrale) Strahlungsleistung und
die Lichtstéarke basierend auf einer Photonenzéhlung zu realisieren [17]. Denn wie auch schon
bei der Quantenkryptographie kommt heutzutage bei der Kalibrierung von Einzelphotonende-
tektoren ein stark abgeschwéchter Laser zum Einsatz [2]. Allerdings treten dabei zwei Probleme
zum Vorschein: Zum einen hat ein abgeschwéchter Laser immer eine gewisse Wahrscheinlich-
keit fir eine Photonenemission von mehr als einem Photon. Dies ist problematisch, da ein Ein-
zelphotonendetektor nicht den Photostrom detektiert wie ein analoger Detektor, sondern ledig-
lich das Ereignis des Eintreffens eines Photons in Form eines Pulses. Kommen jedoch zwei
oder mehr Photonen gleichzeitig bzw. innerhalb der Totzeit des Detektors an, so wird vom
Einzelphotonendetektor lediglich das Ereignis detektiert. Es gibt also nur einen Puls unabhan-
gig von der Anzahl der ankommenden Photonen [2]. Zum anderen hat der Detektor eine ge-
wisse Totzeit, in der keine Photonen detektiert werden kénnen. Dies hat zur Folge, dass die
Kalibrierung der Detektionseffizienz immer fehlerbehaftet ist und die Detektionseffizienz mit
zunehmender Photonenzahl abnimmt. Unter Verwendung einer idealen Einzelphotonenquelle
wird diese Fehlerquelle vermieden und die Detektionseffizienz ist unabhéngig von der Anzahl
der Photonen.

Ein Schritt in Richtung einer Standard-Einzelphotonenquelle soll mit dieser Arbeit unter der
Verwendung von Stickstofffehlstellen in Nanodiamanten gemacht werden. Es soll eine absolute
Quelle realisiert werden, deren Emission bekannt und riickfihrbar ist. Zudem soll die winkel-
abhangige Abstrahlcharakteristik untersucht werden, wie dies bereits fiir andere Quellen durch-
gefuhrt worden ist [18]-[21].



2. Theoretische Grundlagen

Im Zentrum dieser Arbeit stehen Einzelphotonenquellen basierend auf Stickstofffehlstellen in
Nanodiamanten. Wie der Name Einzelphotonenquelle schon beinhaltet, liegt der Kern in der
Realisierung einer Quelle, die nur einzelne Photonen aussendet. Ein Photon ist nach Referenz
[3] wie folgt definiert: Ein Photon ist eine elementare Anregung einer einzelnen Mode eines
quantisierten elektromagnetischen Feldes.

Photonen werden als masselose bosonische Quanten von elektromagnetischer Strahlung ange-
sehen [17], die die Energie E,, = hv tragen [3], [17]. Das Photon hatte seine erste Erwéahnung
1900 von Planck, 1905 von Einstein und 1923 von Compton [3]. Der Name Photon wurde durch
Lewis 1926 gepragt [3] und stammt vom griechischen Word ,,phos* ab, welches die Bedeutung
Licht hat [17].

In diesem Kapitel werden die theoretischen Grundlagen sowie der Stand der Forschung darge-

stellt, die fur die durchgefihrten Experimente relevant sind.

2. 1. Einzelphotonenquellen

Die Notwendigkeit und mdglichen Anwendungsgebiete von Einzelphotonenquellen wurden be-
reits in der Einleitung dargestellt. Allerdings wurde bisher noch nicht darauf eingegangen, was
eine ideale Einzelphotonenquelle ausmacht, welchen Anforderungen sie gerecht werden sollte
und welche Arten von Einzelphotonenquelle unterschieden werden kénnen. Dies soll an dieser
Stelle genauer ausgefthrt werden.

Die Anforderungen an einen Einzelphotonenemitter hangen von der Anwendung ab [13]. Die
Grundidee eines solchen Emitters besteht aus einer Quelle, die als Antwort auf einen Trigger,
der sowohl optisch als auch elektrisch sein kann, exakt ein Photon emittiert [15]. Die Emission
der einzelnen Photonen soll zu einer beliebigen Zeit geschehen, die der Benutzer festlegt. Dabei
betragt die Wahrscheinlichkeit fur die Emission eines einzelnen Photons 100 % und die Wahr-
scheinlichkeit fiir eine Multi-Photon-Emission 0 %. Die ausgesendeten Photonen sollen im Ide-
alfall ununterscheidbar sein [3], [13]. Um die Wiederholungsrate moglichst hoch zu gestalten

[3], sollte die Lebensdauer des angeregten Zustandes moéglichst klein sein [22]. Das bedeutet,
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dass die Lebensdauer in der GréRenordnung zwischen Pikosekunden und Nanosekunden liegen
sollte [13], da eine hohe Wiederholungsrate fir die praktische Anwendung benétigt wird [17].
Prinzipiell ist ein 2-Niveau-System gegenuber Systemen die ein oder mehrere zuséatzliche Ener-
gieniveaus ausweisen zu bevorzugen, insbesondere, wenn es zur Ausbildung eines metastabilen
Zustands, dem sog. ,,Shelving State, kommt, siehe Abbildung 2-1. [13]. Eine lange Lebens-
dauer im Shelving State fiihrt zu Erniedrigung in der Einzelphotonen-Emissionsrate und verur-
sacht Photon-Bunching [3]. Unter ,,Bunching* werden Intensitatsfluktuationen verstanden, die

sich als Haufung von Photonen auf3ern [23].

2-Niveau-System 3-Niveau-System
Angeregter Angeregter
Zustand Zustand

Metastabiler

Zustand
Fluoreszenz Fluoreszenz
Anregung v Anregung v
Grundzustand Grundzustand

Abbildung 2-1:  Schematische Darstellung eines 2- und 3-Niveau-Systems.

Zudem sollte ein idealer Emitter die Photonen stabil Gber einen moglichst langen Zeitraum ef-
fizient emittieren [14], [13], [24], wobei das Emissionsspektrum schmal [14], [13], [24] und
polarisiert sein sollte [13]. Idealerweise sollten die Kosten fiir Anschaffung und Betrieb einer
solchen Quelle gering sein [14] und der emittierte spektrale Bereich sollte kompatibel sein mit
dem spektralen Bereich der verwendeten optischen Fasern und Einzelphotonendetektoren [24].
Allgemein gilt fiir eine ideale Quelle, dass die emittierte (spektrale) Strahlungsleistung @ gleich
ist zu der Photonenenergie 4v multipliziert mit der Anzahl an emittierten Photonen pro Zeitein-
heit n/t [17]:

n
qb:?hv. (1)



Eine solche ideale Einzelphotonenquelle, die alle Kriterien erflllt, steht in der realen Welt nicht
zur Verfugung [3], [24] und Abweichungen zwischen Ideal und Realitat missen fir die Gestal-
tung des Experiments berticksichtigt werden [3]. Dementsprechend werden ja nach Anwen-
dungsgebiet wichtige Kriterien an einen Einzelphotonenemitter herausgestellt. So ist zum Bei-
spiel eine hohe Wiederholungsrate und Polarisation wichtig fir Anwendungen in der Quanten-
kryptographie [13] wéhrend fur praktische Anwendungen das Arbeiten bei Raumtemperatur,
Photostabilitat und eine hohe Helligkeit notwendig sind [25].

Hinsichtlich der Einteilung verschiedener Einzelphotonenquellen wird grundsétzlich zwischen
2 Arten von Quellen [1], den deterministischen und probabilistischen Quellen, unterschieden
[3]. Die deterministischen Quellen bestehen aus Einzel-Quantenemittern [1], dazu gehdren
Farbzentren, Quanten Dots (QD), einzelne Atome, einzelne lonen und Einzel-Molekile [3],
[17]. Zum Teil sind diese Quellen ,,on demand‘ [3], was bedeutet, dass diese einzelne Photonen
deterministisch aussenden. Zu den probabilistischen Quellen gehéren die sogenannten ,,heral-
ded Einzelphotonenquellen. Dabei handelt es sich um korrelierte Photonenpaare, die in einem
nichtlinearen Medium erzeugt worden sind [1]. Zu dieser Gruppe von Quellen gehoren Photo-
nenpaare, die aus ,,parametrischer Downconversion® (PDC) im Kristall und Wellenleiter, so-
wie aus ,,Four-Wave-Form-Mixing* in einer optischer Faser (FWM) erzeugt werden [3].

In der vorliegenden Arbeit wird mit Einzelphotonenquellen basierend auf Stickstofffehlstellen
in Nanodiamanten gearbeitet. Diese sogenannten NV-Zentren (,,Nitrogen-Vacancy Center)
sind Fehlstellen in Diamant und gehdren zu der Klasse der deterministischen Quellen. Grund-
legend gilt fur die Anregung solcher Quellen (und deterministischen Quellen allgemein [3]) im
einfachsten Fall ein 2-Niveau-Energie-System [3], [5]. Dabei wird durch den Trigger ein Elekt-
ron auf einen angeregten Zustand angehoben und die Quelle emittiert genau ein Photon nach
einer Zeit, die der Lebensdauer entspricht [15]. Dies ist schematisch in Abbildung 2-2 darge-
stellt.



1. Anregung: 2. Emission:

Angeregter Zustand Angeregter Zustand
A
 — —_—
Externe Photon
Anregung
\J
-9
Grundzustand Grundzustand

Abbildung 2-2:  Schema der Anregung eines deterministischen Einzelphotonenemitters im 2-Niveau
Energie-System gemaln [3].

2.1.1. Farbzentren im Diamant

Diamanten im Allgemeinen zeichnen sich durch ihre thermische Leitfahigkeit, ihre Harte [10],
[26] und hohe Debye-Temperatur [10] aus. Sie haben eine Bandluicke von 5,5 eV [14], [27] und
eine Ramanlinie bei 1332 cm™ [14], [28]. Zudem wurden im Diamanten bei einer Anregung
mit 532 nm Ein- und Zwei-Phonon-Raman-Streuungen bei 573 nm und zwischen 600 nm und
620 nm gefunden [29]. Es gibt nattrliche und kiinstlich hergestellte Diamanten, die in der Regel
Farbzentren aufweisen. Farbzentren beschreiben Punktdefekte in der Kristallstruktur, die in der
Lage sind, sichtbares Licht zu absorbieren. Dabei handelt es sich Ublicher Weise um Gitterfeh-
ler oder chemische Verunreinigungen [14]. Da der Diamant eine grofle Bandliicke aufweist,
besitzen Punktdefekte die Mdglichkeit gebundene elektronische Zustande innerhalb dieser
Bandliicke zu besetzen, was sich wiederum in optischen Ubergangen auBert [14]. Zudem wird
durch die starke Kristallbindung die Diffusion der Punktdefekte innerhalb des Diamanten ver-
hindert [14]. Dominate Verunreinigungen in Diamant sind durch Bor- und Stickstoffatome her-
vorgerufen [14].

Ein groRRer Vorteil von Farbzentren im Diamant liegt in der vorwiegend photostabilen Emission
und dem Arbeiten bei Raumtemperatur. Aufgrund dieses Vorteils wurden sie intensiv erforscht
[13].



Es hat sich gezeigt, dass infolge der groRen Bandliicke sehr viele Farbzentren méglich sind [14]
und es wurden eine Vielzahl optischer aktiver Defekte festgestellt [3], [10], [24], [27], [30].
Viele der Farbzentren haben ihre spektrale Emission im sichtbaren und infraroten Bereich [27].
Einige mogliche Farbzentren sollen an dieser Stelle genannt werden, da diese in der Literatur
haufig vertreten sind. So spielen neben den Stickstoff- und Silicium-Fehlstellen, Nickelbasierte
Farbzentren (NE8), Nickel-Silicium-Komplexe und Chrombasierte Farbzentren eine Rolle bei
der Entwicklung von Einzelphotonenquellen im Diamanten [17], [25]. Da die Zentren deutliche
Unterschiede aufweisen, soll im Folgenden nur auf die Stickstofffehlstellen (NV-Zentren) ge-

nauer eingegangen werden, da diese fur die vorliegende Arbeit relevant sind.

2.1.2. NV-Zentren

1957 wurde von Kaiser und Bond festgestellt, dass Stickstoff als hdufige Unreinheit in Diamant
auftritt [8]. Im Jahr 1997 wurde von Gruber et al. [31] die Fluoreszenz einzelner NV-Zentren
erstmalig mit einem konfokalen Mikroskop bei Raumtemperatur beobachtet. Die NV-Zentren
haben ein breites Anwendungsgebiet, das auch von ihrer Anzahl abhdngt. In der Biologie sind
beispielsweise mehrere Fehlstellen in einem Nanodiamant von Interesse, da diese das Potential
flr hochpréazise Magnetfeldmessung und Temperaturmessung haben [32], wéhrend einzelne
Stickstofffehlstellen im Diamanten u.a. Kandidaten fiir Festkdrper-Qubits sind [32]. In der Re-
gel werden fir Versuche an NV-Zentren synthetische Diamanten vom Typ 1b verwendet, die
gewohnlich gleichverteilt Stickstoffunreinheiten aufweisen [17], [29]. Die beiden géngigsten
Methoden zur Herstellung von Stickstofffehlstellen-basierten Einzelphotonenquellen sind ent-
weder durch Wachstumsprozesse oder durch lonenimplantation [25].

Generell ist ein NV-Zentrum wie folgt aufgebaut: In der Diamantstruktur aus Kohlenstoffato-
men hat sich ein substitutionelles Stickstoffatom inklusive benachbarter Fehlstelle angelagert
[17], [27], [10], [33], [29]. Der schematische Aufbau ist in Abbildung 2-3 veranschaulicht.



Abbildung 2-3:  Schematische Darstellung der Kristallstruktur mit einer Stickstofffehlstelle im Diaman-
ten [30].

Die optischen Eigenschaften der Stickstofffehlstellen im Nanodiamanten kdnnen beschrieben
werden als klassischer elektrischer Dipol, der sich innerhalb eines verlustfreien dielektrischen
Partikels befindet [34]. Durch die Anregung eines einzelnen Dipols kann nur ein Photon zu
einer Zeit emittiert werden [35]. Denn wird das Zentrum bzw. der Dipol durch Anregung auf
ein hoheres Energieniveau angeregt, verweilt in dem angeregten Zustand eine gewisse Zeit (Le-
bensdauer) und relaxiert anschlieend zurtick in den Grundzustand. Erst nach Erreichen des
Grundzustandes kann der Dipol wieder angeregt werden. Die Anregung erfolgt typischerweise
mit Laserlicht der Wellenldnge 532 nm [36].

Der Groliteil der Versuche an Diamantfehlstellen wurde an NV-Zentren durchgefiihrt [1], [25].
Dies ist auf die Vorteile der Stickstofffehlstellenzentren zuriickzufiihren. Ein grofRer Nutzen
besteht im Arbeiten bei Raumtemperatur [13], [32], [36]. Das NV-Zentrum ist eine stabile
Quelle zur Einzelphotonenerzeugung [32], die zuverlassig einzelne Photonen emittiert. Gene-
rell ist die Stickstofffehlstelle photostabil [3], [12], [37], [38], d.h. sie bleicht tiber langere An-
regungszeitraume nicht aus (keine ,,Bleaching*-Effekte). Im Gegensatz dazu bleichen beispiel-

weise organische Molekiile bei Raumtemperatur nach etwa 10° Emissionen aus und sind dann



unbrauchbar [29]. Das Zentrum ist auch bei hohen Temperaturen (500 °C) stabil in der Photo-
nenemission [24] und es ist moglich aufgrund der starken elektronischen Ubergange einzelne
Zentren zu detektieren [10].

Wie bereits herausgestellt wurde, ist bisher keine perfekte Einzelphotonenguelle bekannt. Dem-
entsprechend weisen Stickstofffehlstellen im Diamant auch Nachteile auf. Dazu gehdrt, dass
die Emission der NV-Zentren in der Regel nicht ununterscheidbar ist [3] bzw. nur unter grofiem
Aufwand und mit geringerer Effizienz zu realisieren ist [39]. Sie weisen ein sehr breites Emis-
sionsspektrum im Bereich von etwa 600nm bis 850nm auf, siehe Abbildung 2-4 [3], [8], [25],

[38], was auf eine starke Elektron-Phonon-Kopplung zuriickzufiihren ist [24].
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Abbildung 2-4:  Spektrale Verteilung eines Sickstofffehlstellenzentrums im Nano- und Bulkdiamant

[10].

Die starken Phononenseitenbanden treten selbst bei kryogenen Temperaturen auf [27], [40]. In
Abbildung 2-5 zeigen sich die Phononenseitenbanden sowohl des NV~ als auch des NV°-
Zentrums (NV-, NV°: Erklarung folgt) bei 10 K.
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Abbildung 2-5:  Spektrale Verteilung der NV-Emission bei einer Umgebungstemperatur von 10 K [27].

Bei NV-Zentren im Diamant mussen 2 Dinge unterschieden werden. Zum einen betrifft dies
die GroBe des umgebenden Diamanten. Dabei wird zwischen Nanodiamant und ,,Bulk“-Dia-
mant unterschieden, wobei Nanodiamanten in der Regel kleiner als 250 nm sind. Die zweite
Unterscheidung betrifft den Ladungszustand des NV-Zentrum, hier wird zwischen NV° und
NV~ unterschieden. Auf beide Unterscheidungskriterien soll im Folgenden genauer eingegan-
gen werden.

Die GroRe des umgebenden Diamanten hat Auswirkungen auf den Brechungsindex, welcher
seinerseits die Emission des NV-Zentrums beeinflusst. Der Brechungsindex von Diamant be-
tragt n = 2,43 (bei 534 nm [41]). Dies fuhrt in der Regel zu einer geringen Einfangeffizienz der
Emission aufgrund des groRen Anteils der Emission, die wegen der inneren Totalreflexion den
Diamanten nicht verlassen kann [3]. Fur Farbzentren in Nanodiamanten, die etwa 40 nm grof3
sind, ist die Brechung nicht relevant, da die Ausdehnungen des Nanodiamanten im Sub-Wel-
lenlangenbereich liegen [3], sie sind also kleiner sind als die Anregungswellenlange. Es kann
davon ausgegangen werden, dass die interne totale Reflexion bei NanodiamantgroRen bis
100 nm umgangen werden kann [8]. Eine Aufnahme zweier Nanodiamanten mittels Raster-
elektronenmikroskop (SEM) ist in Abbildung 2-6 dargestellt.

Auf die mittlere Lebensdauer des NV-Zentrums wirkt sich die GroRe des umgebenden Diaman-
ten insofern aus, als das Fehlstellen in Nanodiamanten eine langere Lebensdauer aufweisen als
solche im Bulkdiamanten [36]. Diese betragt im Nanodiamanten etwa 21 ns bis 25 ns [36], [42],
wahrend sie im Bulk etwa 12 ns betrégt [36], [42]. Dies ist zurtickzufiihren auf den effektiven

Brechungsindex, welcher umgekehrt proportional zur Lebensdauer ist [43] und abhéngt vom
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sogenannten ,,Filling Factor“. Der Filling Factor entspricht dabei dem Anteil der Fehlstelle
zum umgebenden Medium [44], [45].

Weiterhin ist zu beobachten, dass die Helligkeit bei Nanodiamanten gleicher GroR3e variiert,
ebenso variieren die Zerfallsraten des strahlenden und nichtstrahlenden Zerfalls [37]. Es wurde
zudem festgestellt, dass die Lebensdauer unabhéngig von der Anregungswellenlange ist und
dass die Variationen der Lebensdauer bei gleicher Grof3e auf Unterschiede im Nanodiamanten
zurlck zu flhren sind, sie ist individuell fir NV-Zentren [36]. Generell lasst sich aber auch
sagen, dass die Verteilung der Lebensdauern stark durch Unreinheiten in lokaler Ndhe zum

Diamanten und durch Oberflacheneffekte beeinflusst wird [36].

100 nm

Abbildung 2-6:  SEM Bilder von Nanodiamanten [25].

Bei Stickstofffehlstellen sind 2 mdgliche Ladungszustdnde zu beobachten: der neutrale und der
negative Zustand [17], welche auch als NV° und NV- bezeichnet werden [13]. Die beiden La-
dungszustande lassen sich anhand der Lage der Nullphononenlinie (engl. ,,Zero Phonon Line )
im Spektrum unterscheiden. Die Nullphononenlinie im neutralen Ladungszustand liegt bei ca.
575 nm [27], [46], wéhrend der Nullphononeniibergang bei NV~ bei ca. 637 nm zu finden ist
[17], [27]. Bei Raumtemperatur schliet sich jeweils ein etwa 120 nm breites begleitendes Pho-
non-gestutztes Rekombinationsband an [17]. Die verschiedenen NV-Zentren unterscheiden
sich auch beztglich ihrer mittleren Lebensdauern. Die neutralen Zentren in Nanodiamanten
weisen langere Lebensdauern von bis zu 29 ns auf, wahrend bei negative geladenen Fehlstellen
eine kirzere Lebenszeit von etwa 21 ns — 25 ns zu beobachten ist [36].

Es wurde zudem ein Zusammenhang zwischen der GroRe des umgebenden Nanodiamanten und
dem Ladungszustand der Fehlstelle festgestellt. Es zeigte sich, dass NV-Zentren, die von einem

Diamanten umgeben sind, der gréRer als 70 nm ist, zu ca. 90 % negativ geladen sind [47].
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AuRerdem konnte gezeigt werden, dass der Ladungszustand der neutral geladenen NV-Zentren
durch die Anregungsleistung verandert werden kann. Bei schwachen Anregungsleistungen un-
ter 0,5 mW verbleibt ein neutrales Zentrum neutral. Steigt die Anregungsleistung an, kann ne-
ben der NV°-ZPL auch die NV--Nullphononenlinie erscheinen. Es gibt nur wenige neutrale
Zentren, die auch bei héheren Anregungen neutral bleiben [46]. Im Gegensatz dazu verbleibt
ein bei geringer Anregungsleistung negativ geladenes NV-Zentrum negativ auch bei héheren
Anregungsleistungen [46]. Aufgrund der moglichen Anderung des Ladungszustands und der
damit verbundenen Anderung des Spektrums ist die Photostabilitat von neutralen Zentren unter
Vorbehalt zu sehen.

Es unterscheiden sich sowohl die Lage der Nullphononenlinie bei neutralen und negativen NV-
Zentren [46] als auch die Energieniveauschemata selbst. Generell gilt zwar die Annahme, dass
NV-Zentren sich Uber ein 3-Niveauenergie-Schema annahern lassen [3]. Allerdings spielt der
dritte, metastabile Zustand, der sogenannte Shelving State, bei neutralen NV-Zentren keine we-
sentliche Rolle [46], wahrend dieser Zustand fur die Beschreibung von NV~ deutliche Auswir-
kungen hat [46]. Somit kann NV° durch ein 2-Niveauenergie-Schema angenahert werden und
NV durch ein 3-Niveauenergie-Schema [13], [36]. Flr das negative NV-Zentrum muss aller-
dings noch ergénzt werden, dass die Beschreibung mit dem 3-Niveauenergie-Schema erst fir
hohere Anregung zum Tragen kommt, da der Einfluss des Shelving State mit wachsenden An-
regungen starker ausgeprégt ist [46].

Da fir diese Arbeit in der Regel negativ geladene NV-Zentren verwendet worden, soll an dieser
Stelle lediglich das Energieniveau-Schema von NV vorgestellt werden. In diesem Zustand sind
Grundzustand und angeregter Zustand Triplets [8] (gilt auch fur NV°). Der angeregte 3E-Zu-
stand und der Grundzustand 3A splitten sich in 3 Spinquantenzustinde mit ms = +1 und 0 auf,
siehe Abbildung 2-7 bei 5,6 peV und 2,9 peV [17]. Ein weiterer Zustand, der metastabile Zu-
stand A, ist vorhanden, allerdings ist dessen genaue energetische Lage nicht bekannt [17]. Die-
ser Zustand &uRert sich z. B. in der Erhéhung der Korrelationsfunktion 2. Ordnung bzw. g®(z),
welche im nédchsten Kapitel genauer erklart wird [17].
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Abbildung 2-7:  Energieniveauschema eines NV--Zentrums [17]. Die Spinquantenzustande mit m, =
+1 sind bei Abwesenheit eines dulReren magnetischen Feldes entartet [48].

2. 2. Photonenzahlverteilung

Um die statistische Natur der Photonenzahlverteilung eines Lichtfeldes fassen zu kénnen, sind
zahlreiche Experimente konzipiert worden. Alle hatten das Ziel einzelne Photonen anzahl- und
zeitabhangig zu z&hlen. Das Resultat aus diesen Experimenten ist, dass die Statistik der Emis-
sion von der Lichtquelle abhangt [49]. Zwei Extremfélle konnen dabei unterschieden werden.
Dies sind zum einen kohérentes Licht und zum anderen chaotisches Licht [49].

Kohérentes Licht beschriebt eine monoenergetische ebene Welle. N&herungsweise kann ein
stabilisierter Laser eine solche koharente Quelle abbilden. Thermische Quelle, wie beispiels-
weise eine Gluhlampe zahlen zu den chaotischen Lichtquellen [49].

Beim Ubergang von der klassischen elektromagnetischen Welle hin zu einzelnen Photonen
kann zudem eine Unterscheidung hinsichtlich einer klassischen Lichtquelle und einer nichtklas-
sischen vorgenommen werden [50].

Wahrend thermisches Licht einer klassischen Lichtquelle entstammt, wird das Licht aus einer

Einzelphotonenguelle als nichtklassisch bezeichnet. Eine genaue Unterscheidung wird Mithilfe
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der Korrelationsfunktion 2. Ordnung, siehe Kapitel 2. 2. 1. vorgenommen. Diese Funktion er-
maoglicht die Unterscheidung bzw. Charakterisierung von Photonenquellen [3]. Auf diese
Weise kann beispielweise ein wichtiges Kriterium fur Einzelphotonenquellen geprift werden,

namlich die Unterdriickung von Zwei- oder Mehr-Photonen-Emissionen [50].
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Abbildung 2-8:  Photonenstatistik fur verschiedene Lichtquellen; a) thermisches Licht; b) Laserlicht; c)
Einzelphotonenemission [51].

Eine Ubersicht tiber die verschiedenen Photonenstatistiken ist Abbildung 2-8 dargestellt. Das
thermische Licht folgt der Bose-Einstein-Verteilung [12]. Die folgende Gleichung gibt die
Wahrscheinlichkeit an, n Photonen in einem Lichtfeld zu finden [23], [50]:

an

AT mim’ (2)

p(n) =

dabei ist n der Mittelwert der Photonenzahl. Abbildung 2-9 zeigt, dass das Maximum dieser
Verteilung bei n = 0 liegt, was bedeutet, dass es wahrscheinlicher ist, kein Photon zu detektieren
als eine ganz bestimmte endliche Zahl von Photonen [23]. Generell ist die Photonenzahl starken
Schwankungen unterworfen, was auf die Intensitatsfluktuationen zurtickzufihren ist, die sich

wiederum als ,,Photonenklumpen* - dem sogenannten Bunching — &ul3ern [23].
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Abbildung 2-9:  Wahrscheinlichkeitsverteilungen der Anzahl der Photonen der verschiedenen Quel-
len. Die durchschnittliche Photonenanzahl der thermischen und der nicht-klassischen
Quelle liegt bei 1; fiir die koharente Lichtquelle ist die durchschnittliche Photonenzahl
mit “n“ betitelt und fir zwei Félle angegeben [12].

Dagegen folgt das koharente Licht, zu dem Laserlicht gez&hlt wird, der Poisson-Verteilung
[17], [8], [12], [13], [23]. Demnach ist die Wahrscheinlichkeit fur einen Erwartungswert 7 n
Photonen zu erhalten [8]:

nte ™

p(n) = mat (3)

Diese Verteilung zeigt ein deutliches Maximum um den Erwartungswert, wobei die Verteilung
deutlich schmaler ausgepragt ist. Um beispielweise mit einem Laser eine moglichst geringe
Mehr-Photonen-Wahrscheinlichkeit zu erzielen, werden Laser fir solche Anwendungen mit
durchschnittlichen Photonenrate von i < 0,1 betrieben, wodurch am Hé&ufigsten kein Photon
enthalten ist [12].
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Der Ubergang von koharentem Licht zum nichtklassischen Licht, welches der Sub-Poisson-
Verteilung folgt [13], erfolgt tber die Unterdriickung des leeren Zustands in der Poisson-Ver-
teilung [12]. Die Verteilung wird noch schmaler ist als die der Poissonverteilung. Es werden
nur einzelne Photonen bzw. eine definierte Anzahl von Photonen emittiert in einem zeitlichen

Abstand 7, es kommt also zum ,,Antibunching “ [23].

2. 2. 1. Korrelationsfunktion 2. Ordnung

Zur Beschreibung der Korrelationsfunktion 2. Ordnung muss zuerst geklart werden, was unter
Kohérenz (1. und 2. Ordnung) zu verstehen ist. Bei Kohérenz wird in erster Linie zwischen
raumlicher und zeitlicher Kohérenz unterschieden [49]. Die Kohérenzzeit ist dabei ,,das durch-
schnittliche Zeitintervall, in der die Lichtwelle in einer vorgesehenen Weise schwingt ...« und
,Je langer die Kohédrenzzeit [der Strahlung], desto groBer ist die zeitliche Kohérenz* [49]. Unter
der Kohédrenzlénge versteht man ,,die [...] riumliche Ausdehnung, iiber die eine Lichtwelle in
einer regelmaRigen, vorhersagbaren Weise oszilliert, ...* [49].

Die Kohérenz 1. Ordnung beschreibt Interferenzmuster, die durch raumliche und zeitliche Kor-
relation hervorgerufen worden sind [50], wéahrend die Kohdrenz 2. Ordnung die Korrelation der
zeitlichen Intensitét beschreibt, die sich durch die Photonenzahl zu einem bestimmten Zeitpunkt
ausdruckt [50].

Die Messung der Korrelationsfunktion 2. Ordnung, der sog. g?(z)-Funktion, stellt dabei das
Standardwerkzeug zur Charakterisierung von Quantenemittern und den Standard beim Einzel-
photonennachweil in der Quantenoptik dar [50]. Die g®(z)-Funktion wird mithilfe der Anzahl
der Photonen ermittelt [13], [15], [50].

Die Berechnung der g®(z)-Funktion ergibt sich aus dem Erwartungswert "(...)" der Intensitét
zu einem Zeitpunkt I(t) und der zeitlich verzogerten Intensitat 1(t+z7) [9], [12], [13]

(I®I(t + 1))

970 = iop

(4)

Fir den klassischen Fall einer thermischen Lichtquelle gilt fiir die Intensitatskorrelationsfunk-
tion (12) > (I)? [12], [50]. Denn es gilt zum Zeitpunkt z = 0 [50]

2
(I1(t) 2)2
(I1(8))
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Zur Betrachtung des nichtklassischen Falls, wird die klassische GroRe der Intensitat 1(t) und
I(z+7) durch Vernichtungs- und Erzeugungsoperatoren (a* und &) ersetzt und man erhélt aus
Gleichung (4 ) die quantenmechanische Korrelationsfunktion 2. Ordnung [50]:

@@®att+na+0aw)

@) = 6
97 @ ey )
Diese kann fir den Fall = = 0 vereinfacht werden zu [50]
(atataa)
@) = — 7
9D(0) ==z (7)

Unter Einbeziehung der Vertauschungsrelationen aat — ata = 1 kann Gleichung ( 7 ) wie

folgt geschrieben werden [50]:

An? — (7)
@) = -7 8
dabei ist An? die Varianz der Photonen (An? = (A2) — (A)?) [50].
Die Varianz fur die Verteilung des thermische Licht ergibt sich wie folgt [23], [50]:
2
an? = (72) = (@) = ) P(wn? = () P(mn) =7+ 7. (9)

Daraus kann nach Gleichung ( 8 ) die Korrelationsfunktion 2. Ordnung fiir eine thermische

Lichtquelle zum Zeitpunkt z = O fiir beliebige n bestimmt werden [50]

gl(jazssisch(o) =2. ( 10 )

Das bedeutet, dass die aufeinanderfolgenden Photonen starke Korrelationen aufweisen, was als
Bunching bezeichnet wird [13], [50].

Fir Licht, welches der Poissonverteilung folgt, wurde gezeigt, dass das Maximum um den Er-

wartungswert liegt. Die Varianz ist gleich dem Erwartungswert [23], [50]

Ay = (An)°. (11)
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Eingesetzt in Gleichung ( 8 ) ergibt sich daraus die Korrelationsfunktion 2. Ordnung fir eine

koharente Lichtquelle fur beliebige Photonenzahlen n [50]:

gl(j))hérent(o) =1. ( 12 )

Die Untergrenze fiir klassisches Licht liegt bei g@(0) = 1. Dementsprechend gehdrt kohérentes
Licht, wie beispielsweise Laserlicht, zum klassischen Licht [50].
Fur Licht mit () = n und n ungleich 0 ergibt sich aus Gleichung ( 8 ) [13], [15], [45]:

_nn-1) 1
g?(0) == —=1-_ (13)

Es ergeben sich Werte Kkleiner als die klassische Untergrenze g®(0) = 1, was der Grund ist,
warum solches Licht als ,,nichtklassisch bezeichnet wird [50]. Fir n = 1 ergibt sich g (0) =
0.

Eine ideale Einzelphotonenquelle sollte genau den Wert g (0) = 0 annehmen [17], da dies der
Emission von genau einem Photon entspricht. Sendet eine Quelle 2 Photonen aus, steigt der
Wert auf g (0) = 0,5. Daher wird als Minimumanforderung fir eine Einzelphotonenquelle

ein Wert fir die Korrelationsfunktion 2. Ordnung gesetzt, der kleiner ist 0,5 [13].

Korrelator
Start | —
S LT a
Y/ Stopp
]
.
)]
a)
Einzelphotonen- Detektor
quelle
Strahlteiler

Abbildung 2-10: Schematische Darstellung des Hanbury-Brown and Twiss Interferometers.
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Die Messung der Korrelationsfunktion 2. Ordnung erfolgt mit dem Hanbury-Brown and Twiss
Interferometer, kurz HBTI [4]. Es wurde von Hanbury-Brown und Twiss 1954 entwickelt [52]
und gilt heutzutage als das Standardverfahren um Ruckschlisse auf die Photonenstatistik des
Lichts ziehen zu kénnen [13]. So kann mit dem HBTI eine Aussage getroffen werden, ob es
sich bei der Lichtquelle um einen klassischen oder nicht-klassischen Emitter handelt. Das Licht-
feld bestrahlt einem 50/50 Strahlteiler und wird anschlieend durch 2 Detektoren detektiert
[50]. Die beiden Detektoren miissen eine sehr kurze Integrationszeit aufweisen, um die Korre-
lationsfunktion 2. Ordnung einer Einzelphotonenquelle abbilden zu kénnen. Einer der beiden
Detektoren startet die Zeitmessung wéhrend der zweite Detektor die Messung stoppt. Die zeit-
lichen Abstéande zwischen Start und Stopp werden ber langere Zeit aufgezeichnet. Anhand
dieser Daten kann dann die Korrelationsfunktion 2. Ordnung konstruiert werden. Der schema-
tische Aufbau ist in Abbildung 2-10 dargestellt.

Bei dieser Messung ist zu beachten, dass trotz einer idealen Quelle ein Wert flr die Korrelati-
onsfunktion 2. Ordnung ermittelt werden kann, der groRer ist als null. Dies ist auf negative
Einfllsse in der Messung zuriickzufthren. Ein wesentlicher Punkt stellt dabei die Hintergrund-
strahlung da. Im Fall von Farbzentren in Diamant kommt der GroRteil der Hintergrundstrahlung
aus dem Diamanten selbst. Zudem spielen Unsicherheiten im Timing des Messaufbaus wie der
Jitter eine wesentliche Rolle [53]. Der Jitter bezeichnet die zeitliche Varianz der Registrierung
der Photonen im Detektor [54].

Aulerdem muss beachtet werden, dass bei einem 3-Niveau-Energie-System, wie dem des
NV -Zentrums, die Korrelationsfunktion 2. Ordnung bei schwachen Anregungsleistungen
nahezu 0 ist, wéhrend bei starkeren Anregungen der Shelving State starker zum Tragen kommt
und die Korrelationsfunktion 2 Ordnung tber einen Wert von 1 hinaus gehen kann und fur

grolRere Verzogerungen 7 > 0 zu 1 zerfallt [9], siehe Kapitel 2. 2. 2.

2. 2. 2. Korrelationsfunktion 2. Ordnung fur das 3-Niveau-System

Es hat sich herausgestellt, dass die Beschreibung des NV-Zentrums mit Hilfe eines 2 Ni-
veauenergie-Systems unzureichend ist, insbesondere bei starkeren Anregungsleistungen [29]

und bei negativ-geladenen Stickstofffehlstellenzentren [13], [46]. Daher soll an dieser Stelle
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die Korrelationsfunktion in Abhangigkeit der Verzdégerungen z flr ein 3-Niveauenergie-System

vorgestellt werden. Eine solches System ist in Abbildung 2-11 schematisch dargestelit.

A 4

I ].

Abbildung 2-11: 3-Niveau-System als Berechnungsgrundlage fir die Korrelationsfunktion 2. Ordnung
nach [29].

Die Herleitung der analytischen Ausdrucks fir die Korrelationsfunktion 2. Ordnung erfolgt
nach Referenz [29]. Die Grundlage bildet die Populationsdynamik welche anhand des 3-Ni-
veau-Energie-Schemas aufgestellt werden kann:

01 —k1, ko4 0 01
02 | =| kiz —ka1—kyz ks || 02 (14)
é3 0 k23 _k32 Q3

Die Populationsdynamik beinhaltet alle moglichen Ubergénge, vernachlissigt aber den Uber-
gang vom metastabilen Zustand in den Grundzustand. Diese Vernachlassigung kann vorgenom-
men werden, da die Ubergangsrate aus diesem Zustand drei GroRenordnungen Kkleiner ist als
die anderen Ubergangsraten [29]. Die Anfangsbedingungen fiir diesen Prozess sind ein gefiillter
Grundzustand mit g, = 1 und leere Zusténde auf den Niveaus 2 und 3, ausgedriickt durch g, =
03 =0.

Die Emissionswahrscheinlichkeit eines Photons ist proportional zu g,, daher kann die Korrela-

tionsfunktion 2. Odnung bestimmt werden aus g, (t — ) [29]:

9P @) =1+ e + cze™ /7, (15)

Die Konstanten und Zerfallszeiten sind dabei wie folgt definiert:
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2

T2,3 -,
A+ |A*—4B

_ (A —13k32)
2 T kap(t2—13) (16)
C3 = -1- Cy,

A=k12+k21+k32+k23,
B = kizka3 + kigksy + Kaiks; .

c

Die Amplitude c; und die Anstiegszeit bzw. Lebensdauer 7> charakterisieren die Kinetik zwi-
schen Grundzustand und angeregtem Zustand. Wahrend c3 und z3 der Population und der Le-
bensdauer des metastabilen Zustands entsprechen [55], [56].

Es hat sich gezeigt, dass mit hheren Anregungsleistungen der metastabile Zustand starker an-

geregt wird und es zum Bunching fir T # 0 kommt [53].

2. 3. Konfokale Mikroskopie

Erste Versuche zur Umsetzung zur konfokalen Mikroskopie wurden 1951 von J. Z. Young und
F. Roberts und 1957 durch M. Minsky durchgefuhrt [57]. 1957 liel sich Marvin Minsky das
konfokale Mikroskop patentieren [58]. Der Name des Mikroskops ergibt sich aus der Uberein-
stimmung von Anregungs-und Detektionsfokus [26]. Mit der Erfindung des Lasers konnten
viele Probleme behoben werden und 1969 entwickelten P. Davidovits und M. D. Egger ein
Laser-basiertes konfokales Laser-Scanning-Mikroskop [57]. Entscheidend bei der konfokalen
Mikroskopie ist die selektive Anregung und Detektion eines Objekts, wie beispielsweise eines
Einzelphotonenemitters [59].

Im konventionellen Mikroskop wird die Abbildungsqualitat maRgeblich durch die Optik be-
stimmt, wahrend beim konfokalen Mikroskop sowohl die Optik als auch die Blende (das soge-
nannte ,,Pinhole ©) eine wichtige Rolle spielen [60]. Die Objektivlinse bestimmt die Vergrolie-
rung, das Sichtfeld sowie die Auflésung. Die Qualitat der Objektivlinse hat Einfluss auf die
Transmission, den Bildkontrast und die Aberration des Bildes [61].

Die Basiselemente des konfokalen Mikroskops sind Objektivlinse, Blende und Lichtquelle

bzw. Anregung [60], [61]. Ein essentieller Bestandteil davon ist die konfokale Blende, dessen
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Durchmesser festlegt, wieviel Licht aulRerhalb der Fokusebene ausgeblendet wird [60]. Damit
unterdruckt die Lochblende Streulicht, welches lateral und axial aullerhalb des Fokus liegt [26].
Die Bilderzeugung erfolgt punktweise [61]. Dabei wird eine Probe mit einem Laserstrahl
schrittweise (in der x-y-Ebene) abgerastert. Die Fluoreszenz, emittiert von der Probe, wird auf
die Koordinaten des Abtastung bezogen detektiert und digital verarbeitet [60].

Die Vorteile der konfokalen Mikroskopie sind vielféaltig. Zum einen ist diese Form der Mikro-
skopie inharent tiefendiskriminierend. So kann beispielsweise aus einer dicken Schicht von
100 um ein optischer Schnitt von 500 nm Stéarke abgebildet werden [60]. Zudem liegt ein wei-
terer groRBer Vorteil in der Streulichtunterdriickung [60] und im hohen Kontrast [60], [61]. Es
treten aullerdem keine Speckles auf [61].

Es wird in zwei verschiedene Formen der konfokalen Mikroskopie unterschieden: das konfo-
kale Transmissionsmikroskop und das konfokale Reflexionsmikroskop [26].

Die grundsatzliche Funktionsweise ist in Abbildung 2-12 fir ein konfokales Transmissions-

mikroskop dargestellt.

Ob, Ob,

Abbildung 2-12: Aufbau konfokales Transmissionsmikroskop [26].

Anhand der Darstellung in Abbildung 2-12 zeigt sich, dass die Brennpunkte der beiden Objek-
tivlinsen (Oby und Oby) auf einen Punkt zusammenfallen und an diesem Punkt befindet sich
das zu untersuchende Objekt (O). Die Blende (B) lasst nur die Emission durch, die vom Objekt
ausgeht. Licht, welches aus anderen Bereichen kommt, wird an der Blende geblockt (gestri-
chelte Linie). Somit kann nur Licht vom Objekt selbst die Blende passieren und vom Detektor
(D) detektiert werden.
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Im zweiten Fall des konfokalen Mikroskops erfolgt die Anregung der Probe und die Einsamm-
lung der Emission mit demselben Mikroskopobjektiv. Um einen solchen Aufbau zu gewahr-
leisten, wird ein dichroitischer Spiegel verwendet [59], sodass die Anregungswellenlédnge an
diesem reflektiert wird und die Emission durch diesen transmittiert wird. Bei der zu untersu-
chenden Emission kann es sich um Fluoreszenz vom Objekt handeln. Dies ist der Fall bei der
Untersuchung von Einzelphotonenemittern, das konfokale Mikroskop kann dann als konfokales
Fluoreszenzmikroskop verstanden werden.

Der in Abbildung 2-13 dargestellte Strahlenverlauf im konfokalen Mikroskop ist wie folgt: La-
serlicht wird unter Verwendung eines dichroitischen Spiegels umgelenkt und mit Hilfe eines
Mikroskopobjektivs auf das zu untersuchende Substrat fokussiert. Das Fluoreszenz-Signal von
der Probe wird mit demselben Mikroskopobjektiv eingesammelt. Da nur auf einen Punkt auf
der Probe fokussiert wird, kann auch nur von diesem einen Punkt Information in Form von
Fluoreszenz gewonnen werden. Um einen Ausschnitt der Probe untersuchen zu kénnen, muss
daher entweder die der Anregungsstrahl positionierbar sein oder die Probe muss beweglich ge-
lagert werden (beispielsweise unter Verwendung eines Piezo-Verschiebetischs) [9], [29], [62],
[63]. Es ist aber auch mdglich das Objektiv mit Hilfe eines Piezo-Verschiebetischs zu bewegen
[26].
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Abbildung 2-13: Darstellung des konfokalen Mikroskopaufbaus; die gestrichelte rote und blaue Linie
zeigen den Strahlengang zweier nicht-fokalen Ebenen [62].

Das Fluoreszenzsignal wird durch das Mikroskopobjektiv kollimiert und passiert den dichroi-
tischen Spiegel, da die Wellenldnge der Fluoreszenz sich von der Anregungswellenlédnge un-
terscheidet und somit nicht durch den Spiegel reflektiert wird. Das Fluoreszenzsignal wird dann
mit Hilfe einer Linse auf eine Aperturblende (konfokale Blende) fokussiert und hinter der
Aperturblende befindet sich der Detektor. Die Blende ist daftir verantwortlich, dass hauptséch-
lich nur Licht aus der Fokusebene den Detektor erreicht. Licht aus anderen Ebenen wird durch
die Blende weitestgehend blockiert (siehe rot und blau gestrichelte Linie). Somit haben konfo-
kale Mikroskope eine gute Auflésung beziglich der z-Achse bzw. der Hohe [60], [62]. Zudem
wirkt die Blende Streulicht-unterdriickend, was wiederum den Kontrast steigert [60].
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2. 4. Antennenstrukturen

Die Abstrahlung der Emission eines Quantenemitters erfolgt in erster Naherung als Dipolstrah-
lung in 47-Raumwinkel [18]. Diese sehr divergente Abstrahlung wirkt sich negativ auf die Ein-
sammeleffizienz aus [19], [64]. In Hinblick auf zukiinftige Anwendungen werden daher L&sun-
gen gesucht, die die Abstrahlcharakteristik hinsichtlich der Einsammeleffizienz optimieren.
So wird beispielsweise an optischen Antennenstrukturen gearbeitet, die die Emissionsrichtung
abéndern [64], was sich wiederum positiv in einer Erhohung der Einfangeffizienz &ufert [18].
Die Anderung der Emission ist dabei als eine Umverteilung der Strahlungsleistung in einen
Raumwinkel zu verstehen und die Emission aus diesem Raumwinkel kann idealerweise mit
einem Mikroskopobjektiv eingefangen werden [18].

Optische Antennen bestehen aus dielektrischen und metallischen Nano-Strukturen. Sie lenken
die Emission von Emittern, die sich innerhalb der Nahfeld-Distanz zur Antenne befinden [64].
Man unterscheidet strukturierte und unstrukturierte Antennenstrukturen. Unter strukturierten
Antennen versteht man beispielweise Gold-Nano-Offnungen, die umrandet sind von periodi-
schen Materialwellen und zu den unterstrukturierten Strukturen gehdren ebene Gold- oder Sil-
berfilme [64].

Entscheidend fiir die gesteuerte Emissionsrichtung ist die Nahfeld-Interaktion zwischen Emit-
ter und optischer Antenne, denn sie modifiziert das Strahlungsmuster. Dabei wird die Interak-
tion dominiert durch die Antennencharakteristik [20].

Im Folgenden soll auf die Berechnung und die Messung der winkelabhdngigen Emission in

Zusammenhang mit einer dielektrischen Schicht eingegangen werden.

2. 4. 1. Berechnung der winkelabhangigen Emissionsverteilung

Die Berechnung fur die Emission einer Dipolstrahlung, welche durch eine dielektrische Schicht
beeinflusst wird, erfolgt nach Referenz [65]. Der Dipol wird zunéchst als senkrecht auf einer
dielektrischen Schicht, welche das Medium 2 darstellt, stehend betrachtet. Dabei befindet sich
der Dipol vollstandig in Medium 1. Medium 2 ist optisch dichter als Medium 1. Zur besseren
Verstandlichkeit zeigt Abbildung 2-14 die Lage des Dipols bezuglich der umgebenden Medien.
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180° Ny

Abbildung 2-14: Schematische Darstellung des Dipols und der umgebenden Medien.

Da sich der Dipol senkrecht auf der Grenzflache zwischen den beiden umgebenden Medien
befindet, strahlt dieser die Emission rotationssymmetrisch um die z-Achse ab [65]. Daher muss
die Berechnung lediglich von 0° bis 180° durchgefuhrt werden. Der Winkelbereich zwischen
0° und 90° ist durch Medium 2 geprégt, welches einen Brechungsindex nz besitzt. Da Medium 2
optisch dichter ist als Medium 1 (n, > n,;) kommt es ab einem kritischen Winkel zur Totalre-
flexion innerhalb von Medium 2. Der kritische Winkel « berechnet sich wie folgt aus den

Brechungsindizes n1 und nz der Medien 1 und 2 [65]:

Xg= arcsin <%) = arcsin <%) ) (17)
2
wobei
_ I
n= - (18)

Fur einen Emissionswinkel zwischen 0° und dem kritischen Winkel (0° < a;; < ak) kann ein

Winkel a, definiert werden

agz = arcsin(n sin(ag,)) - (19)

Die magnetische Dipolkomponente Py, bestimmt sich fur diesen Winkelbereich nach [65] zu:

3 n®sin?(2ag,)

~8n (cos(agy) + ncos(agy))?

(20)

PmGl

und die elektrische Dipolkomponente P, ;1 zu:
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3 n®sin?(2ag,)
81 (n cos(agy) + cos(agy))?’

Peg1 = (21)

Die magnetische Dipolkomponente P, der Emission, die sich in Medium 2 fiir Winkel groRer

dem kritischen Winkel ausbreitet (ax < ag; < 90°), kann die wie folgt bestimmt werden:

3 n°sin®(2agy) _ J@Zsin(ag)-1)
Prge = gwe( 21y (n?sin?(ag1)-1) (22)

dabei ist z; = 4mz,/A. Allerdings wird angenommen, dass sich der Dipol direkt auf der Grenz-
flache befindet und daher z, = 0. Dem entsprechend kann der Ausdruck flr die magnetische
Dipolkomponente vereinfacht werden zu:

3 n®sin?(2ag;)

-2 23
Pmez = g7 (n2 — 1)2 (23)
Die elektrische Dipolkomponente wird wie folgt bestimmt:
_ PmGZ _
Pegz = 2 ) -
((n? + 1)%sin?(agy) — 1) ”
3 nd sin?(2ag,) (24)

8w (n2 — 1)2 ((n? + 1)2sin?(agy) — 1)

Die Emission in Medium 1 ist definiert durch den Winkel «y, welcher fir den Winkelbereich
90° < a;, < 180° definiert ist. Fur die Berechnung wird wie folgt vorgegangen:

X1=T —ay (25)

und

sin(ayy)
¢ ) . (26)

a; = arcsin<

Anhand der beiden definierten Winkel a;; und a;, kénnen nun die magnetische P,,;, und elekt-

rische Dipolkomponente P, berechnet werden:
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3 sin?(2ay,)

~8n (cos(ay1) + ncos(ay))?

(27)

PmL

und
3 n?sin?(2ay,)

"8 (ncos(ay,) + cos(ai,))?” (28)

PeL

Bei der Betrachtung der Emission eines Dipols, der sich parallel zur Grenzschicht befindet (6 =
0°), handelt es sich um keine rotationssymmetrische Abstrahlung, daher muss zudem unter-
schieden werden, ob die Dipolemission entlang der Dipolachse betrachtet werden soll oder im
90° Winkel zu der Dipolachse. Der Azimutwinkel ¢ betrdgt fir diese beiden Félle 0° oder 90°.
Fur die Berechnung nach [66] werden im Folgenden nur die elektrischen Dipolkomponenten
betrachtet. Zudem muss fiir die Berechnung der winkelabhangigen Emission wieder in die drei
Regionen unterschieden werden, die durch den kritischen Winkel und die Grenzschicht vonei-
nander getrennt werden.

Somit gilt fir den Emissionsbereich von 0° bis zum kritischen Winkel (0° < ag; < ak), dass
[66]

in3cosz(cxcz)(cos(0) sin(agy) + sin(8) cos() cos(ag))?

Py =
¢G1 ™ o (n cos(ag,) + cos(agy))? (29)
3 n3cos?(ag,)sin?(0)sin?(¢)

2m (ncos(agy) + cos(agy))?

Fur die Emission in Medium 2 und einen Winkelbereich groRer dem kritischen Winkel (ax <
agi < 90°) gilt nach [66]
Py = f(p)(aGZ)(nzcosz(H)sinz(aGZ)
+ sin?(0)cos?(p) (n?sin?(ag,) — 1)) (30)

+ £ (agy)sin®()sin®(¢) ,

wobei
3

—ZZO
nz—1 COSZ(“GZ)G( /Az(aaz)) ) (31)

FO(ae2) = o=
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£ (agz)
(n? + Dsin?(agy) — 1 (32)

P (ac,) =

und

Az(ag,) = ﬁ !
W2 [sin?(ag) — 1)

(33)

Der Faktor z, beschreibt den Abstand des Dipols von der Grenzschicht und A, die Emissions-
wellenlédnge in Medium 1. Die Gleichungen haben nur Giiltigkeit fur einen Dipolabstand der
Kleiner ist als die Emissionswellenlange (z, < 1,) [66].
Fur die Emission in Medium 1 (90° < a;, < 180°) gilt nach [66]
3 cos?(ayy)(ncos(8) sin(ay,) — sin() cos(¢) cos(ay;))?
L " on (ncos(ay,) + cos(ayy))?
3 cos?(ay)sin?(0)sin?(@)
21 (n cos(ap) + cos(aiz))?’

(34)

2. 4. 2. Messung der winkelabhangigen Emissionsverteilung

Die experimentelle Betrachtung der winkelabh&ngigen Verteilung der Emission erfolgt tiber die
die Untersuchung der Emission an der Back Focal Plane (BFP) im konfokalen Mikroskop [19],
[20], [21], [67]. Daflr wird eine zusatzliche Linse (Back Focal Plane Linse oder auch Bertrand-
Linse) in den Strahlengang eingebracht, um die Back Focal Plane des Mikroskopobjektivs auf
eine CCD-Kamera abzubilden [20], [21], [64]. Dabei wird die Emission an der hinteren Brenn-
ebene des Mikroskopobjektivs abgebildet [21]. Als Ergebnis erhalt man die Intensitatsvertei-
lung der Abstrahlung in der BFP [20]. Schematisch ist der Strahlengang in Abbildung 2-15
dargestellt.
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Abbildung 2-15: Schematische Darstellung des Aufbaus zur Bestimmung der Back Focal Plane. Der
rote Strahlenverlauf zeigt den Strahlengang im konfokalen Fluoreszenzmikroskop und
der blaue Strahlenverlauf den Strahlengang zur Darstellung der Back Focal Plane auf
der CCD-Kamera unter Verwendung einer Bertrand-Linse bzw. Back Focal Plane
Linse. Die Probe zeigt in dieser Darstellung den Dipol eines Nanotubes (pswnt) und
ein Metallspitzendipol (ptip) nach [20].

Je nachdem wie der Dipol beziiglich der Grenzschicht liegt, unterscheiden sich die Bilder aus
der Back Focal Plane. Im Umkehrschluss kann aus diesen Bildern auch die Dipollage ermittelt

werden [21]. Die Darstellung in Abbildung 2-16 soll dies verdeutlichen.
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Abbildung 2-16:

Berechnete Darstellung der Back Focal Plane fir vier verschiedene Lagen des Dipols
beziiglich der Grenzschicht zwischen Luft und Deckglas: a) der Dipol liegt parallel zur
Grenzflache in horizontaler Ausrichtung; b) der Dipol liegt parallel zur Grenzflache mit
vertikaler Ausrichtung; c) der Dipol steht senkrecht auf der Grenzflache; der Dipol hat
eine Kippung in 45° bezuglich der Grenzflache und ist in der x-y-Ebene 45° ausge-
richtet [21].
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3. Experimenteller Aufbau

Im Folgenden sollen die experimentellen Gegebenheiten erldutert und erklért werden. Dies be-
inhaltet sowohl die verwendeten Proben als auch den Versuchsaufbau und die verwendeten

Messgerite.

3.1. Einzelphotonenquellen

Fur die Untersuchungen zur Erzeugung von Einzelphotonen sind Stickstofffehlstellen-basierte
Nanodiamanten verwendet worden. Die Diamantproben sind vom Friedrich-Alexander Univer-
sitat Erlangen-Nirnberg (FAU) fur die Physik des Lichts in Erlangen in der Gruppe von Ste-
phan Gotzinger von Xiao-Liu Chu hergestellt worden.

Es wurden Stickstofffehlstellen-dotierte Nanodiamanten (0.15 GAFY) der Firma Microdiamant
verwendet. Die durchschnittliche Grof3e dieser Nanodiamanten betrégt 75 nm [68]. Am MPI
wurden diese Nanodiamanten tber das Spin-Coating-Verfahren auf gereinigtes Deckglas auf-
getragen. Somit befinden sich die Nanodiamanten direkt auf dem Deckglas ohne zusétzliche
dielektrische Schichten. Eine schematische Darstellung der Proben ist in Abbildung 3-1 darge-
stellt. Die Probe tragt die interne Bezeichnung BRNVO07.

& G @ o ) ‘Nanodiamanten
Deckglas

Immersionsol

Abbildung 3-1:  Schematische Darstellung der Stickstofffehlstellen-basierten Nanodiamant-Probe.

! GAF — Diamantkonzentrat, garantiert Agglomerat-frei
33



3. 2. Konfokale Messaufbau

Die Anregung der Nanodiamantproben sowie das Einsammeln der Fluoreszenz erfolgt mit Hilfe
eines konfokalen Laser-Scanning-Mikroskops. Der grundlegende konfokale Messaufbau ent-
spricht prinzipiell dem theoretischen konfokalen Aufbau, wie im Kapitel 2. 3. beschrieben. Al-
lerdings wurde der Messaufbau mit zusatzlichen optischen Komponenten erweitert. Die zusétz-
lich einbrachten Bauteile sowie die Grundbauteile sind im Folgenden beschrieben. Eine sche-
matische Darstellung des konfokalen Messaufbaus ist in Abbildung 3-2 gezeigt. Der reale
Messaufbau ist auf Abbildung 3-3 und Abbildung 3-4 dargestellt.

Stickstofffehlstellen-basierte
Nanodiamanten auf Deckgls

Manueller Verschiebetisch

Piezo-Verschiebetisch

NA 1.45 Mikroskopobjektiv

ND LL 532
Laser

DBS

L1 L2 WFL

el g

==I==1 Notch 532
=== FEL 0550
=== FES 0750
=== FES 0800

Optische Faser

Abbildung 3-2:  Schematische Darstellung des konfokalen Messaufbaus; Erklarung der Abkiirzungen:
ND —Neutraldichtefilter mit kontinuierlich einstellbarer Transmission, LL 532 — Laser-
linienfilter fir 532 nm, L1 und L2 — Linse 1 und Linse 2, WFL — bewegliche Linse fir
Weitfeld-Mikroskopie, DBS — dichroitischer Strahlteiler, FM — beweglicher Spiegel,
Notch 532 — Notchfilter fir 532 nm, FEL 0550 — Langpassfilter 550 nm, FES 0750 und
FES 0800 — Kurzpassfilter 750 nm und 800 nm.
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Abbildung 3-3:  Fotografische Aufnahme der Einzelphotonenquelle inkl. des konfokalen Aufbaus und

der NV-Probe - Riickansicht.
NV-Zentrum I| N|1
" :-?1 iy

% » 4 Piezo-
Verschiebetisch

Olobjektiv
NA 1.45

sCMOS Kamera

AT S

Dt Optische Faser
— 'ly ¢= 9 um
= ™ o

Detektor - + T 1
[ & /
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rrd

Dichroitischer
P Strahlteiler

Abbildung 3-4:  Fotografische Aufnahme der Einzelphotonenquelle inkl. des konfokalen Aufbaus und
der NV-Probe - Frontansicht.
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Bevor das Laserlicht auf die Probe trifft, wird es mit Hilfe von verschiedenen optischen Kom-
ponenten aufbereitet. Der Laserstrahl wird mit einem Neutraldichtefilter abgeschwécht. Hierfur
wird ein runder, kontinuierlich verlaufender Neutraldichtfilter (NDC-100C-4M) der Firma
Thorlabs verwendet. Zudem wird ein Laserlinienfilter (Semrock, 532 nm MaxLine) flr 532 nm
verwendet, um eventuelle Nebenlinien aus dem Laserlicht zu entfernen. Um den Laserstrahl
optimal in das Mikroskopobjektiv einzukoppeln, wird der Strahl mit Hilfe von zwei plankon-
vexen Linsen aufgeweitet. AnschlieRend wird der Laser Strahl an einem dichroitischen Strahl-
teiler (FF560Di01, Semrock) reflektiert.

Der bisherige Verlauf des Laserstrahls findet in einer Ebene parallel zur Labortischebene statt.
Da im Weiteren ein Immersionsélobjektiv mit Immersionsdl verwendet wird, wurde nun die
Strahlebene vertikal zur Labortischebene angepasst. Dies ist glnstig, da ein unnétiges Abtrop-
fen des Ols und eine damit einhergehende ungleiche Verteilung des Ols zwischen Mikroskop-
objektiv und Probe vermieden wird. Die Strahlumlenkung wird erreicht durch die Verwendung
eines Planspiegels (Protected Aluminium, Thorlabs). Der Laserstrahl wird anschliefend mit
einem Immersionsol-Mikroskopobjektiv (Nikon, CFI Plan Apochromat Lambda) auf die Probe
fokussiert. Aufgrund der Fokussierung auf nur einen Punkt auf der Probe, kann es auch nur zu
einer Fluoreszenzemission von diesem einen Punkt kommen, vorausgesetzt, dass sich an dieser
Stelle ein Nanodiamant mit Fehlstelle befindet. Um Informationen von einem Ausschnitt der
Probe zu erhalten und nicht nur von einem Punkt, ist diese auf einem mechanischen Verschie-
betisch aus der hausinternen Werkstatt gelagert. Da mit diesem Tisch nur eine grobe Positio-
nierung moglich ist und dieser nicht mit einem Computer ansteuerbar ist, ist dieser Verschie-
betisch wiederum auf einem Piezo-Verschiebetisch (P563.3CD) der Firma Pl (Physik Instru-
mente) befestigt. Dieser Verschiebetisch hat einen Verfahrweg von 300 um in alle 3 Raum-
achsen und ist mit Hilfe eines Kontrollers (E-725.3CD), ebenfalls von Pl, Computer-gestitzt
ansteuerbar und damit feinverstellbar (bis auf 10 nm genau einstellbar). Die Abbildung 3-5
zeigt die Diamantprobe auf dem Probetrager, welcher wiederum auf dem manuellen Verschieb-

tisch und dem Piezo-Verschiebetisch befestigt ist.
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Abbildung 3-5:  Fotografische Aufnahme der Diamantprobe befestigt auf den Verschiebetischen. Der
Laserstrahl wird mit dem Mikroskopobjektiv auf einen Punkt der Probe fokussiert.

Werden in der Probe NV-Zentren in Nanodiamanten angeregt, so wird die Fluoreszenz mit dem
gleichen Mikroskopobjektiv eingesammelt, das auch schon fiir die Anregung verwendet wurde.
Das Fluoreszenzsignal wird ebenfalls am Spiegel, der die Arbeitsebene um 90° kippt, reflektiert
und passiert anschlieBend den dichroitischen Spiegel. Im Weiteren werden mit Hilfe eines
Notchfilters (NF 533 von Thorlabs) eventuelle Reflexionen vom Laserlicht herausgefiltert. Um
Streulicht und eventuelle Hintergrundstrahlung zu minimieren und um sicherzustellen, dass le-
diglich die gewiinschte Fluoreszenz untersucht wird, sind ein Langpassfilter (FEL 550, Thor-
labs) sowie zwei Kurzpassfilter (FES 750 und FES 800 von Thorlabs) in den Strahlengang
eingebaut. Somit werden Emissionen unterhalb von 550 nm und oberhalb von 750 nm blo-
ckiert. Anschliefend wird die Fluoreszenz unter Verwendung eines Mikroskopobjektivs mit
10-facher VergroRerung (Edmund Optics, DIN 10, NA 0,25) in eine 9 um Glasfaser eingekop-
pelt. Die Glasfaser wird dann mit weiteren Messgeréte wie einen SPAD-Detektor zur Messung

der Photonenrate, ein Spektrometer zur Messung des Emissionsspektrums oder ein Hanbury-
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Brown-Twiss-Interferometer zur Messung der Korrelationsfunktion zweiter Ordnung verbun-
den.

Um vor einem Scan die Probe betrachten zu kdnnen und um den richtigen Arbeitsabstand des
Immersionsol-Mikroskops einzustellen, wird in den Strahlengang hinter dem dichroitischen
Strahlteiler ein Spiegel in den Strahlengang geklappt, der das Licht von der Probe auf eine
sCMOS-Kamera (Orca Flash 4.0 von Hamamatsu) umleitet. Mit dieser sehr empfindlichen Ka-
mera, an welche ein Tubus mit einer Vergrofierungslinse (f =250 mm, Edmund Optics, 88-
925) angebracht ist, kann nun die Fluoreszenz der NV-Zentren detektiert werden. Allerdings
kdnnen so nur Fluoreszenzinformationen von einem sehr kleinen Teil der Probe aufgezeichnet
werden, namlich dem Teil auf den das Mikroskopobjektiv fokussiert ist. Um ein groReres In-
formationsfeld zu betrachten, muss ein gréi3erer Bereich beleuchtet bzw. angeregt werden, da-
flr wird vor dem dichroitischen Stahlteiler eine weitere Linse (f = 500 mm, Thorlabs, LA1380)
in den Strahlengang geklappt, welche eine Weitfeld-Mikroskopie ermdéglicht. Das bedeutet,
dass ein deutlich groRRerer Bereich ausgeleuchtet werden kann als dies bei der konfokalen Mik-
roskopie der Fall ist. Durch die Ausleuchtung einer grofieren Flache kann mit der sSCMOS die
Fluoreszenz aus diesem groReren Bereich betrachtet werden. Die folgende Abbildung 3-6 zeigt

eine typische Weitfeld-Aufnahme der Probe.

Abbildung 3-6:  Aufnahme mit der sSCMOS unter Verwendung der Weitfeld-Optik. Die hellen Punkte
sind Emissionen aus NV-Zentren.
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3.2. 1. Objektiv

Das Herzstlick des Messaufbaus stellt das Mikroskopobjektiv dar, mit welchem die Diamant-
probe sowohl angeregt wird, welches aber auch fir das Einfangen der Fluoreszenz verwendet
wird. Um die Einfangeffizienz so hoch wie mdglich zu gestalten, ist es zum einen ndétig, ein
Mikroskopobjektiv zu wahlen, welches einen groRen Offnungswinkel a besitzt. Der Offnungs-
winkel multipliziert mit dem Brechungsindex n des Mediums, welches sich zwischen Mikro-
skopobjektiv und Deckglas befindet, ergibt die numerische Apertur NA des Mikroskopobjek-
tivs [61]:
NA = n = sina. (35)

In diesem Fall ist ein Ol-Immersions-Mikroskopobjektiv der Firma Nikon (CFI Plan Apochro-
mat Lambda) verwendet worden. Es besitzt eine 100-fache VergrélRerung und die numerische
Apertur betragt 1,45. Es wird bei einem Arbeitsabstand von 0,13 mm betrieben. Das verwen-
dete Immersionsol (518F) ist von der Firma Zeiss. Der Brechungsindex betragt bei 23 °C n =
1,518. Somit ergibt sich nach Gleichung ( 35 ) fiir das Mikroskopobjektiv ein Offnungswinkel
von 72,8°. Um den Gesamtdffnungswinkel zu erhalten muss der Wert verdoppelt werden, da
der berechnete Offnungswinkel rotationssymmetrisch zur optischen Achse ist. Der Gesamtoff-
nungswinkel dieses Mikroskopobjektivs betragt somit 145,6°.

Zu anderen ist die Transmission des Mikroskopobjektivs entscheidend, siehe Tabelle 1.

Tabelle 1: Transmission des Mikroskopobjektivs CFI Plan Apochromat Lambda 100x [69].
Welztre‘::?nge 400 420 450 500 550 600 650 700 750 800 850 900 950 1000 1050
Transmis- | oo 70 77 87 90 89 87 84 80 76 75 74 74 72 70

sion (%)
3.2.2. Laser

Bei dem verwendeten Anregungslaser handelt es sich um einen 250 mW Dauerstrichlaser mit
einer Wellenldnge von 532 nm (Ventus 532, Laser Quantum). Das rdumliche Strahlprofil ist
TEMOO und das Polarisationsverhaltnis ist > 100:1 [70]. Der Laser wird in der Regel bei einer
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Leistung von 26 mW betrieben, was einer Laserleistung vor dem Mikroskopobjektiv von
10 mW entspricht.

3. 2. 3. Detektoren

Einzelphotonendetektoren lassen sich in 3 Kategorien von Geréten einteilen: Photonenverviel-
facher-Rohren, supraleitende Bauelemente und Halbleiter-basierte ,,Single-Photon Avalanche
Diodes “ (Einzelphotonen-Lawinen-Dioden, kurz SPADs) [71].

Unter Photonenvervielfacher-Réhren (aus dem Englischen: ,,Photomultiplier Tubes ©) versteht
man Hochvakuumrdéhren, in denen hohe Spannungen zwischen Kathode und Anode anliegen.
Durch den photoelektrischen Effekt wird an der Photokathode ein Primdrelektron erzeugt.
Durch einen Multiplikationsmechanismus werden Sekundarelektronen erzeugt, sodass es zu ei-
ner grof3en Verstarkung kommt. Problematisch bei diesen Rohren sind die hohe Dunkelzéhlrate
und die geringe Detektionseffizienz [71].

Zu den supraleitenden Geréten zahlen supraleitende Nanodraht-Einzelphotonendetektoren (aus
dem Englischen: ,,Superconducting Nanowire Single-Photon Detectors*; kurz SNSPDs),
,»rransition Edge Sensors “ und ,,Superconducting Tunnel Junctions “. Die Funktionsweise des
SNSPDs beruht auf der Absorption eines einzelnen Photons in einem supraleitenden Nano-
draht, die zur Bildung eines Hotspots fiuihrt. Je nach Ausweitung des Hotspots steigt die supra-
leitende Stromdichte. Ubersteigt die Stromdichte einen kritischen Wert, so dndert sich der sup-
raleitende Zustand in einen normalen Widerstands-Zustand und der Ubergang generiert ein
Spannungssignal, welches die Einzelphotonendetektion erkennen lassen. Die Detektionseffizi-
enz wurde in den letzten Jahren deutlich verbessert, allerdings limitiert die kryogene Arbeits-
temperatur die praktischen Anwendungen [71].

Die dritte Kategorie von Einzelphotonendetektoren umfasst die SPADs. Diese Detektoren ar-
beiten im Geiger-Modus. Die Detektion eines einzelnen Photons kann zu einem selbst-tragen-

den Lawineneffekt fihren, was wiederum aus dem Betrieb oberhalb der Durchbruchsspannung
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resultiert [71]. Aufgrund der guten Detektionseffizienz und dem Arbeiten bei Raumtemperatur
sind diese Detektoren in der vorliegenden Arbeit verwendet worden.

Das Ausgangssignal eines SPADs unterscheidet sich von dem eines analogen Detektors. Wah-
rend der analoge Detektor eine Ausgangsspannung erzeugt, die proportional (unter der An-
nahme eines linearen Verhaltens) zur Anzahl der einkommenden Photonen ist, sendet der
SPAD einen logischen Puls. Dieser Puls indiziert die Detektion von mindestens einem Photon.
Der SPAD kann nur einen Puls pro Messintervall aussenden, unabhdngig von der Anzahl der
detektierten Photonen. Durch Zahlen der Ausgangspulse pro Zeiteinheit wird der einkommende
Photonenfluss bestimmt [2].

Fur die in dieser Arbeit durchgefuhrten Messungen ist neben dem SPAD auch ein analoger

Detektor verwendet worden. Beide Detektoren werden die im Folgenden genauer beschrieben.

3. 2. 3. 1. Single-Photon Avalanche Diodes (SPAD)

Fur das Kartographieren der Diamantprobe sowie fir die Messung mit dem HBTI wird ein
(bzw. zwei fir die HBTI-Messung) Single Photon Avalanche Diode (SPAD) der Firma Perkin
Elmer (SPCM-AQRH-13-FC-18714) verwendet. Der SPAD operiert im Geiger-Modus. Durch
die Detektion eines Photons wird eine Lawinen-Verstarkung ausgeldst, die einen makroskopi-
schen Einsturz in dem Diodeniibergang auslost. Der Lawinen-Effekt muss gestoppt werden und
das Geriat mit Hilfe eines ,,Quenching“-Kreislaufs zurtickgesetzt werden, damit ein weiteres
Photon detektiert werden kann [72].

Der verwendete Detektor hat bei 650 nm seine hochste Detektionseffizienz von ca. 65 % und
eine Dunkelzéhlrate von ca. 250 counts/s (Detektionen pro Sekunde). Die Totzeit betragt ca.
22 ns [73]. Das Detektorsignal wird in einen Z&hler (Modell 53220A der Firma Agilent) ein-
gespeist und die vom SPAD ausgesendeten Pulse pro Zeiteinheit werden gezahit.

3. 2. 3. 2. Analoger Detektor

Fur die absolute Charakterisierung der Einzelphotonenquelle wurde fiir die Bestimmung des

Photonenflusses ein weiterer Detektor verwendet. Der verwendete analoge Detektor ist vom
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tschechischen Metrologie Institut, dem CMI (Cesky Metrologicky Institut), entwickelt worden
(siehe Abbildung 3-7).

Abbildung 3-7:  Fotografie des vom CMI entwickelten Detektors (LOFD) inklusive Einkoppelobjektiv
und Temperaturstabilisierung.

Der ,,Low Optical Flux Detector* (LOFD) ist in der Lage Photostrome kleiner als 100 fW zu

detektieren. Herzstiick des Detektors bildet eine kleinflachige Silicium-Photodiode (S 1227

33BQ) in Verbindung mit einem ,,Switched Integrated Amplifier (SIA). Abbildung 3-8 zeigt

eine vereinfachte Schaltung des Detektors und des Verstarkers [74].
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Abbildung 3-8:  Schematische Darstellung des LOFD (Low Optical Flux Detector) und des SIA (Swit-
ched-Integrator Amplifier) [74].

Bei dem Integrationskondensator handelt es sich um einen Mica dielectric 1 pF, derin 1 s In-
tegrationszeit eine Strom-zu-Spannung-Umwandlung von 102 vollzieht [74]. Der Kondensator
wird Uber 1 s durch den Strom, der durch die ankommenden Photonen erzeugt wird, aufgeladen.
Nach der Sekunde wird der Integrationskondensator durch schlieRen des Schalters entladen und
das Messverfahren kann neu gestartet werden. Die Ausgangsspannung am Ende einer Integra-
tionszeit ist proportional dem Photonenstrom.

Der Detektor wird bei Raumtemperatur betrieben. Um den Dunkelstrom stabil und klein zu
halten, wird das Gehéduse der Photodiode mit einer Peltierkiihlung konstant bei 12 °C gehalten,
die Stabilitat betragt ca. 0,05 °C/h [74].

Der Empfindlichkeit der Silicium-Photodiode des Detektors ist zurtickgefiihrt auf das Kryora-
diometer. Die spektrale Empfindlichkeit der Silicium-Diode wurde bei 770 nm und einer opti-

schen Leistung von 100 uW bestimmt und betrégt:
ssi = 0,356324 =+ 13110702 [74]. (36)

Die wellenlangenabhangige spektrale Empfindlichkeit ist in Abbildung 3-9 dargestellt [74].
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Abbildung 3-9:  Spektrale Empfindlichkeit fur die Siliciumdiode im LOFD des CMI [74].
Um das Fluoreszenzsignal in den Detektor einzukoppeln, wurde das Signal mit Hilfe eines wei-
teren Mikroskopobjektivs (Edmund Optics, DIN 10, NA 0,25) in ein Freistrahlsignal umge-
wandelt, welches dann wiederum unter Verwendung eines weiteren Mikroskopobjektivs (Ed-

mund Optics, DIN 10, NA 0,25) auf die Detektionsflache des LOFD fokussiert wurde. Der
Aufbau ist schematisch in Abbildung 3-10 dargestellt.

LOFD

Mikroskopobjektiv

Optische Faser
Mikroskopobjektiv

Abbildung 3-10: Darstellung der Einkopplung des Fluoreszenzsignals in den LOFD.
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3. 2. 4. Spektrometer

Zur Ermittlung des Spektrums des NV-Zentrums wird ein Gitterspektrometer (iHR 320) der
Firma Horiba Jobin Yvon verwendet. Es sind drei verschiedene Gitter auf einem drehbaren
Gitterstuhl verbaut. Eine Darstellung des Spektrometeraufbaus ist in Abbildung 3-11 gezeigt.

An die Eingangsoffnung wird die Glasfaser angeschlossen. Das Spektrum wird mit einer Stick-
stoff-gekihlten CCD (Typ CCD30-11; Model CCD-1024x256-bidd-3ls) aufgenommen und mit
der mitgelieferten Software auf dem Computer dargestellt und gespeichert. Standardmaiig wird
das Spektrometer bei NV-Zentren mit dem Reflexionsgitter 3 betrieben, welches 150 Striche
pro Millimeter besitzt (Horiba, Typ 51049). Das relativ grobe Gitter ist gewéhlt worden, um
die gesamte spektrale Emissionsbreite der NV-Zentren darstellen zu kénnen. Dies wére mit den
anderen vorhandenen Gittern nicht moglich gewesen. Allerdings verschlechtert sich dadurch
das Auflosungsvermogen des Spektrometers. Fiir die Messungen wurde der Eingangsspalt auf

1 mm und die Integrationszeit auf 10 s eingestellt.
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Abbildung 3-11: Aufbau des Spektrometers, iHR 320 von Horiba Jobin Yvon [75].
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3. 2. 5. Hanbury-Brown & Twiss Interferometer (HBTI)

Zur Messung der Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung wird ein Hanbury-Brown und
Twiss Interferometer verwendet [53]. In der Grundidee besteht das Interferometer aus 2 Detek-
toren, einem Strahlteiler (50/50) und einem Korrelator zwischen den beiden Detektoren (siehe
Abbildung 3-12). Trifft nun ein einzelnes Photon auf den Strahlteiler, wird es entweder trans-
mittiert oder reflektiert werden. Damit kann es nur von einem der beiden Detektoren detektiert
werden. Im ndchsten Schritt werden mehrere einzelne und aufeinander folgende Photonen zu-
fallig von dem Strahlteiler reflektiert oder transmittiert und anschlieRend von den jeweiligen
Detektoren detektiert. Der Korrelator zwischen den beiden Detektoren misst die Zeitdifferenz
zwischen zwei Detektionen, wobei das Signal eines Detektors als Start und das des zweiten
Detektors als Stopp definiert wird. Bei einer idealen Einzelphotonenquelle sollten Start- und
Stoppsignal nicht gleichzeitig auftreten. Das bedeutet, dass die Aufzeichnungen des Korrelators
zur Zeitdifferenz von 0 s 0 sein sollten und mit wachsender Zeitdifferenz zwischen Start- und

Stoppsignal sollten sich die ermittelten Werte an 1 annéhern.

Korrelator
Start - -

5

£ Stopp

(O]

e

(O]

e
Einzelphotonen- Detektor Verzdgerungs-
quelle generator

Strahlteiler

Abbildung 3-12: Schematische Darstellung des Hanbury-Brown-Twiss-Interferometers.

Fir den experimentellen Aufbau wird zu dem bereits vorhandenen SPAD noch ein weiterer
baugleicher SPAD verwendet. Die Glasfaser aus dem konfokalen Aufbau wird an einen Strahl-
teiler (New Port F-CPL-1X2-OPT) gekoppelt. Ein Detektor wird direkt an den Korrelator von
(Pico Harp 300, Fa. Pico Quant) angeschlossen und dient als Startdetektor. Das Signal des
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zweiten Detektors (Stopp) erst zu einem Verzdgerungsgenerator (Delay Generator Model
DG645 von Stanford Research Systems) weitergeleitet, welcher das Signal zeitlich um 250 ps
verzogert. Anschlielend wird das Signal an den Korrelator weitergeleitet. Die mitgelieferte
Software verarbeitet die Daten, indem die Zeitdifferenzen zwischen Start und Stopp gemessen
werden und in einem Histogramm aufgetragen werden. Aus diesen Daten kann die Korrelati-

onsfunktion 2. Ordnung bestimmt werden.

3. 2. 6. Programmsoftware

Sowohl zur Aufzeichnung als auch zur Auswertung der Messergebnisse wurden verschiedene
selbstgeschriebene Programme genutzt. Zudem wurden Programme verwendet, die bereits in
der Arbeitsgruppe vorhanden waren und diese wurden an die Erfordernisse angepasst.

Zur Aufnahme der Messergebnisse wurden Programme mit Agilent VEE Pro geschrieben und
erweitert. Dies beinhaltet Programme, die den Piezo-Verschiebetisch gezielt ansteuern und da-
bei die Einzelphotonenfluoreszenz ortsspezifisch speichern.

Die Auswertung der Messergebnisse wird mit verschiedenen eigens dafur geschriebenen
MATLAB-Skripten durchgefiihrt. Dies beinhaltet u. a. Programme zur Bestimmung der Auto-

korrelationsfunktion und der Messunsicherheit.

47



48



4. Experimentelle Ergebnisse

Das Ziel der Arbeit besteht in der absoluten Charakterisierung einer Stickstofffehlstellen-ba-
sierten Einzelphotonenquelle hinsichtlich der spektralen Verteilung, des spektralen Photonen-
flusses und des spektralen Strahlungsflusses. Zudem soll die rdumliche Abstrahlcharakteristik
eines solchen Emitters untersucht werden. Um diese Ziele zu erreichen, sind mehrere Schritte

von Noten, die im Folgenden dargelegt werden.

4.1. Kalibrierung des Spektrometers

In Vorbereitung auf die absolute Messung des spektralen Photonenflusses einer Stickstoff-ba-
sierten Einzelphotonenquelle musste das Spektrometer bzgl. der Wellenlange kalibriert werden.
Hierfur wurden die mit dem Spektrometer gemessenen Spektrallinien einer Argonlampe und
einer Quecksilberdampflampe (Hg(Ne)) mit Literaturwerten [76] verglichen. Aus den Abwei-
chungen sind Korrekturfaktoren ermittelt worden, anhand derer ein Modell zur Wellenlangen-
korrektur erstellt wurde.

A = 1,029 x 1078 - 22 — 1,232 % 1075 - A + 1,003. (37)

Fur die Kalibrierung der Bestrahlungsstéarke wurde eine Wolfram-Glihlampe verwendet, des-
sen spektrale Verteilung durch eine Kalibrierung auf den Schwarzkorperstrahler bekannt ist
[77]. Die spektrale Bestrahlungsstarke der Wolfram-Glihlampe ist in Abbildung 4-1 darge-
stellt.
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Abbildung 4-1:  Spektrale Bestrahlungsstarke der Wolframlampe zurtickgefuhrt auf den Schwarzkér-
perstrahler [77].

Diese Wolframlampe ist im Bereich zwischen ca. 200 nm und 1100 nm mit dem zu kalibrie-
renden Spektrometer gemessen worden. Die somit ermittelte spektrale Bestrahlungsstérke ist

in Abbildung 4-2 gezeigt.
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Abbildung 4-2:  Spektrum der bekannten Wolframlampe gemessen mit dem zu kalibrierenden Spekt-
rometer.

Der Abfall der Kurve ab etwa 700 nm héngt mit der spektralen Empfindlichkeit der CCD-
Kamera des Spektrometers zusammen. Die Abbildung 4-2 zeigt eine Multiplikation aus dem
Spektrum der Wolframlampe mit der spektralen Empfindlichkeit der CCD-Kamera und der
Transmission des Spektrometers.

Fur die weiteren Messungen ist lediglich der Wellenldngenbereich zwischen 550 nm und
750 nm relevant, da groRere oder kleinere Wellenlangen durch die Filtrierung des Fluoreszenz-
signals nicht berlcksichtigt werden. In Abbildung 4-3 sind beide Verteilungen normiert auf die
wellenldngenabhédngige Bestrahlungsstarke der Messung der Wolframlampe mit dem Spektro-
meter dargestellt.
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Abbildung 4-3:  Spektrale Bestrahlungsstarke der Wolframlampe (blaue Kurve) und Messung der
Wolframlampe mit dem Spektrometer (rote Kurve).

Aus der Division der relativen spektralen Bestrahlungsstérke der Wolframlampe (relativ bzgl.
der Wellenldnge der maximalen gemessenen Bestrahlungsstarke) und des relativen am Spekt-
rometer gemessenen Spektrums konnte eine Fitfunktion zur Korrektur ermittelt werden. Diese

lautet:

K(Ax) = 1,18563 « 1078 - 23 — 0,0000115015 - 1% + 5,52778. (38)
Um die korrigierte Wellenldnge Agx zu erhalten, wird der nach Gleichung ( 38 ) ermittelte

Wellenlangen-spezifische Korrekturfaktor mit der zu korrigierenden Wellenlange multipliziert:
gk = K(Ag) - Ak (39)
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4. 2. Absolute Charakterisierung

Ziel der absoluten Charakterisierung einer Einzelphotonenquelle ist die Ermittlung des absolu-
ten spektralen Photonenflusses, d.h. es soll absolut bestimmt werden, wie viele Photonen pro
Zeit- und Wellenlangenintervall ausgesendet werden.

Grundvoraussetzung dafir ist ein Emitter, der nur einzelne Photonen emittiert und bei dem es
zu keiner Aussendung von mehreren Photonen kommt. Um einen solchen Emitter zu finden,
wurde im ersten Schritt die Diamantprobe gescannt. Ein solcher Scan (80 pum x 80 um) von der
Probe mit der Bezeichnung BRNVO7 ist in Abbildung 4-4 gezeigt.
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Abbildung 4-4: 80 pm x 80 pm Scan der Diamantprobe BRNVO7. Die weild umrandete Fluoreszenz
einer Stickstofffehlstelle im Nanodiamant wird im Weiteren untersucht [78].

Die Farbkodierung in Abbildung 4-4 gibt Aufschluss tiber die detektierten Counts pro Sekunde

(Detektionen pro Sekunde) am SPAD-Detektor. Der Grofteil der Flache ist dunkelblau und

entspricht dem Hintergrundsignal, welches etwa 30.000 Counts/s stark ist. Alle darauf erschei-

nenden Punkte, die auf der Farbskale zwischen hellblau und rot liegen, sind Fluoreszenzen aus
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NV-Zentren. Dabei kann an dieser Stelle aber noch nicht festgestellt werden, ob es sich um
einen puren Einzelphotonenemitter handelt oder ob diese Fluoreszenz von mehreren NV-
Zentren erzeugt wird. Eine solche Fluoreszenz aus mehreren Emittern entsteht, wenn sich ent-
weder mehrere Stickstofffehlstellen in einem Nanodiamanten befinden oder mindestens zwei
Nanodiamanten dotiert mit NV-Zentren so dicht beieinanderliegen, dass ihre Floreszenzen mit
dem konfokalen Mikroskop nicht separiert werden kénnen.

Das bedeutet, dass zur Prifung einer moglichen Einzelphotonenemission die einzelnen Fluo-
reszenzzentren genauer untersucht werden missen. Bei weiteren Untersuchen hat sich ein NV-
Zentrum als besonders geeignet hinsichtlich der Qualitat der Einzelphotonenemission als auch
hinsichtlich der Helligkeit erwiesen. Dieses Zentrum ist in Abbildung 4-4 weil3 eingekreist und
besitzt eine Z&hlrate (ermittelt mit dem SPAD) von etwa 530000 Counts/s bei einer Anregungs-

leistung (gemessen vor dem Mikroskopobjektiv) von 280 pW.

4. 2. 1. Antibunching-Verhalten

Die Untersuchung der Gite der Einzelphotonenemission wird mit dem Hanbury-Brown &
Twiss Interferometer durchgefuhrt. Hierfir wurde das zu untersuchende Stickstofffehlstellen-
zentrum im Nanodiamanten mit einer Anregungsleistung von 0,29 mW, gemessen vor dem
Mikroskopobjektiv, stimuliert. Das Ergebnis der Messung mit dem HBTI ist in Abbildung 4-5
dargestellt.
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Abbildung 4-5:  Messung der Korrelationsfunktion 2. Ordnung mit dem HBTI (Messpunkte in blau) und
Fit der Korrelationsfunktion 2. Ordnung (rote Fitkurve); die Anregungsleistung betragt
0,29 mW nach [67].

Die Messung mit dem HBT]I dargestellt in Abbildung 4-5 umfasst die Zeitdifferenzen (Delay)
im Bereich von 350 ns vor und 350 ns nach den gleichzeitigen Detektionen an den zwei SPAD-
Detektoren. Die normierten Messdaten sind in blau dargestellt. Die Messdaten sind mit folgen-
der Funktion angefittet [53]:

gP@) =1+cy- e~ —Xoftlt2 4 cq - @Il t3 (40)

Die Konstanten ermittelt aus dem Fit nehmen folgende Werte an: Die Amplituden der Niveaus
2und 3sind c, = —1,631; c3 = 0,727. Fir die Bestimmung der Lebensdauer in den beiden

Energieniveaus 2 und 3 sind die Ratent, = 0,048 - 10~° % undt; = 0,007 -107° % bestimmt

worden. Der zeitliche Offset betragt x,¢ = 1,227 - 10 >ns.
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Aus der Rate t; kann mit Hilfe folgender Beziehung die Lebensdauer t des NV-Zentrums be-

stimmt werden [79]:

(41)

Die Lebensdauer im Energieniveau 2, dem angeregten Zustand, ergibt sich somit zu 7, =
20,9 ns und die Lebensdauer im Shelving State betragt t; = 142,9 ns.

Zu einer zeitlichen Differenz von 0 ns hat der Fit der Korrelationsfunktion 2. Ordnung sein
Minimum und nimmt den Wert 0,10 an. Es ist somit eindeutig, dass es sich um nicht-klassisches
Licht handelt. Da bei der Auswertung der Messung der Hintergrund nicht riickwirkend abge-
zogen wurde, kann bei einer g (0 ns) = 0,10 davon ausgegangen werden, dass es sich um

einen wahren Einzelphotonenemitter handelt.

Als nachstes soll untersucht werden, wie sich die Korrelationsfunktion 2. Ordnung bei héheren
Anregungsleistungen verhalt. Daftir wurden die Anregungsleistungen (gemessen vor dem Mik-
roskopobjektiv) von 0,68 mW und 1,055 mW gewdhlt. Diese Anregungsleistungen wurden ge-
wahlt, da ab 1,0 mW die Photonenrate deutlich langsamer zunimmt. Zudem wurde eine weitere
Anregungsleistung (0,68 mW) gewahlt, die zwischen 0,3 mW und 1,0 mW liegt. Die Messda-
ten und Korrelationsfunktionen 2. Ordnung sind in Abbildung 4-6 fur eine Anregungsleistung
von 0,68 mW und Abbildung 4-7 flr eine Anregungsleistung von 1,055 mW dargestellt.

56



o [ R sfne"*
~,

'i a'i'-. 3 ;'.'.

081"

g (7)

0,6

0,4 _ ]

0,21 o g{‘?j{ﬂ)=0,18 i

D 1 1 1 1 1 1 1
-300 -200 -100 0 100 200 300

delay (ns)

Abbildung 4-6:  Messdaten (blaue Punkte) und Fit fur die Korrelationsfunktion 2. Ordnung (rote Kurve)
fur eine Anregungsleistung von 0,68 mW nach [67].

Die Analyse der Korrelationsfunktion 2. Ordnung wurde wie auch fir die Anregungsleistung
von 0,29 mW mit Gleichung (40 ) durchgefihrt. Dabei ergaben sich folgende Konstanten: ¢, =
—1,762; c3 = 0,941; t, = 0,058+ 107 t; = 0,009 - 107°; x5, = 1,439 - 10~ns. Die
Lebensdauer flr den angeregten Zustand ergibt sich nach Gleichung (41) zut, = 17,1 ns und
fur den Shelving State zu 7; = 111,1 ns. Die g® (t)-Funktion nimmt bei einer Zeitdifferenz
von 0 ns den Wert 0,18 an. Damit ist der Wert noch immer deutlich kleiner als 0,5 und somit
gilt das Fluoreszenzsignal als nichtklassisches Licht. Die Anderung bzw. Erhéhung dieses Wer-
tes hangt mit zwei Dingen zusammen. Zum einen steigt der Hintergrund linear an. Dieser ist
wie auch schon bei der Anregungsleistung von 0,29 mW nicht rechnerisch aus den Messdaten
entfernt worden. Zum anderen zeigt sich eine deutliche Uberhéhung zwischen +/- 150 ns und

0 ns. Dies wird hervorgerufen durch den zunehmenden Einfluss des Shelving States, was sich
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wiederum in einer Erhéhung des Minimums der Korrelationsfunktion 2. Ordnung und auf eine

Verkurzung der Lebensdauer des NV-Zentrums auswirkt.

Data
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Abbildung 4-7:  Messdaten (blaue Punkte) und Fit fur die Korrelationsfunktion 2. Ordnung (rote Kurve)
fur eine Anregungsleistung von 1,055 mW nach [67].

Die Konstanten fir die Ermittlung der Korrelationsfunktion 2. Ordnung fir die Messung mit
einer Anregungsleistung von 1,055 mW haben folgende Werte: Die Amplituden des angeregten

Zustands und des Shelving State sind ¢, = —2,300 und c; = 1,527. Die inversen Lebensdau-
ern der Zustande sind bestimmt worden zu t, = 0,084 - 10‘93 und t; = 0,0136-107° % Der
zeitliche Offset nimmt einen Wert von x,¢r = —4,471 - 10~>ns an.

Die berechnete Lebensdauer fiir den angeregten Zustand betrdgt nach Gleichung (41 ) 7, =

11,9 ns und fur den Shelving State 73 = 73,5 ns. Das Minimum der Korrelationsfunktion 2.

Ordnung liegt bei 0,23. Auch in diesem Fall wurde keine Hintergrundsubtrahierung vorgenom-
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men. Zudem wirkt sich der Shelving State stdrker aus als bei den niedrigeren Anregungsleis-
tungen. Sowohl die Hintergrundemission als auch der Einfluss des Shelving State wirken sich
auf das Minimum der Korrelationsfunktion 2. Ordnung aus, was zu einer weiteren Erhéhung
flhrt, und auf eine weitere Verkiirzung der Lebenszeit im angeregten Zustand aus. Da die Er-
héhung der Korrelationsfunktion auf diese Griinde zurtickzufthren ist, wird weiterhin davon
ausgegangen, dass es sich auch bei hoheren Anregungsleistungen weiterhin um eine Einzel-
photonenquelle handelt.

Zusammenfassend lasst sich sagen, dass gezeigt werden konnte, dass der Stickstofffehlstellen-
basierte Einzelphotonenemitter bei allen drei Anregungsleistungen nichtklassisches Licht aus-
sendet. Es wird davon ausgegangen, dass es bei diesem NV-Zentrum um einen reinen Einzelp-
hotonenemitter handelt. Mit steigender Anregungsleistung steigt auch der Einfluss des Shelving
State im System, was sich an einer Uberhéhung der g® ()-Funktion zwischen den Zeitdiffe-
renzen von +/- 150 ns und 0 ns zeigt. Damit verbunden steigt der Wert fir g (0 ns) und die
Lebensdauer des angeregten Zustands des NV-Zentrums verringert sich. Zudem verringern sich
auch die Lebensdauern im Shelving State mit wachsenden Anregungsleistungen.

4. 2. 2. Spektrum

Das Spektrum des NV-Zentrums wurde mit dem kalibrierten Spektrometer aufgenommen
(siehe Abbildung 4-8). Aufgrund der Breite des Emissionsspektrums wurden die Standardein-
stellungen verwendet (Gitter 3, 1 mm Offnungsspalt, 10 s Integrationszeit). Um die Schwan-
kungen durch das Rauschen des Spektrometerdetektors zu verringern, ist ein Glattungsfilter
uber das Signal gelegt worden. Dabei wurde die Matlab Routine ,,smooth verwendet. Diese
bildet den sich mitbewegenden Mittelwert (iber eine gewisse Spanne von Werten. Die Spanne
wurde auf 5 Werte festgelegt.
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Abbildung 4-8:  Spektrale Verteilung des Einzelphotonenemitters.

Das Spektrum zeigt den typischen Verlauf fur NV-Zentren. Der abrupte Einbruch bei 750 nm
ist auf die Filtrierung mit dem Kantenfilter zurtickzufiihren. Die charakteristische NV™-Linie
(ZPL) zeigt sich bei 641 nm. Die Verschiebung der ZPL um 4 nm von Literaturwert 637 nm

[17], [27] kann wahrscheinlich auf Verspannungen im Diamantkristall zurlickgefuihrt werden.

4. 2. 3. Modell und Berechnung der absoluten Einzelphotonenquelle

Ziel der absoluten Charakterisierung ist die Bestimmung des absoluten spektralen Strahlungs-
flusses und des absoluten spektralen Photonenflusses der Einzelphotonenquelle. Fir die Be-
rechnung sind zwei Messungen essentiell. Zum einen muss die relative spektrale Verteilung pro
Wellenldnge des NV-Zentrums bekannt sein und zum anderen ist die Messung des Ausgangs-
signals U, des LOFDs notwendig.

Die Ausgangsspannung des LOFDs U, ist proportional zum Photostrom I, der durch die

Absorption von Photonen hervorgerufen wird [67]:
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[ 4ot ts
Uout = dgt. lnt- ( 42 )
in

Die Integrationszeit t;,; (tint = 15) und die Integrationskapazitat Ci,; (Cint = 1,045 pF +
0,001 pF) sind konstant (siehe Referenz [74]).

Die spektrale Empfindlichkeit (Abbildung 3-9) des LOFDs ist ruickgefiihrt auf das Kryoradio-
meter des CMI. Da das NV-Zentrum ein breitbandiges Spektrum aufweist, muss die effektive
spektrale Empfindlichkeit s, aus der spektralen Empfindlichkeit des LOFDs und der relati-
ven spektralen Verteilung des NV-Zentrums berechnet werden. Zur Bestimmung der relativen
spektralen Leistungsverteilung der NV-Emission wird die spektrale Verteilung einer Einzelp-
hotonenemission Syy normiert [67]:
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C S Qg — A)

_ Sw)
SNVTot .

S rel(/D =

(43)

Die spektrale Verteilung Syy ist mit einem Spektrometer gemessen worden, welches zuvor ka-
libriert wurde. Die spektrale Bestrahlungsstarke der Wolframlampe, welche Teil der Kalibrie-
rung war, ist wiederum zurtickgefihrt auf den Schwarzkorperstrahler. Dies erfolgte in der Ar-
beitsgruppe ,,Spektroradiometrie” der Physikalisch-Technischen Bundesanstalt.
Die effektive spektrale Empfindlichkeit lasst sich nun wie folgt berechnen [67]:

Sspec = erel(A) Sdet(DdA

(44)
=) SraWsaee®isr = 1)

Der optische Strahlungsfluss @ ist der Quotient aus dem Photostrom und der effektiven spekt-
ralen Empfindlichkeit und berechnet sich wie folgt [67]:

I Uout Gy
® = det _ Yout 1nt.

= (45)
Sspec Sspectint
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Nun kann aus dem optischen Strahlungsfluss @ unter Berticksichtigung der durchschnittlichen
Photonenenergie die Anzahl der Photonen pro Sekunde und Wellenlange N, bestimmt werden
[67]:

)
€spec .

Nph = (46)
Notwendig hierzu ist allerdings die Berechnung der durchschnittlichen Photonenenergie egpec
[67]:

hc
€spec = J‘TSrel(A)dl

hc
= TSrel(/li) (/11+1 —A),
FYRRAL

(47)

wobei h die Planck Konstante und ¢ die Lichtgeschwindigkeit ist.
Zudem ist epy, die Energie eines Photons flr eine bestimmte Wellenlange, die sich wie folgt

berechnen l&sst [67]:

h
epn() =7 (48)

Der Strahlungsfluss pro Wellenlange &, (1) ist das Produkt aus dem optischen Strahlungsfluss
@ und der relativen spektralen Verteilung des NV-Zentrums [67]
(DA(/D = (DSrel(A) . (49 )

Aus dem Strahlungsfluss pro Wellenldnge @, (1) dividiert mit der wellenabhangigen Energie
eines Photons €ph; ergibt sich der absolute spektrale Strahlungsfluss Npna(4) zu [67]
@, (1)

eph(4)

Nppa (1) = (50)

Die bendtigten Berechnungen bzw. Rechnungsschritte fiir die absolute Charakterisierung einer
Einzelphotonenguelle sowie die ununterbrochene Ruckfihrungskette zu den Primarnormalen

ist in Abbildung 4-9 schematisch dargestellt.

62



Kryoradiometer NV-Zentrum basierte Schwarzkorperstrahler
Spektrale Empfindlichkeit Einzelphotonenquelle Spektrale Bestrahlungsstarke
scr(d) Exss(d)
) N ¢
Low Optical Flux Detector v | Wolframlampe
Spektrale Empfindlichkeit = ' Spektrale Bestrahlungsstarke
Saec(4) Ex(D)
v
Spektrometer
Empfindlichkeit der spektralen
v Bestrahlungsstirke
NV-Zentrum basierte Sea )
Einzelphotonenquelle
Relative spektrale
Yy v.Vv Leistungsverteilung
Low Optical Flux Detector S.a()
Ausgangssignal
_ Idettint
out Cint
Effektive spektrale

Empfindlichkeit

Sspec = fsrel(ﬂ)sdet(}l)dﬁ

v

NV-Zentrum basierte absolute
Einzelphotonenquelle

Optische Strahlungsfluss: @ = —det. — ZoutCint

Sspec  Sspectint
Durchschnittliche Photonenenergie: g, = I%Srel()t)dl

&

Gesamt Photonenfluss: N,;, =
Espec

Absolute spektrale Strahlungsfluss: @; (1) = ®S5_(1)

@3 (1)

Absolute spektrale Photonenfluss: N, 5 (4) = @
, Ees

Abbildung 4-9:  Ruckfihrungskette zu den Primarnormalen fiir die absolute Charakterisierung einer
Einzelphotonenquelle basierend auf einem NV-Zentrum. Die Kéasten, die fur die ver-
wendeten Gerate stehen, sind blau hinterlegt, griine Flachen indizieren Berechnun-
gen und eine orange Hinterlegung zeigt das Messobjekt an nach [67].

Anhand von Gleichung (44 ) und Gleichung (47 ) wurden die effektive spektrale Empfindlich-

keit sgpec Und die durchschnittliche Photonenenergie ey fir eine Anregungsleistung von

274 pW wie folgt bestimmt [67]:

A
Sspec = 0,3379877, (51)
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und [67]
espec = 2,8855 10719 . (52)

Anhand dieser Ergebnisse konnte der absolute spektrale Photonenfluss und der absolute spekt-
rale Strahlungsfluss bestimmt werden. Die Ergebnisse sind in Abbildung 4-10 fur den gesamten

Spektralbereich des NV-Zentrums dargestellt.
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Abbildung 4-10: Darstellung des absoluten spektralen Photonenflusses (blaue Kurve) und des abso-
luten spektralen Strahlungsflusses (rote Kurve) eines NV-Zentrums [67].

Ausgehend von den Ergebnissen in Abbildung 4-10 ist es nun moglich den absoluten Photo-
nenfluss in Photonen pro Wellenlédnge und pro Sekunde bzw. den entsprechenden absoluten
Strahlungsfluss in 10" W pro Wellenldnge zu ermitteln. So werden von dem Einzelphoto-
nenemitter z. B. bei einer Wellenlange von 700 nm etwa 1000 Photonen pro Sekunde und pro
Nanometer ausgesendet. Die Bestimmung der beigeordneten Messunsicherheit wird in Kapitel

5 beschrieben.
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4. 2. 4. Photonenfluss

Im Weiteren soll nun untersucht werden, wie sich der Photonenfluss der Einzelphotonenfluo-
reszenz in Abh&ngigkeit von der Anregungsleistung verhélt (siehe Abbildung 4-11). Die Mes-
sung des Photonenflusses erfolgte tber die Messung mit dem LOFD. Die rechte Achsenbetite-
lung zeigt die gemessene optische Leistung und die linke Achsenbetitelung den berechneten
Photonenfluss pro Sekunde. Fir die Messung bei einer Anregungsleistung sind etwa 180 Mess-
werte aufgenommen und gemittelt worden. Der Mittelwert der Messwerte sowie die dazugeho-
rige Standardabweichung sind in der Abbildung in Form von Punkten mit Fehlerbalken darge-
stellt.

Die Messpunkte kénnen mit Hilfe folgender Gleichung angenéhert werden [80]:
NSat

Psat
145

Nph: +mP. (53)

Mit Nph: Photonenfluss, Nsat: Séttigungsphotonenfluss, Psa: Séttigungsanregungsleistung, P:
Anregungsleistung und m: Faktor fir die Hintergrundemission.

Fur den Fit (rote Kurve) sind folgende Fitparameter verwendet worden: Nsi = 240000 s?,
Psat = 100 UW und m = 27,6 pWs [67].

Bei dieser Messung muss allerdings beriicksichtigt werden, dass der Hintergrund linear mit der
Anregungsleistung steigt (Term mP). Der lineare Anstieg des Hintergrunds wurde unabhéngig
von dieser Messung an derselben NV-Probe nachvollzogen. Die Messung ist im Anhang in
Abbildung 8-1 hinterlegt.

Wird der Hintergrund von dem Fit fur die Messwerte abgezogen, ergibt sich eine Kurve, die

nach folgender Gleichung bestimmt werden kann [67]:

N Sat

Psat
1455

Nph: (54)

Diese Kurve beschreibt die Emission, die lediglich durch die NV-Zentren ohne die Hintergrun-

demission hervorgerufen wurde (griine Kurve in Abbildung 4-11).
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Abbildung 4-11: Photonenfluss bzw. optische Leistung in Abhangigkeit von der Anregungsleistung.
Die Messpunkte (schwarze Punkte) werden von einem Fit (rote Kurve) widergespie-
gelt. Wird der Hintergrund (blaue Kurve) von dem Fit abgezogen, erhalt man den Pho-
tonenfluss ohne Hintergrundstrahlung (griine Kurve) nach [67].

Es wird deutlich, dass die pure Emission des Stickstofffehlstellenzentrums mit zunehmender
Anregungsleistung erst ansteigt und anschlieBend in einen Bereich tibergeht, in dem der Anstieg
gegen null geht. Das bedeutet, dass das NV-Zentrum fur hohe Anregungsleistungen groRer als
1000 uW in eine Art Séttigung geht. Ab einer bestimmten Anregungsleistung veréndert sich
somit die Anzahl der emittierten Photonen nur noch sehr geringfligig. Fir schwéchere Anre-
gungen ist die Emissionsleistung der Quelle tiber die Anregungsleistung einstellbar, fir starkere
Anregungen ist dies nur bedingt der Fall. Es kénnen optische Leistungen zwischen 55 fW und
75 fW emittiert werden, was etwa 190 000 Photonen pro Sekunde bzw. 260 000 Photonen pro
Sekunde entspricht [67].

Es zeigt sich zudem, dass der Messbereich des Photonenflusses sowie der Hintergrund in der
Messung mit dem LOFD geringer sind als in der Messung mit dem SPAD. Das ist mit verschie-

denen Messverfahren zu erklaren. Denn bei der Messung mit dem SPAD wird die Glasfaser
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direkt an den Detektor angeschlossen, wahrend bei dem Verfahren mit dem LOFD zwei weitere

Mikroskopobjektive verbaut sind, die die Transmission mindern.
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4. 3. Winkelabhangige Abstrahlcharakteristik von NV-

Zentren

Im Folgenden soll die Abstrahlcharakteristik eines NV-Zentrums untersucht werden. Es wird
zundchst davon ausgegangen, dass die Emission des NV-Zentrums im Nanodiamanten isotrop
in alle Raumrichtungen abstrahlt. Die verwendeten NV-dotierten Nanodiamanten sind direkt
auf Mikroskopdeckglaser aufgebracht. Das Deckglas selbst ist dabei eine dielektrische Struktur,
die in diesem Zusammenhang der Emission eine VVorzugsrichtung vorgibt. Die Abstrahlcharak-
teristik soll in den anschlielenden Kapiteln sowohl berechnet als auch experimentell untersucht

werden.

4. 3. 1. Theoretische Betrachtung der Abstrahlung des NV-Zentrums

Im einfachsten Fall der theoretischen Betrachtung der Abstrahlcharakteristik wird davon aus-
gegangen, dass der Dipol senkrecht auf der Grenzschicht zwischen Luft und Deckglas steht und
vollstandig von Luft umgeben ist. Der zu untersuchende Bereich wird in drei Abschnitte unter-
teilt. Zum einen muss unterschieden werden, ob die Abstrahlung in Glas (0° < a < 90°) oder
in Luft (90° < a < 180°) erfolgt.

Da die Ausmale des Nanodiamanten (ca. 75 nm) deutlich kleiner sind als dessen Emissions-
wellenldangen in Luft (550 nm bis 750 nm), spielt die Totalreflexion im Diamantkristall keine
Rolle fiir die Berechnung der Abstrahlcharakteristik. Allerdings muss die Totalreflexion fur
Winkel gréRer dem kritischen Winkel im Glas berlicksichtigt werden. Daher wird innerhalb des
Glases in zwei weitere Bereiche unterschieden, die durch den kritischen Winkel getrennt sind.
Die Berechnung der Abstrahlung erfolgt gemaR Kapitel 2. 4. 1. und nach Referenz [65]. Der
kritische Winkel berechnet sich nach Gleichung ( 17 ). Der Brechungsindex des Deckglases
wird mit n, = 1,53 angenommen und der Brechungsindex von Luft wird mit n, = 1 angena-
hert. Damit ergibt sich ein kritischer Winkel von 41,0°. Fur eine Dipolabstrahlung ins Glas fir
Winkel kleiner gleich dem kritischen Winkel (0° < o < 41,0°) wird fur die elektrische Dipol-
komponente die Gleichung (21 ) verwendet. Fir Winkel gréRer als den kritischen Winkel bis

einschlieBlich 90° (41,0° < a < 90°) wird die elektrische Komponente der Dipolabstrahlung
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mit Gleichung ( 24 ) beschrieben und fur den elektrischen Anteil der Dipolstrahlung fiir die
Abstrahlung in Luft (90° < a < 180°) gilt Gleichung ( 28 ).

Die Simulation der elektrischen Komponente der Dipolabstrahlung fiir den Winkelbereich von
0° bis 180° ist in Abbildung 4-12 dargestellt.
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Abbildung 4-12: Berechnete Dipolabstrahlung (,Signal“, elektrische Komponente) fir den Winkelbe-
reich von 0° bis 180° (blaue Kurve). Der Bereich von 0° bis 90° beschreibt die Ab-
strahlung in das Deckglas und der Bereich von 90° bis 180° stellt die Abstrahlung in
Luft dar. In grun ist die Einfangeffizienz dargestellt, sie ist die Integration Uber die
berechnete Dipolabstrahlung. Der berechnete Offnungswinkel des Mikroskopobjek-
tivs ist in Form der orangen senkrechten Linie illustriert nach [67].

Das berechnete Fluoreszenzsignal (blaue Kurve in Abbildung 4-12) in Medium 1, dem Deck-
glas, hat nach einem steilen Anstieg von 0 bei 0° ein Maximum bei 41°. AnschlieRend verringert
sich die Intensitét der Fluoreszenz mit wachsendem Winkel und nimmt bei 90° wieder den Wert
0 an. In Medium 2 (Luft) steigt das Fluoreszenzsignal wieder an, allerdings deutlich geringer
als in Medium 1 und erreicht bei etwa 123° ein zweites Maximum, welches allerdings deutlich

schwacher ausgeprégt ist als das Maximum in Medium 1.
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Somit wird lediglich ein vergleichbar kleiner Teil des Fluoreszenzsignals in die Luft abge-
strahlt, der GroRteil der Photonen wird in das Glas emittiert. Dies verdeutlicht auch die Einfan-
geffizienz (griine Kurve), denn etwa 87 % der Emission gehen in den Winkelbereich kleiner
gleich 90° und somit ins Deckglas. An dieser Stelle muss nun der Offnungswinkel der verwen-

deten Mikroskopobjektivs (ayg,ung) Detrachtet werden. Dieser lasst sich anhand der numeri-

schen Apertur des Objektivs (N.A.= 1,45) und des Brechungsindex des Mediums, das sich
zwischen Objekt und Objektiv befindet, in diesem Fall ein Immersionsol von Carl-Zeiss (ng =

1,518), bestimmen nach folgender Gleichung [61]:

N.A.
Apffyung = Arcsin (n—Ol> —72,8°. (55)

Der Offnungswinkel des Mikroskopobjektivs ist in Form einer senkrechten Linie in Abbildung
4-12 eingetragen, um zu verdeutlichen, wie hoch der Anteil der eingesammelten Effizienz ist.
Dieser liegt bei etwa 85 % der Gesamtemission.

Zudem ist in Abbildung 4-13 a) die Emission der Einzelphotonenquelle fiir den gesamten Win-
kelbereich bis 360° in Polarkoordinaten dargestellt. AuRerdem zeigen die Bildabschnitte b) und
c) die Dipolorientierung zum einen bzgl. der Probe und als Nahaufnahme bzgl. der Darstellung

in a).
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Abbildung 4-13: a) Darstellung der elektrischen Dipolabstrahlung in Polarkoordinaten. Die Darstellung
umfasst den gesamten Winkelbereich von 0° bis 360°. Die Intensitat der Emission ist
entlang der r-Koordinate aufgetragen. Zur Verdeutlichung des Betrachtungswinkels
und der Lage des Dipols ist in b) bezliglich der Berechnung die Position der Probe
dargestellt und c) zeigt eine Nahaufnahme der Emission im Bereich der Grenzschicht.
Die Dipolorientierung ist in b) und c) mit roten doppelseitigen Pfeilen veranschaulicht.
Die Darstellung ist nicht maf3stabsgetreu.

Die Berechnung sowohl fiir den senkrechten zur Grenzfléche stehenden Dipols als auch fur den
parallel zur Grenzschicht liegenden Dipol bei verschiedenen Abstanden zur Grenzflache sind
im Anhang in der Abbildung 8-2, Abbildung 8-3 sowie Abbildung 8-4 dargestellt.

4. 3. 2. Experimentelle Abstrahlung des NV-Zentrums

Im Anschluss an die Berechnung soll nun experimentell die Abstrahlcharakteristik untersucht
werden. Hierfur wird eine zusétzliche Back Focal Plane Linse in den Strahlengang eingebracht.
Dabei werden die unregelméRig abgestrahlten Emissionen in der Back Focal Plane gebundelt
und mit Hilfe der zusétzlichen Linse (der Back Focal Plane Linse bzw. Bertrand-Linse) kolli-

miert, sodass diese Emission mit der sSCMOS abgebildet werden kann. Da sehr wenig Strahlung
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auf diese Weise zur Kamera gelangt, wird ein Bildstapel aus 100 Einzelbildern, die mit einer
Belichtungszeit von jeweils 2 s aufgenommen worden sind, erzeugt. Aus diesem Bildstapel
wird wiederum ein Bild generiert. Um Informationen tber den Hintergrund zu erhalten, ist eine
weitere Aufnahme aus 100 Bildern & 2 s Belichtungszeit etwa 3 pum neben der Fluoreszenz auf-
genommen worden. Anhand dieser beiden Bilder kann der Hintergrund von der Fluoreszenz

subtrahiert werden. Dies fiihrt zu folgendem Ergebnis, siehe Abbildung 4-14.
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Abbildung 4-14: Aufnahme der Abstrahlcharakteristik eines NV-Zentrums durch das Back Focal
Plane-Verfahren. Das kreisformige Gebilde, dessen Ausmalle durch den doppelseiti-
gen weilRen Pfeil angedeutet werden, entspricht dem 2-fachen Offnungswinkel des
Mikroskop-objektivs. Die Intensitat der Emission ist farbcodiert dargestellt. Entlang
der weil3en Linie sind Untersuchungen zum Intensitatsverlauf vorgenommen worden
nach [81].

Die Abbildung 4-14 zeigt farbkodiert die relative Intensitét der Fluoreszenz eines NV-Zentrums
in der Back Focal Plane. Die Darstellung der Emission hat eine kreisférmige Erhéhung der

Intensitat (hellblau bis gelb, dies entspricht den relativen Intensitatswerten von etwa 0,2 bis 1)
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auf einem Hintergrund (dunkelblau, Intensitét 0). Dieses kreisférmige Gebilde entspricht vom
Durchmesser dem 2-fachen des Offnungswinkels des Mikroskopobjektivs, also 145,6°. Inner-
halb des Bereichs der Intensitatserh6hung gibt es weitere Unterschiede in der Intensitat, die
uber die Farbcodierung sichtbar werden. Besonders aufféllig ist dabei der gelbliche Ring (In-
tensitat etwa 0,8 bis 1). Dieser weilit an sich gegeniiberliegenden Seiten zwei Bereiche auf, die
eine hohere Intensitat von etwa 1 haben. Entlang des Kreises befinden sich zwischen den Be-
reichen hoherer Intensitat zwei Bereiche, die schwacher gelb eingeféarbt sind (Intensitat etwa
0,8), also eine schwachere Intensitdt aufweisen, im Vergleich zu den helleren Bereichen. Diese
Charakteristik zeigt sich nicht nur speziell bei diesem einzelnen Einzelphotonenemitter, son-
dern auch bei anderen NV-Zentren, die in diesem Zusammenhang untersucht worden sind. Da-
bei zeigt sich aber auch, dass die Orientierung fur jedes NV-Zentrum individuell ist. Daher kann
daraus geschlussfolgert werden, dass dies Aufschluss Uber die Dipolorientierung im NV-
Zentrum geben kann. Im Fall von Abbildung 4-14 steht der Dipol nicht senkrecht auf dem
Deckglas, sondern scheint eher senkrecht zu der eingezeichneten weif3en Linie zu liegen. Dabei
liegt der Dipol nicht parallel zum Deckglas, denn der untere helle Bereich erscheint etwas heller
als der obere helle Bereich, was daflrspricht, dass der Dipol eine leichte Verkippung beziiglich
der Deckglasebene aufweist.

Ein Intensitatsplot entlang der weiRen Linie mit den doppelseitigen Pfeilenden gibt Aufschluss
uber die Intensitatsverteilung. Diese ist als griner Kurvenverlauf in Abbildung 4-15 dargestellt.

73



-1 E T T T T T T T
berechnete Werte
09r gemessene Werte

08 r

0771

o
o))

o
[

Intensitat (a.u.)
(=
S

A

o

n
.

=

o
—
\
o
ra
Fa
i
-
¥

o
[
\

Winkel (°)

Abbildung 4-15: Vergleich der gemessenen Intensitatswerte (griine Kurve) in Abhéngigkeit vom Win-
kel mit den berechneten Werten (blaue Kurve). Die Werte der Messung und der Be-
rechnung sind fiir den Bereich des doppelten Offnungswinkels dargestellt nach [81].

Auch bei der Messung der Intensitat zeigt sich eine deutliche Erhohung. Diese liegt bei etwa
50°. Im Vergleich zu den berechneten Intensitéten sieht man eine Verschiebung des Intensitéts-
maximums der Fluoreszenz um etwa 9°. Der steile Anstieg hin zum Intensitatsmaximum ist bei
beiden Kurvenverlaufen zu erkennen, allerdings ist der Abfall bei Entfernung vom Intensitéats-
maximum in der Messung deutlich starker ausgepragt als in der Berechnung. Es féllt zudem
auf, dass der Anstieg auch um etwa um 9° versetzt ist. Dennoch kann ein Zusammenhang zwi-
schen den berechneten und gemessenen Intensitatswerten gesehen werden.

Die Abbildung 4-14 hat bereits gezeigt, dass der Dipol nicht senkrecht auf dem Deckglas stehen
kann, da sonst keine Dipolorientierung hinsichtlich des Azimutwinkels feststellbar ware. Daher
sind zudem Berechnungen flr den parallel zur Grenzschicht orientierten Dipol durchgefiihrt
worden (siehe Abbildung 8-2). Des Weiteren sind Simulationen angestellt worden, in denen
sich der Dipol (senkrecht und horizontal zur Grenzflache) in einem gewissen Abstand zur
Grenzflache befindet, die in Abbildung 8-3 und Abbildung 8-4 gezeigt sind. Das Intensitatsma-

ximum wird bei beiden Dipolorientierungen unabhangig vom Abstand zur Grenzfldche vom
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kritischen Winkel gepragt und liegt demnach bei 41°. Die Verschiebung des Intensitatsmaxi-
mums in den Messungen ist demnach nicht durch die Dipollage erklarbar.

Bezlglich der winkelabhéngigen Emissionsverteilung zeigt sich in den Berechnungen, dass bei
dem horizontal zur Grenzflache liegenden Dipol die Abstrahlungsintensitét bis etwa 40° recht
gleichbleibend verhélt und dann deutlich starker ansteigt als beim senkrechten Fall. Dies kann
durch die Messungen nicht beobachtet werden. Der Anstieg in der Abstrahlungsintensitat aus
der Messung &hnelt bis zum kritischen Winkel eher dem Verlauf des senkrechten Dipols als
dem des Horizontalen. Das bedeutet, dass der Dipol nicht horizontal zur Grenzflache liegt. Da-
her muss auch an dieser Stelle davon ausgegangen werden, dass der Dipol sich in einem Winkel
zwischen 0° und 90° gekippt zur Grenzflache befindet (0° < 8 < 90°).

Bei der Betrachtung der Abstédnde des Dipols von der Grenzflache zeigt sich, dass der Abfall
der Intensitat ab dem Intensitdtsmaximum (Winkel groBer dem kritischen Winkel) mit zuneh-
menden raumlichen Abstand starker wird. Dieses Verhalten kann auch in den Messungen beo-
bachtet werden. Es kann also davon ausgegangen werden, dass der Dipol einen gewissen Ab-
stand zur Grenzflache aufweist, was sich durch den umgebenden Nanodiamanten erklaren las-
sen wirde. Denn das NV-Zentrum befindet sich im Inneren des Nanodiamanten, der eine raum-
liche Ausdehnung von etwa 75 nm hat und es ist nicht davon auszugehen, dass sich das Zentrum
an einer Grenzflache befindet. Daher erscheint ein gewisser raumlicher Abstand als sinnvoll.
Von einer Abschatzung beziiglich des rdumlichen Abstands zwischen Dipol und Grenzschicht
wird an dieser Stelle abgesehen, da zuvor die Verschiebung des Intensitdtsmaximums am Kriti-
schen Winkel untersucht werden muss und wie sich diese Verschiebung auf den Kurvenverlauf

auswirkt.
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5. Messunsicherheitsbetrachtung

Die Betrachtung der Messunsicherheiten spielt insbesondere in Hinblick auf die absolute Cha-
rakterisierung einer Stickstofffehlstellen-basierten Einzelphotonenquelle eine entscheidende
Rolle. Die Bestimmung der Messunsicherheiten soll gemalt dem GUM (,,Guide to the Expres-
sion of Uncertainty in Measurement*) erfolgen [82].

Als Modellgleichung fiir die Messunsicherheitsbetrachtung des absoluten Photonenflusses pro
Sekunde und pro Wellenlange der absoluten Einzelphotonenquelle wird angenommen [81]:

N h}x(l) =£U0utcint 1 SNV =iuoutcint 1
P hc Lint Sspec SNVTot hc Lint Sspec

Srel - (56)

Die Gleichung ergibt sich aus dem Einsetzen der Gleichungen (43 ), (45), (48 ) und (49)in
Gleichung (50 ). Anhand der Gleichung ( 56 ) ist bereits der grof3e Einfluss des Detektors und
des Spektrometers deutlich ersichtlich. Zu den Einflussgréfien des Detektors zahlen die Mess-
groken Ugyt, Cings Line UNd Sspec. Die Messgrolien Syy und Syyror zahlen zu den Einflussgroen
des Spektrometers. Zudem sind weitere EinflussgroRen bekannt, die sich indirekt auf die Mes-
sung auswirken und als ,,weitere Parameter zusammengefasst sind. Das Ishikawa-Diagramm
[83] in Abbildung 5-1 zeigt eine Zusammenfassung der EinflussgréRen, welche im weiteren

genauer beschrieben werden.
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Abbildung 5-1:  Ishikawa-Diagramm [83] zur Darstellung der Einflussgréf3en fur die Messunsicher-
heitsbestimmung fur den absoluten spektralen Photonenfluss.

Aus den eingestellten Parametern heraus ist davon auszugehen, dass das Spektrometer den
groRten Einfluss auf die Messunsicherheit hat. Fur die Kalibrierung des Spektrometers bzgl.
der spektralen Bestrahlungsstérke wird ein Fehler von 1 % angenommen. Streulicht und Effekte
zweiter Ordnung werden fur diese Messunsicherheitsbetrachtung vernachlassigt, da fir sie in
der Messung kein signifikanter Einfluss festgestellt werden konnte. Die Stickstoff-gekihlte
CMOS-Kamera des Spektrometers trégt einen weiteren Beitrag zur Messunsicherheit bei. Die-
ser Fehler ist in Kombination mit der Auflésung des Spektrometers untersucht worden. Das
Auflésungsvermdgen ist malRgeblich durch die Breite der Eingangséffnung und das verwendete
Gitter bestimmt. Da das Spektrum des NV-Zentrums relativ breit ist, kam flr die Messung le-
diglich das Gitter 3 (150 Riefen pro Millimeter) in Frage, siehe Kapitel 3. 2. 4. . Bei weiterer
Verwendung des Gitters 3, kann zukinftig der Eingangsspalt (1 mm) als einstellbare Grofe
variiert werden. Um das Aufldsungsvermdgen zu bestimmen, ist eine Messung mit einem Laser
(Controller: Velocity Tunable Laser Controller TLB-6300-LN von New Focus; und Laserkopf:
Velocity Tunable Diode Laser, Wellenlangenbereich von 765 nm bis 781 nm, Modell 6312 von
New Focus) durchgefuhrt worden. Die gemessene spektrale Bandbreite der Laserstrahlung (ein-
gestellt auf 769,1 nm), ermittelt mit Gitter 1 und mit einem Offnungsspalt von 0,01 mm, betrug
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etwa 0,25 nm (FWHM). Dieselbe Wellenldngeneinstellung wurde im néchsten Schritt fur die
Messung mit Gitter 3 und einem Eingangsspalt von 1 mm verwendet. Dabei wurde die spektrale
Bandbreite der Laserstrahlung zu 1,05 nm (FWHM) bestimmt. Die Messung ist im Anhang in
Abbildung 8-5 dargestellt. Die Verschiebung der Wellenlénge bei Gitter 3 muss an dieser Stelle
nicht berticksichtigt werden, da die Korrektur der Wellenlénge fir Gitter 3 bereits in der Kor-
rekturrechnung in Folge der Spektrometerkalibrierung erfolgte. Da die Verbreiterung des
Spektrums nicht korrigiert wurde, muss der Fehler dafiir abgeschéatzt werden. Hierzu wird eine
Bandbreitenkorrektur kp des im Spektrometer gemessenen Signals s durchgefiihrt nach [84].
Unter Annahme einer dreieckigen Spaltfunktion fur eine Bandbreite b von 1,05 nm ergibt sich

die Bandbreitenkorrektur zu [84]:
2

b
=s——g" 57
ky =s 125 ), (57)

wobei s (1) = d?s/(d1)? die zweifache Ableitung des Signals nach der Wellenlange ist. Nor-

miert auf das Ausgangssignal (ks—b) kann der Faktor der Anderung sowie die prozentuale Abwei-
chung bestimmt werden. Da die Differentiation numerisch durchgefiihrt wurde, um Verfal-
schungen durch ein Fitting zu vermeiden, ist die prozentuale Abweichung mit einer gewissen
Streuung behaftet. Die Standardabweichung der prozentualen Abweichung liegt bei 4,26 %.
Dies wird als Messunsicherheit fur die Verbreiterung des Spektrums betrachtet.

Somit ergibt sich eine Gesamt-Messunsicherheit US flir die relative spektrale Leistungsver-

teilung Srer aus der Korrektur des Spektrums ksg und der Standardabweichung der Bandbreiten-

USrel = ,/ksBZ + kbp2 (58)
von 4,38 %.

Der zweite wichtige Bereich fiir die Messunsicherheitsbetrachtung ist der Detektor. Die

korrektur kpp nach

Messunsicherheiten fir Ug,t, Cine Und t;,¢ Sind bereits bestimmt worden und wurden teilweise
aus Referenz [74] entnommen. Die Messunsicherheit der Integrationskapazitat liegt bei
0,014 % und die der Integrationszeit bei 0,001 %. Fur die Ausgangsspannung wurde eine Un-
sicherheit von 0,5 % angenommen. Der letzte Wert ist hoher als in Referenz [74] veranschlagt
worden. Diese konservative Annahme wurde gemacht, da in der Referenz lediglich eine Wel-

lenlédnge untersucht wurde, wahrend fur die spektrale Analyse des NV-Zentrums ein spektraler
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Bereich von 150 nm betrachtet wird. Die Messunsicherheit fur die spektrale Empfindlichkeit

des Detektors s, sowie fur die Photonenenergie espec Wurden mit Hilfe von Monte Carlo

Simulationen und Gleichung (44 ) bzw. Gleichung ( 47 ) auf je 0,1 % bestimmt.

Weitere Parameter spielen flr die Messunsicherheit eine vernachléssigbare Rolle. Dennoch sol-
len die Parameter genannt werden und es soll diskutiert werden, warum diese flr die Betrach-
tung nicht beriicksichtigt werden.

Ein solcher Parameter ist die Fluoreszenz von Partikeln, die sich im Ol und im Deckglas befin-
den kdnnen. Diese Partikel kdnnen bei einer Echtzeitbetrachtung unter Verwendung der Weit-
feld-Optik und der SCMOS beobachtet werden. Dabei stellt man jedoch auch fest, dass diese
Partikel recht schnell ausbleichen und dann nicht mehr zu beobachten sind. Das bedeutet wie-
derum, dass nur bei erstmaliger Betrachtung eines bestimmten Bereichs diese Partikel eine
Rolle spielen. Da der Bereich um das, fur die absolute Quelle verwendete, NV-Zentrum im
Nanodiamanten mehrfach gescannt wurde, sowie weitere Untersuchungen durchgefiihrt wur-
den, bei denen das Zentrum mit Laserlicht bestrahlt bzw. angeregt wurde, ist davon auszugehen,
dass eventuelle Fluoreszenzen in diesem Bereich ausgeblichen sind und somit keinen Einfluss
auf die Messung haben.

Ein weiterer zu vernachldssigender Parameter ist die Temperatur. Zwar reagiert ist das NV-
Zentrum sensitiv auf Temperaturunterschiede. Denn die nichtstrahlende Rate nimmt bei héhe-
ren Temperaturen zu [85]. Allerdings hat dies keinen Einfluss bei Temperaturveranderungen in
der GroRenordnung von etwa 1 K. Die Raumtemperatur von etwa 22 °C hat einen vernachlas-
sigharen Einfluss auf die verwendeten Gerate. Der LOFD ist Peltier-gekuhlt und die CCD-
Kamera am Spektrometer wird mit fliissigem Stickstoff konstant auf Temperatur gehalten. Alle
weiteren Gerate arbeiten bei Raumtemperatur. Der Messplatz ist bei dieser Temperatur aufge-
baut und justiert worden. Daher hat auch in diesem Punkt die Temperatur keinen merklichen
Einfluss.

Auch die Positionierung mit dem Piezotisch ist eine zu vernachlassigende GroRe. In der An-
steuerung verfahrt der Tisch bis auf 10 nm genau. Bei einem dauerhaften Verweilen auf einer
Position ist daher davon auszugehen, dass der Fehler sich noch einmal reduziert. Der Strahl-
durchmesser des fokussierten Laserstrahls wird auf etwa 350 nm geschatzt. Zudem ist die Po-
sitionierung in 0,1 pum-Schritten vorgenommen worden. Daher ist davon auszugehen, dass eine
Anderung der Position um etwa 10 nm keine Auswirkung auf die Anregung und damit verbun-

den auf die Einzelphotonenemission hat.
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Weiterhin ist auch die Stabilitét des Lasers zu beriicksichtigen, da die Stabilitat einen indirekten
Einfluss auf die Emission der Einzelphotonenquelle hat. Kommt es zu Schwankungen in der
Intensitat, kann dies zu Schwankungen in der Einzelphotonenemission fuhren. Laut Hersteller-
angaben betragt die Laserstabilitat 0,4 % RMS [70], im schlechtesten Fall kdnnen somit
Schwankungen um 0,4 % in der Emission auftreten. Schwankungen in der Emission wirden
sich auf die Zahlrate auswirken. Die gemessenen Schwankungen im Ausgangssignal bzw. in
der Zahlrate betrugen allerdings nur etwa 0,15 %. Diese Schwankungen wirken sich nicht sig-
nifikant auf die relative spektrale Leistungsverteilung Srel aus. Die vorgenommene Rundung
des Fehlers fiir Srel auf 4,38 % beinhaltet die bereits die vergleichsweise geringen Schwankun-

gen.

Die wesentlichen Komponenten, die zur Messunsicherheit des absoluten spektralen Photonen-
flusses beitragen, sowie deren Anteil an der berechneten Gesamtunsicherheit sind in Tabelle 2

aufgelistet.

Tabelle 2: Tabellarische Ubersicht der Messunsicherheitsbetrachtung fiir den absoluten spektralen
Photonenfluss.

Relative . Relative An-
e Anteil an Ge- .
Mess- Standard-  Standard- . Sensitivitats- teil an Ge-
v Messwert . . . Verteilung . samtmessun-
grofe unsicherheit unsicher- quotient sicherheit samtmessun-
heit (%) sicherheit (%)
Uout 0,019V 9,27-105 V 0,5 Standard 5,06-10% (msV)! 4,70 (ms)! 9,63
Cint 1,0046-1012 F 1,36-10°16 F 0,0136 Standard 9,35-10% (msF)? 0,13 (ms)? 0,26
Srel 4,83103m?®  2,12:10%m? 4,38 Standard 1,94-105 51 41,14 (ms)? 84,32
tint 1s 1,00-10% s 1,00-103 Standard -939,4 (ms?)1 -9,39-103 (ms)? 0,02
Sspec 0,338 A/W 1,01-103 A/W 0,3 Standard  -2,78-103 W-(msA)! -2,82 (ms)! 5,78

Aus der Berechnung fur die Messunsicherheit ergibt sich eine relative Standard-Messunsicher-
heit von 4,42 %. Die erweiterte relative Messunsicherheit (k=2) betragt 8,84 %. Der absolute
spektrale Photonenfluss inklusive Messunsicherheit ist in Abbildung 5-2 dargestellt.

Der grofite Messunsicherheitsbeitrag ergibt sich aus der spektralen Leistungsverteilung Srei mit
rund 84 %.
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Abbildung 5-2:  Spektraler Photonenfluss in Abhangigkeit von der Wellenlange (blaue Kurve) und da-
zugehorige Standard-Messunsicherheit (rotes Unsicherheitsband) nach [81].

Eine Messunsicherheitsbetrachtung fiir die winkelabhangige Emission der NV-Zentren wird zu
diesem Zeitpunkt fir nicht sinnvoll erachtet. Zuvor muissen weitere Berechnungen fir die ver-
schiedenen Positionen und Winkel bezuglich der Dipolausrichtung zum Deckglas vorgenom-
men werden. AuRerdem sind zuvor weitere Untersuchungen hinsichtlich méglicher Verzerrun-

gen vorzunehmen.
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6. Diskussion

Die Diskussion der Ergebnisse soll sich in zwei Teilabschnitte aufteilen, die sich auf die
Schwerpunkte der Arbeit konzentrieren.

Fur die Charakterisierung einer absoluten Einzelphotonenquelle ist ein konfokaler Messaufbau
inklusive eines Einzelphotonenemitters aus Nanodiamant-basierten Stickstofffehlstellen reali-
siert worden. Die Messunsicherheiten fiir die ermittelten absoluten GréRen des Photonenflusses
pro Nanometer und pro Sekunde sowie des Strahlungsflusses pro Nanometer sind ermittelt wor-
den. Dabei wurde die Quelle als Ganzes betrachtet, was sowohl den konfokalen Aufbau mit
Einkopplung in die Glasfaser als auch die Diamantprobe beinhaltet. Fir die Messung mit dem
LOFD ist zudem die Fokussieroptik auf die Detektoroberflache Bestandteil der Einzelphoto-
nenquelle. Die Verluste an den diversen Grenzflachen wurden dabei als Teil der Quelle ange-
sehen. Es wurde also lediglich der Output der Quelle betrachtet und somit mussten die Verluste
nicht weiter detailliert berticksichtigt werden. Dennoch sind deutlich hohere Photonenraten von
einem Einzelphotonenemitter mit einer Lebensdauer von ca. 20 ns zu erwarten. Grob abge-
schatzt sollten, unter der VVoraussetzung einer Quanteneffizienz von 100 % und verlustfreier
Transmission von der Quelle bis zum Detektor, Photonenraten bis zu 50-10° Emissionen pro
Sekunde mdglich sein. Je nach Literatur liegt die Quanteneffizienz von NV-Zentren in Nano-
diamanten zwischen 10 % und annéhernd 100 % [46], [86], die zu erwartenden Photonenraten
waren dann zwischen 5-10° Photonen/s und 50-10° Photonen/s.

Das bedeutet im Umkehrschluss, dass die auftretenden Verluste reduziert werden konnen, um
somit eine erhohte Photonenrate am Detektor bzw. an der Anwendung zu erreichen. Ein we-
sentlicher Punkt liegt dabei in der Transmission der optischen Komponenten. Dies beinhaltet
sowohl Verluste an Spiegeln, Filtern und Strahlteilern als auch Verluste durch die Einkopplung
in die Glasfaser. In Referenz [87] wurde die Transmission fiir den Messaufbau fir die Detektion
mit dem SPAD auf 23,8 % bestimmt. Zudem wurde fir die absolute Charakterisierung mit dem
LOFD gemessen. Da fir die Nutzung des LOFDs ein Freistrahleinkopplung nétig war, mussten
zwei weitere Mikroskopobjektive verwendet werden, was sich wiederum in einer VVerringerung
der Transmission auswirkt. Unter Betrachtung des Hintergrunds wird angenommen, dass das
Fluoreszenzsignal etwa 3-fach hoher sein musste. Ausgehend von den 200 000 Photonen pro
Sekunde (LOFD-Messung), entspricht das Signal vor den 2 Mikroskopobjektiven fiir die Fo-

kussierung auf den Detektor etwa 600 000 Photonen pro Sekunde (am Ausgang der optischen
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Faser). Unter Beriicksichtigung der Transmission des restlichen Aufbaus von ca. 23,8 % emit-
tiert das NV-Zentrum im Nanodiamanten etwa 2,5 Millionen Photonen pro Sekunde. Die Be-
rechnung der Photonenzahl unter Berlcksichtigung der Transmission ist nachfolgend noch ein-
mal aufgeschlisselt.

NmsglichePhotonen — NPhotongemessn/(TAufbau ’ TMikroskopobjektive)
1 o1 (59)
=200 000 E/(O’238 -0,333) =2,5-10 5
Je nach Quanteneffizienz der Emitter muss der Verbleib der restlichen Photonen geklart wer-
den. Dennoch kann durch Beschichtungen der Oberflachen an den optischen Komponenten
(Kurzpass-, Langpass- und Notch-Filter, dichroitischer Spiegel), sowie durch eine bessere Ein-
kopplungsoptik fiir die Glasfaser und fir die Fokussierung auf den LOFD eine héhere Photo-

nenausbeute realisiert werden.

In den Scan-Messungen hat sich gezeigt, dass die NV-Zentren eine ovale Form annehmen. Sie
erscheinen entlang der y-Achse verzerrt. Dies kann auf zwei Ursachen zurickzufiihren sein.
Zum einen kann diese Verzerrung durch die Messung mit dem Messprogramm hervorgerufen
worden sein. Das Programm scannt entlang y-Achse. Es werden also flr jeden x-Wert nachei-
nander alle y-Werte aufgenommen bevor der nachste x-Wert angesteuert wird. Dies kann zu
einer Verwischung in der Detektion fiihren. Ein solches Verwischen kann programmier-tech-
nisch Uber die Einflhrung von Wartezeiten bzw. die Verlangerung von Wartezeiten zwischen
zwei Messpunkten verbessert werden. Zum anderen kann dies auf eine ungenaue Justage zu-
rickzufiihren sein. Denn der komplexe konfokale Aufbau bendtigt sehr genaue Justage und
bereits kleinste Winkelverschiebungen kénnen sich drastisch auswirken. Eine absolut perfekte
Justage ist nicht zu erreichen. Bereits eine minimale Kippung des Laserstrahls kann sich in einer
elliptischen Anregung &uern und wiederum zu einer elliptischen Emissionsdetektion fuihren.

Die Unsicherheitsbetrachtung der absoluten Einzelphotonenguelle hat deutlich gezeigt, dass die
grolte Unsicherheit durch die Messung des Spektrums hervorgerufen wird. Anhand der Kalib-
rierung des Spektrometers konnte die spektrale Verschiebung mit bekannten Spektrallinien kor-
rigiert werden und die spektrale Bestrahlungsstarke wurde mit Hilfe einer auf den Schwarzkor-
perstrahler zurtickgefiihrten Wolframlampe berichtigt. Der grof3e Fehler in der Messunsicher-
heitsbetrachtung stammt aus dem Auflésungsvermdgen des Spektrometers, welches gepragt ist

durch das verwendete Gitter und die Eingangsoffnung. Da der zu messende spektrale Bereich
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recht breit ist, macht die Verwendung eines feineren Gitters wenig Sinn, wenn mit einer Mes-
sung der gesamte spektrale Bereich erfasst werden soll. Es ware zwar mdglich mit einem fei-
neren Gitter schmalere spektrale Bereiche zu messen und im Nachhinein die spektralen Berei-
che zu verkniipfen. Allerdings miissten hierbei Korrekturen an den Uberschneidungspunkten
vorgenommen werden und es wére erst nach Bearbeitung des gesamten Spektrums moglich,
einen Gesamteindruck von spektralen Bereich des NV-Emitters zu erhalten.

Es ist zudem mdglich, den Eingangsspalt zu verkleinern. Dies wirde zu langeren Integrations-
zeiten fuhren, dennoch sollte fiir eine zukinftige Verbesserung der spektralen Messungen dies
angewendet werden.

Der zweite wesentliche Beitrag zur Messunsicherheit stammt vom Detektor. Die Fehler des
Detektors sind intrinsisch und zudem aufgrund des breiten Spektrums des NV-Zentrums teil-
weise groRer angenommen worden als sie in Referenz [74] angegeben waren. Da es auf dem
Markt allerdings keine vergleichbaren Produkte gibt und es sich bei diesem Modell um einen
Prototyp handelt, kann eine Optimierung des Messunsicherheitsbudgets nur uber eine genaue
Betrachtung der Unsicherheitsgrofie fir Uout vorgenommen werden. Zudem ist der LOFD sehr
empfindlich bezlglich der Einkopplung des Fluoreszenzsignals. Bereits kleinste Beriihrungen
oder Veranderungen der Lage der Glasfaser, filhren zu deutlichen Anderungen im Messsignal.
Dies muss auch fir weitere Messungen berlicksichtigt werden.

Die Messung der Korrelationsfunktion 2. Ordnung kann durch eine gezielte Hintergrundsub-
trahierung verbessert werden. Die Referenzen [7] und [35] geben dafiir mégliche Ansatze vor.
Allerdings ist zu erwahnen, dass der Hintergrund zum Grof3teil aus der Probe selbst stammt und
somit ein Teil der absoluten Einzelphotonenquelle darstellt. AuRerdem kann auch die Dunkel-
zahl-Rate berticksichtigt werden, um die Ergebnisse weiter zu optimieren [7]. Allerdings stand
in dieser Arbeit die Prufung der Einzelphotonenemissionsgute der gesamten Quelle im Vorder-
grund und es konnte eindeutig gezeigt werden, dass trotz Hintergrundemission eine Einzelpho-
tonenquelle vorlag. Fir zukinftige Charakterisierungen, insbesondere fur solche, die den Fokus
auf der Charakterisierung des NV-Zentrums haben, wére die Hintergrundsubtrahierung und Be-

ricksichtigung der Dunkelzéhlrate eine Verbesserung fiir die Auswertung der Messung.

Weiterhin soll auch die Angular Emission in der Diskussion bertcksichtigt werden. Die durch-
gefuhrten Berechnungen sind sowohl fir einen direkt auf der Grenzschicht senkrecht stehenden
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Dipol als auch fur einen horizontal zur Grenzflache befindlichen Dipol fir verschiedene rdum-
liche Abstande zur Grenzflache durchgefiihrt worden. Die Simulation des senkrechten zur
Grenzflache stehenden Dipols ohne rdumlichen Abstand ist mit der Messung direkt verglichen
worden. Im Vergleich zeigen die Messungen einen Dipol der sich mit einer gewissen Verkip-
pung auf der Grenzflache befindet. Das bedeutet, dass der Dipol weder parallel zur Grenzflache
liegt, noch dass der Dipol auf der Grenzflache steht. Daher mussen weitere Untersuchungen
und Berechnungen bezuglich diverser Kippwinkeln zwischen stehend und liegend durchgeftihrt
werden. Zudem wird aufgrund des Intensitatsabfalls fur Winkel groRer dem kritischen Winkel
davon ausgegangen, dass sich der Dipol mit einem gewissen raumlichen Abstand zur Grenzfla-
che befindet. Ein solcher Abstand lasst sich durch die Einbettung des NV-Zentrums in einem
Nanodiamanten erklaren. Allerdings ist die genaue Lage des Zentrums im Diamanten nicht be-
kannt und individuell fur jedes NV-Zentrum im Nanodiamanten. Daher kann der Abstand zur
Grenzflache aus dem Vergleich mit der Simulation abgeschétzt werden. Ein solcher Vergleich
ist nicht durchgefiihrt worden, da zuvor geklart werden muss, warum es zu einer Verschiebung
des Intensitatsmaximums am kritischen Winkel kommt und wie diese Verschiebung sich auf
den Kurvenverlauf auswirken.

Das Ergebnis aus dem Vergleich der Berechnung und der Messung ist vielversprechend fur
weitere Untersuchungen, da sich zeigt, dass Messung und Berechnung nicht kontrare Resultate
erzielen und dies als guter Ausgangspunkt fur weitere Untersuchungen genutzt werden kann.
Alle Simulationen zeigten, dass der Grofteil der Fluoreszenz in das Deckglas abgestrahlt wird
und es ist fur weitere Messungen zu erwarten, dass der Grofdteil der Fluoreszenz mit einem
Mikroskopobjektiv, welches eine ahnliche numerische Apertur besitzt wie das verwendete, ein-
gesammelt werden kann.

Weiterhin ist nicht untersucht worden, ob es zu Verzerrungen am Rand des Objektives oder in
der Back Focal Plane Linse kommt, die sich negativ auf das gemessene Bild in der sSCMOS
auswirken und somit den Betrachtungsbereich féalschlicher Weise schmalern oder verbreitern.
Dies konnte zukunftig mit speziell beschichteten Deckglésern durchgefihrt werden.

Zudem war es schwierig, den Offnungswinkel in dem gemessenen sCMOS-Bild festzulegen,
da die R&nder des Bildes nicht eindeutig ersichtlich waren. Dies ist anhand von Abbildung 4-14
nachvollziehbar. Denn am Rand der Fluoreszenz treten Interferenzen deutlicher hervor, die ge-

naue Bestimmung der Grenzflache zwischen Fluoreszenz und Hintergrund schwierig machen.
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Ein weiterer Aspekt bezuglich der Angular Emission betrifft die Abstrahlung in Luft. Diese ist
zwar berechnet worden, allerdings im Rahmen dieser Arbeit nicht gemessen worden. Somit
konnte auch nicht festgestellt werden, ob die Emission in die obere Halbkugel wie berechnet
emittiert wurde und ob das Verhéltnis zwischen den beiden Spharen mit den Rechnungen (ber-

einstimmt.
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7. Zusammenfassung und Ausblick

Es wurde eine absolute Einzelphotonenquelle basierend auf Stickstofffehlstellen in Nanodia-
manten flr die Radiometrie realisiert. Die Quelle wurde hinsichtlich ihres absoluten spektralen
Photonenflusses pro Sekunde und pro Nanometer und ihres absoluten spektralen Strahlungs-
flusses pro Nanometer charakterisiert.

Die absolute Charakterisierung wurde mit einer ununterbrochenen Rickfiihrungskette zu den
Priméarnormalen -Schwarzkorperstrahler und Kryoradiometer- durchgefiihrt. Bei dem verwen-
deten Einzelphotonenemitter handelt es sich um eine Einzelphotonenquelle, deren Einzelpho-
tonenemission Hilfe des Hanbury-Brown und Twiss Interferometers fiir verschiedene Anre-
gungsleistungen nachgewiesen wurde.

Die charakterisierte Einzelphotonenquelle emittiert je nach Anregungsleistung eine Ausgangs-
leistung im Bereich zwischen 55 fW und 75 fW. Fur Anregungen grofer als 1 mW geht die
Quelle in eine Art Sattigung tber. Ab dieser Anregungsleistung steigt die Anzahl der emittier-
ten Photonen des NV-Zentrums nur noch geringfligig an. Zusatzlich wird ein linearer Anstieg
der Hintergrundstrahlung beobachtet.

Die effektive spektrale Empfindlichkeit sg . des verwendeten Low Optical Flux Detektors und

die durchschnittliche Photonenenergie ey der Einzelphotonenquelle wurden fir eine Anre-

gungsleistung von 274 pW bestimmt zu:
A
Sspec = (0,33798 £ 0,00034) W (60)

und
espec = (2,8855 + 0,0029) - 1079/ . (61)

Um eine flir die Radiometrie verwendbare Einzelphotonenquelle zu realisieren, sind die
Messunsicherheit betrachtet worden. Die nach GUM ermittelte Standard-Messunsicherheit be-

tragt 4,42 % fir den absoluten Photonenfluss.

Damit geht die Arbeit einen entscheidenden Schritt in Richtung eines neuen, Photonenzahl-
basierten Standards fur die Radiometrie und Photometrie. Unter anderem sieht die mise-en-
pratique fir die Candela ausdriicklich eine Photonenzahl-basierte Realisierung der Sl-

Basiseinheit Candela vor [88]. AuRerdem kdnnen prinzipiell mit einer solchen Quelle zukdinftig
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Einzelphotonendetektoren kalibriert werden. Allerdings wird flr eine solche Aufgabe eine
schmalbandige Einzelphotonenquelle benétigt, die aber prinzipiell durch geeignete Filtrierung
realisiert werden kann. Somit ist eine solche Quelle als Strahlungsquelle fur die Radiometrie

geeignet.

Zukunftig kann dennoch Uber weitere Realisierungen von absoluten Einzelphotonenquellen
nachgedacht werden, die auf anderen Fehlstellen beruhen. Zum Beispiel zeigen Siliciumfehl-
stellen im Nanodiamanten eine schmale Null-Phononen-Linie. In der Literatur hat die Null-
Phononen-Linie eine Emissionsbandbriete von ca. 0,7 nm bis 5 nm bei etwa 730 nm bis 750 nm
[53].

Es konnten aber auch andere Substrate fur die NV-Zentren verwendet werden, um die Phonon-
Seitenbdnder zu unterdriicken. So haben die Messungen von Zhao et al. (2012) [40] gezeigt,
dass die Bander bei kryogenen Temperaturen in Kombination mit einem Substrat aus SiO2/Si

stark unterdriickt werden konnen.

Weiterhin wurde die Abstrahicharakteristik einer Einzelphotonenquelle basierend auf einer
Stickstofffehlstelle im Nanodiamanten untersucht, die auf einer dielektrischen Schicht (Deck-
glas) aufgebracht ist. Hierftir wurden Berechnungen sowohl hinsichtlich eines senkrecht auf der
Grenzschicht stehenden Dipols als auch eines parallel zur Grenzschicht liegenden Dipols fur
verschiedene raumliche Abstédnde zwischen Dipol und Grenzschicht vorgenommen. Des Wei-
teren sind Messungen der Dipolabstrahlung in der Back Focal Plane durchgefiihrt worden. Mes-
sung und Berechnung stimmen bis auf wenige Grad Abweichung im Kurvenverlauf Gberein
und sind eine gute Grundlage fir zukunftige Untersuchungen. Allerdings hat sich bei der Mes-
sung der Dipolabstrahlung gezeigt, dass der Dipol nicht senkrecht auf der Grenzflache steht
(90° Winkel zwischen Deckglas und Dipol), sondern gekippt ist (0° < 6 < 90°). Daher sollten
zukiinftig weitere Berechnungen fir diverse Kippwinkel durchgefuhrt werden. AulRerdem soll-
ten Messungen an weiteren Stickstofffehlstellen-basierten Einzelphotonenemittern durchge-
fihrt werden, um herauszufinden, ob eine bevorzugte Lage des Dipols zum Deckglas vor-
herrscht. Weiterhin kdnnte auch noch untersucht werden, ob es bei mehreren NV-Zentren in
einem Nanodiamanten zu einer gemeinsamen Ausrichtung entlang einer bestimmten Dipollage

kommt oder ob es zu einer Uberlagerung verschiedener Dipolabstrahlungen kommit.
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Weitere Untersuchungen kdnnten sich auch mit der Abstrahlung des Dipols in das Medium Luft
auseinandersetzen. Hierfur misste ein sog. “doppelkonfokales Mikroskop* realisiert werden,
mit welchem sowohl Messungen in der unteren Hemisphére als auch in der oberen Hemisphére

mdoglich wéren um Rickschlusse auf die gesamte Abstrahlcharakteristik des NV-Zentrums zu
gewinnen.
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8. Anhang
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Abbildung 8-1:  Linearitatsmessung des Hintergrunds gemessen mit dem SPAD an zwei verschiede-

nen Punkten auf der Probe BRNVO7.
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Abbildung 8-2:  Horizontal zur Grenzflache befindlicher Dipol ohne rdumlichen Abstand. Die blaue
Kurve zeigt die Abstrahlcharakteristik fir einen Azimutwinkel von 90° und die
schwarze Kurve entspricht einem Azimutwinkel von 0°.
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Abbildung 8-3:  Dipol, der sich horizontal zur Grenzflache befindet fir drei verschiedene Abstande
(0 nm, 50 nm und 100 nm) zur Grenzflache. Die Graphen unterscheiden sich lediglich
in dem Winkelbereich zwischen 41° und 90°, fur kleinere und gréRere Winkel sind die
Abstrahlungsverteilungen gleich.
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Abbildung 8-4:  Dipol, der sich senkrecht zur Grenzflache befindet flir drei verschiedene Abstande
(0 nm, 50 nm und 100 nm) zur Grenzflache. Die Graphen unterscheiden sich lediglich
in dem Winkelbereich zwischen 41° und 90°, fir kleinere und gré3ere Winkel sind die
Abstrahlungsverteilungen gleich.
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Abbildung 8-5:  Spektrale Verbreiterung hervorgerufen durch Auflésung im Spektrometer. Die griine

Kurve zeigt das Spektrum eines Lasers aufgenommen mit Gitter 1 und einem Ein-
gangsspalt von 0,01 mm. Die orange Kurve zeigt den selben spektralen Verlauf auf-
genommen mit Gitter 3 bei einem Eingangsspalt von 1 mm. Die spektrale Verschie-
bung soll an dieser Stelle ignoriert werden, da diese in der Korrektur der Wellenléange
bericksichtigt wird.
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