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Abstract

Solid state systems provide an exciting opportunity to form the basis for modern quan-
tum information. A key advantage is their scalability, which could allow for the coupling
of single quantum bits to large quantum registers. Able to be integrated, they additio-
nally offer numerous practical applications, such as in quantum computing, quantum

cryptography or for their use as quantum sensor systems.

Among various approaches for implementing solid state based quantum systems, the
nitrogen vacancy color center (NV) in diamond presents some of the most promising
properties: Coherent control and manipulation of its spin states is possible, even under
ambient conditions. Furthermore, entanglement of qubit states with coherence times on
the order of milliseconds have already been demonstrated as well as the ability to per-
form quantum operations with them. Creating powerful NV quantum registers requires
deterministic positioning of single centers on a nanometer-scale. Based on a Paul-trap
emitting ions with minimal emittance, our group was able to set up a technique that

meets those demands.

The goal of this work was to extend the existing trapping-setup to include a suitable
implantation site as well as to detect ions implanted into solids. Two different methods
of detection were examined with regard to their relative viability and their experimental
practicality: optical fluorescence microscopy of NV centers and atomic force microscopy

(AFM) of implanted calcium ions.

Regarding the optical detection, I designed an ultra-high vacuum (UHV) apparatus
that consists of an Ns implantation setup and an NV measuring site. A diamond sam-
ple can be transferred between them with nanometer precision without compromising
the vacuum conditions. With this apparatus flange-mounted to the trapping setup,
single color centers may thus be implanted and detected in-situ. Using an NV-doped
diamond-specimen, I determined that the spacial resolution of the microscope working
inside the UHV chamber is (426 + 20) nm. The quantum nature of the light emitted
from the NV centers was verified via observation of both atomic saturation and anti-
bunching in the fluorescence light. Preparations have been made to further improve the
microscope’s resolution into the range of ten nanometers by adding a non-diffraction

limited microscope (STED) to the setup.



Using an AFM to detect implanted ions on the other hand, has the advantage of being
independent of the creation efficiency of NV implantation. Additionally, this method
is not limited to optically active implantations, such as the nitrogen forming color
centers, and offers the possibility to demonstrate implantation of different ions, e.g.
calcium. In cooperation with M. Nimmrich! and S. Pezzagna® a scheme was devised
which allows one to implant single ions into a sample, to transport it and to measure
the created defects. This method provides solutions to both of the main obstacles on
the way: marking the implantation site on the sample and disposing of absorbents
contaminating the surface, making the detection of the created defects possible. While
at present measurements of deterministically implanted ions are in preparation, a first

experimental run has already been able to demonstrate a proof of principle.

'AG A. Kiihnle, physikalische Chemie, Universitiit Mainz
2AG J. Meijer, RUBION, Ruhr Universitit Bochum
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Kurzfassung

Festkorpersysteme stellen eine hervorragende Basis fiir die moderne Quanteninforma-
tion dar. Ein entscheidender Vorteil betrifft ihre Skalierbarkeit, die unterschiedliche
Methoden der Verkniipfung einzelner Quantenbits zu groflen Quantenregistern erlaubt.
Die Integrationsfahigkeit solcher Systeme eroffnet zahlreiche Anwendungen - von Quan-

tencomputing iiber Quanten-Sensorik zu Quanten-Kryptographie.

Unter den vielen Realisierungsansitzen sticht das Stickstoff-Fehlstellen-Zentrum (NV)
in Diamant hervor. Einerseits ermdoglicht es selbst unter Normalbedingungen kohéren-
te Adressierung und Kontrolle einzelner Qubits, wihrend andererseits die Erzeugung
iiber Millisekunden kohérenter verschrinkter Zustdnde gezeigt sowie Quantenoperatio-
nen durchgefiihrt werden konnten. Um hiermit Quantenregister zu erzeugen, ist determi-
nistisches Positionieren einzelner NV Zentren mit einer Genauigkeit weniger Nanometer
notwendig. Durch eine in unserer Arbeitsgruppe entwickelte Einzelionenquelle sind die-
se Voraussetzungen erstmals zu erfiillen. Auf Basis einer Paulfalle kénnen Ionen mit

minimaler Emmitanz extrahiert und in Festkorper implantiert werden.

Im Rahmen dieser Diplomarbeit waren die Erweiterung des Aufbaus um einen Implan-
tationsplatz sowie der Nachweis in Festkorper implantierter Dotierungs-lonen meine
Aufgaben. Zwei unterschiedliche Nachweisverfahren wurden in ihren Vor- und Nach-
teilen sowie ihrer praktischen Umsetzbarkeit gepriift: optische Fluoreszenzmikroskopie

implantierter NV Zentren und Rasterkraftmikroskopie implantierter Kalzium Ionen.

Fiir den optischen Nachweis habe ich einen Versuchsaufbau konstruiert, welcher aus
einer UHV Apparatur, einem Ny Implantations- und einem NV Messplatz besteht, zwi-
schen welchen eine Diamant Probe mit Nanometer-Genauigkeit bewegt werden kann
ohne das UHV zu brechen. Durch das Anflanschen dieses Messplatzes an die Einzelio-
nenquelle kénnen so Farbzentren erzeugt und in-situ nachgewiesen werden. An einer
mit NV Zentren besetzten Diamantprobe konnte ich die rdumliche Auflésung des spe-
ziellen, im UHV arbeitenden Fluoreszenzmikroskops auf (426 4+ 20) nm demonstrieren,
die Quanteneigenschaften des von einzelnen NV Zentren emittierten Lichtes iiber die
Sittigungseigenschaften und die Intensitétkorrelationsfunktion ¢(2) nachweisen. Vorbe-
reitungen sind getroffen um die Auflésung mit nicht beugungsbegrenzten Mikroskopie-

techniken (STED) in den Bereich von zehn Nanometern weiter voranzutreiben.
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Die alternative Nachweismethode einzelner Ionen mittels AFM bietet den Vorteil, von
der Bildungswahrscheinlichkeit eines floureszierenden NV Zentrums der Stickstoffim-
plantation unabhéngig zu sein. Zusétzlich lésst sich hier beliebige Ionen nachweisen und
nicht nur solche wie Stickstoff, die zu optisch aktiven Zentren fithren. In Zusammenar-
beit mit M. Nimmrich? und S. Pezzagna* wurde ein Konzept entwickelt, welches die Im-
plantation einzelner Ionen in eine Probe, deren Transport und das Untersuchen der ein-
zelnen erzeugten Defekte erlaubt. Es konnten dabei Antworten auf beiden Hiirden, das
Markieren der Implantationsstelle und das Schiitzen der Probe gegen Oberflichenver-
unreinigungen, gefunden werden. Wahrend die Messung deterministisch implantierter
Tonen derzeit vorbereitet wird, konnte das Messkonzept in einem ersten experimentellen

Lauf bereits erfolgreich gezeigt werden.

3AG A. Kiihnle, physikalische Chemie, Universitit Mainz
1AG J. Meijer, RUBION, Ruhr Universitit Bochum
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Einleitung und Uberblick

Ein Verstdndnis iiber Quantensysteme zu erlangen, sie zu kontrollieren und in zukiinfti-
gen Techniken und Anwendungen einzusetzen ist Anstofl zahlreicher Experimente und
die treibende Motivation Wissenschaftler unterschiedlicher Gebiete - von Quantenche-
mie iiber Interferometrie zu Metrologie und Quantencomputing.

Durch Quantencomputing allein, sollte seine technische Umsetzung gliicken, wird bahn-
brechender Durchbruch in der Informationsverarbeitung prognostiziert. Seit seiner theo-
retischen Beschreibung 1982 (Feynman, 1982) wurden zahlreiche Uberlegungen zu den
Vorteilen eines Quantencomputers und iiber dazu notwendige mathematische Formulie-
rungen der Datenverarbeitung auf Basis von Quantensystemen vorgebracht. Es konn-
ten Algorithmen, wie etwa der Shor- (Shor, 1997) oder der Deutsch-Jozsa-Algorithmus
(Deutsch u. Jozsa), entwickelt werden, die in der Lage sind Problemklassen effizient zu
16sen, bei denen ein klassischer Computer grundsétzlich scheitern muss. Auch wurden
Anforderungen an die physikalischen Eigenschaften eines in Frage kommenden Quanten-
systems formuliert, auf dessen Basis Quantenrechenoperationen durchfiihrbar wiren'.
Das Augenmerk liegt dabei darauf einzelne, miteinander wechselwirkende Zweiniveau-
Systeme, genannt Qubits, zu finden, die kohdrent von einem in den anderen Zustand
iiberfithrbar sind. Hierbei muss die Stédrke der Wechselwirkung der Einzelsysteme un-
tereinander kontrollierbar sein, um sowohl das Ein- und Auslesen der Zusténde als
auch die Kopplung der Qubits untereinander zu erméglichen. Obgleich die Anforde-
rungen an die Quantensysteme hoch sind, existiert eine Reihe potentieller Kandidaten,
wie etwa solche, die auf dem Fangen neutraler oder geladener Atome (Cirac u. Zoller,
1995), auf Josephson Kontakten supraleitender Materialien (Clarke u. Wilhelm, 2008),
auf Quantenpunkten in Halbleitern (Loss u. DiVincenzo, 1998) oder auf Kernspins von

Donatoratomen in Halbleitern (Kane, 1998) basieren. Wihrend jedes System eigene

!Eine iibersichtliche und verstindliche Abhandlung der fiir das Quantencomputing notwendigen Sys-
temeigenschaften schrieb Divincenzo (2000).



1. Einleitung und Uberblick

Vor- und Nachteile mit sich bringt, riicken dabei festkorperbasierte Ansétze neben den
bereits etablierteren atomaren bzw. ionischen Systemen - an denen bereits zahlreiche

Erfolge erzielt werden konnten - immer stéarker in den Fokus aktueller Forschung.

Festkorperquantensysteme

Neben etlichen Vorteilen, wie z.B. eine im Vergleich meist simple praktische Handha-
bung, einer einfacheren Kontrolle iiber ihre Bewegungsmoden und geringerem experi-
mentellen Aufwand, bringen Festkorpersysteme ebenso ihre Nachteile mit sich. So sind
die von Nanosekunden bis zu einigen Mikrosekunden (de Sousa u. Das Sarma, 2003) va-
riierenden Kohé#renzzeiten meist deutlich kiirzer als etwa fiir gespeicherte Ionen der Fall.
Auch ist die Kopplung an das Umfeld innerhalb eines Festkorpers stiarker, komplizier-
ter und es erscheint zunéchst schwierig die Stéirke der Wechselwirkung zu kontrollieren.
Mit Farbzentren in Diamant jedoch ist erstmals eine Losung dieser Probleme gefun-
den. Aufgrund geringer paramagnetischer Einfliisse im reinsten '2C sowie sehr hoher
Debye-Temperatur (2200 K, Spear u. Dismukes (1994)) des Diamantgitters lassen sich
leicht Kohérenzzeiten im Bereich von 100 ps erreichen, wobei diese mafigeblich durch
Kopplung der Qubits mit den verbliebenen '3C-Kernspins innerhalb des Diamantgit-
ters begrenzt sind (Wrachtrup u. Jelezko, 2006). Dieser Anteil ldsst sich seinerseits
jedoch iiber einen weiten Bereich kontrollieren und Diamanten sind herstellbar, bei
denen der 3C-Anteil auf einige Promille reduziert ist (Balasubramanian u. a., 2009).
Auf diese Weise lassen sich die Kohérenzzeiten bis in den Sekundenbereich steigern.
Ferner konnten mit Stickstoff-Farbzentren in Diamant (NV) bereits Quantenregister er-
zeugt werden, in denen einzelne NV Zentren iiber magnetische Dipolkréfte miteinander
wechselwirken und sich ihre Zusténde einzeln setzen als auch auslesen lassen (Neumann
u.a., 2010). Thre mechanische sowie ihre Photostabilitiit, selbst bei Raumtemperatur
und unter Atmosphére, nebst der einfachen Adressierung mittels optischer Auslese re-
duzieren den experimentellen Aufwand zur Erzeugung von Quantenregistern gegeniiber
Alternativsystemen dabei um ein Vielfaches. Der sicherlich grofite Vorteil im Falle der
Farbzentren ist die einfachere Skalierbarkeit. Es lassen sich theoretisch beliebig viele
NV Zentren nebeneinander platzieren, die iiber ihre gegenseitige Wechselwirkung so
ein entsprechend grofies Qauntenregister mit einzeln beschreib- und auslesbaren Qubits

erzeugen. Diese Skalierbarkeit konnte bisher noch kein anderes System erfiillen.



Abbildung 1.1.: a) Ein Anregungslaser treibt einen optischen Ubergang zwischen
Energiezustdnden des NV Zentrums. Durch die Emission von Fluoreszenzlicht regt
sich das Zentrum wieder ab. Rastert man eine Probe, so liefert die Auftragung der
gemessenen Lichtintensitét je Position eine Aufnahme, an der atomare Defekte, die
Farbzentren, sichtbar sind (b)). Die hier gezeigten Werte sind mit Hilfe des neu auf-
gebauten Mikroskops gewonnen.

Die Erzeugung eines Farbzentrums

Doch auch das Farbzentrum als Kandidat vernetzter, miteinander wechselwirkender
Qubits bringt Nachteile mit sich. Damit die Wechselwirkung untereinander ausreichende
Stérke besitzt, miissen die Farbzentren in einem Abstand weniger Nanometer positio-
niert werden. Bisher ist diese Positionierung technisch nicht deterministisch umsetzbar
und fiir Experimente, bei denen NV Zentren miteinander wechselwirken sollen, miissen
zufillig benachbarte Zentren gefunden werden. In unserer Arbeitsgruppe wurde daher
eine Technik entworfen, die die Problematik 16sen und einzelne Farbzentren determi-
nistisch auf einer Nanometerskala erzeugen kann. Dabei nutzt man die Eigenschaften
einer elektromagnetischen Falle, die es erlauben Ionen einzeln zu speichern, ihre Be-
wegungsmoden zu beherrschen und sie durch Extraktion in einer vorher definierten
Anzahl in einen Festkorper zu schieflen (Schnitzler u.a., 2009). Die Auflosung dieser
Implantation liegt unseren Simulationen nach hierbei im Bereich unterhalb eines Nano-
meters. Wahrend bereits gezeigt werden konnte, dass der Extraktionsprozess mit einer

Wahrscheinlichkeit von etwa 90 % wiederholbar funktioniert, konnten bisher noch keine



1. Einleitung und Uberblick
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Abbildung 1.2.: a) Um ein Quantenregister aus NV Zentren zu erzeugen, miissen
diese in einem Abstand weniger Nanometer voneinander entfernt positioniert werden.
Es gibt keine Techniken, die dies deterministisch erlauben (Aufnahme: Meijer u. a.
(2006)). Fiir bisherige Experimente wurden zufillig benachbarte NV Zentren zur
Rate gezogen. Anhand der Fluoreszenzstirke sieht man, dass im umkreisten Punkt
mehrere Farbzentren dicht bei einander liegen. b) Unsere Arbeitsgruppe hat eine
Methode entwickelt, die es erstmals erlauben wird Ionen mit Nanometergenauigkeit
zu positionieren. Hierfiir wird eine lineare Paulfalle ausgenutzt, aus welcher Ionen
einzeln in eine Probe implantiert werden kénnen.

einzeln implantierten Ionen im Festkorper nachgewiesen werden. Im Rahmen der vorlie-
genden Diplomarbeit wurde daher ein Aufbau entwickelt, mit dem einzelne Farbzentren
in einem Diamant sichtbar gemacht und vermessen werden kénnen. Als Erweiterung des
bestehenden Implantationsexperiments wird er es erlauben, erzeugte Farbzentren noch
in-situ und unter Ultrahochvakuumbedingungen (UHV) zu untersuchen und ermdoglicht
so direkte Nachimplantation bei etwaigem Misserfolg. Dies ist insbesondere vor dem
Hintergrund von Bedeutung, dass die Erzeugungseffizienz, d.h. der Anteil implantierter
Tonen, die zu einem Farbzentrum fiithren, bei Aufrechterhaltung der gewiinschten Auflo-
sung lediglich im Bereich einiger Prozent liegt. Idealerweise konnte durch mehrmaliges
Implantieren und anschlieendes Messen des Erfolges so die Effizienz gesteigert werden.
Andererseits bietet die hier genutzte Implantationstechnik den Vorteil, dass sie nicht auf
die Erzeugung von Farbzentren begrenzt ist. Kin ganzer Bereich verschiedenster Ionen
ldsst sich laden und in unterschiedlichste Tréagermaterialien extrahieren. So ist es eben-

falls eine interessante Fragestellung, lonen in anderen Trigermaterialien nachzuweisen.



Nachweismethoden einzelner implantierter lonen

Der Nachweis von Farbzentren erfolgt im Experiment durch die in Abb. 1.1 verdeutlichte
optische Fluoreszenzmikroskopie. Zwei der in Teil a) dargestellten Gitterpositionen
des Diamanten werden durch ein Stickstoffatom bzw. eine Fehlstelle besetzt, wobei es
sich dabei, wie Kapitel 2.1.3 zeigen wird, um ein NV Zentrum handelt. Durch dessen
Beleuchtung bei einer einem optischen Ubergang entsprechenden Wellenléinge liisst sich
dieses anregen, bevor es anschliefend unter Fluoreszenz Energie abgibt. Da dieser Pro-
zess im an sich transparenten Diamant nur an Farbzentren stattfindet, gibt das so emit-
tierte Licht direkt Information iiber deren Positionen preis. Rasterndes Aufnehmen der
Fluoreszenz erlaubt so eine Bildaufnahme, wie in Teil b) der Abb. 1.1 gezeigt. Die roten
Bereiche heben sich durch héhere Lichtemission vom blauen Untergrund ab, sie zeigen
Farbzentren. Fiir sie eignet sich die Fluoreszenzmikroskopie als Nachweismethode auf-
grund ihrer einfachen Realisierbarkeit hervorragend. Obwohl die Anregungswellenldnge
zu einer Beugungsbegrenzung im Bereich einiger Hundert Nanometer fiithrt, kénnen
atomare Defekte (die Farbzentren) aufgenommen werden. Jiingst aufgekommene Tech-
niken der optischen Fluoreszenzmikroskopie erlauben sogar Aufnahmen mit deutlich
unterhalb der Beugungsgrenze liegenden Auflésungen, wobei zehn Nanometer bereits
unterschritten wurden (Rittweger u. a., 2009). Eine Aufnahme eines solchen Verfahren,
der STED Mikroskopie?, zeigt Abb. 1.3 (Rittweger u. a., 2009). Ein dem Anregungslicht
iiberlagerter Laser wird hier genutzt um durch stimulierte Emission gezielt Fluoreszenz
zu unterdriicken, wodurch in dieser Aufnahme Farbzentren in Diamant mit einer Breite
von 16 nm dargestellt und ihre Positionen innerhalb der Fokalebene mit der Prézision

eines Angstroms bestimmt werden konnten.

Zum Nachweis anderer, mittels Einzelionen-Implantation erzeugbarer Defekte eignet
sich die Fluoreszenzmikroskopie hingegen im Allgemeinen nicht. Sie ist auf die Detek-
tion innerhalb einer optischen Bandliicke im Tragermaterial emittierender Defekte be-
schrankt. Hierfiir lassen sich jedoch Methoden der Elektronen-Mikroskopie (EM) bzw.
der Elektronen-Transmissions-Mikroskopie (TEM) einerseits und der Raster-
Sonden-Mikroskopie (Scanning-Probe-Microscopy, SPM) andererseits anwenden.

Die EM nutzt aus, dass sich mit Elektronen niedrigere (de-Broglie) Wellenléingen gegen-
iiber sichtbarem Licht (GréBenordnung 10°) erreichen lassen, wodurch sich eine Auf-

losung im Bereich atomarer Absténde erzielen lidsst. Ein Elektronenstrahl (mit typi-

2Stimulated Emission Depletion



1. Einleitung und Uberblick

T
a) d) 20000
@ 15,000
© . . 1énm
=
e
=5 10,000
N
- . Y 5,000 1 A
U MR e -40 -20 0 20 40
1) . gom- 3300 laterale Position

Abbildung 1.3.: a) In der Aufnahme eines konfokalen Mikroskops kénnen einzelne
Punkte aufgrund der Beugungbegrenzung nicht mit Auflésungen unterhalb einiger
hundert Nanometer aufgelost werden. b) Durch das gezielte Ausblenden von Fluo-
reszenz erlaubt die STED Mikroskopie beugungsunbegrenzte Aufnahmen und das
Auflésen weiterer Details. Diese Bilder einzelner Farbzentren in Diamant zeigen eine
Breite (d)) im Bereich von zehn Nanometern und ihre Positionen in der Fokalebene
lassen sich mit einer Prézision (c)) eines Angstroms bestimmen (Aufnahmen: Ritt-
weger u.a. (2009)).

scherweise einigen zehn Kiloelektronenvolt Energie®) wird auf eine Probe fokussiert, in
welcher verschiedene Wechselwirkungsmechanismen zwischen Material und Elektronen-
strahl stattfinden. Auf diese Weise entstehen von Material, Struktur und Strahlparame-
tern abhéngige detektierbare Elektronen, wie Sekundérelektronen, charakteristische und
Bremsrontgenstrahlung, Kathodenluminiszenz, Auger- oder riickgestreute Elektronen,
deren Detektion bei Abrastern der Probe eine Rekonstruktion der Probenbeschaffen-
heit erlaubt. Um atomare Auflosung zu erzielen, reicht die Energie der entstehenden
Elektronen nicht aus, es ist notwendig den primér entstehenden Elektronenstrahl bei
ausreichend Energie zu betrachten. Dies erlaubt die TEM, bei der der durch die Probe
transmittierte Strahl vermessen wird. Wie Teil d) der Abb. 1.4 anhand einer TEM Auf-
nahme an Silizium zeigt, erlaubt die Streuung am Material so Riickschliisse iiber die
Probenstruktur. Diese Methode bringt jedoch zwei Nachteile mit sich: Zum einen ist
sie auf sehr diinne (bis zu etwa 100 nm), aufwendig priparierte Proben begrenzt. Zum
anderen fiihrt die hohe Elektronenenergie (bei TEM im Bereich 100keV) nicht selten
zu Schéden im Material.

Alternative Methoden, die im Gegensatz dazu weitestgehend nicht-destruktiv sind, bie-
ten die verschiedensten Typen der SPM. Hierbei wird eine Messsonde iiber die Probe

gerastert, wobei die bei charakteristischen Abstdnden (GroéBenordnung ein Nanometer

3Die dem Abschnitt iiber EM zugrundeliegenden Daten sind gem:fi Williams u. Carter (2009).
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Abbildung 1.4.: Fiir SPM Aufnahmen wird eine Messsonde nahe der Probenoberfl4-
che gebracht (a)), wobei durch die Wechselwirkung resultierende Signale Information
iiber die Materialbeschaffenheiten liefern (Bild analog Waser (2005)). Im Falle der
Rastertunnelmikroskopie (b)) dient der Tunnelstrom zwischen Sonde und leitender
Oberfliche als Messgrofie (Aufnahme entstanden am PGI, FZ Jiilich: GaAs dotiert
mit Zn). So lassen sich anhand der Stérke des flielenden Stroms Potenzialverldufe,
selbst in Ebenen unterhalb der Oberfldche, vermessen. Anhand der Helligkeit kann
man hier erkennen, dass (in rot) zwei Defekte und (in blau) zwei Fremdatome in
verschiedenen Kristallschichten liegen. Bei der Rasterkraftmikroskopie (c¢)) wird die
Auslenkung der Sonde durch Krafteinwirkung der Oberfliche vermessen (Aufnahme
von M. Nimmrich, Institut fiir physikalische Chemie, Universitdt Mainz: Oberflé-
che eines CaFy Kristalls). Auch die TEM (d)) erlaubt atomare Auflésungen, wobei
die Transmission eines Elektronenstrahls durch eine diinne Probe betrachtet wird
(Aufnahme: Siegel, Gerthsen, KIT Institute for Micro- and Nanoelectronic Systems:
Si-Substrat).



1. Einleitung und Uberblick

zur Oberfiche?) auftretenden unterschiedlichen Wechselwirkungsprozesse (mechanisch,
elektrisch, magnetisch etc.) entsprechende messbare Signale (eine Kraft, einen Tunnel-
strom etc.) erzeugen (Teil a) der Abb. 1.4). Das erste auf dieser Basis operierende Prin-
zip ist das 1981 erfundene Raster-Tunnel-Mikroskop (Scanning-Tunneling-Microscopy,
STM). Es nutzt den quantenmechanischen Effekt eines Tunnelstroms aus, welcher kurz
oberhalb einer leitenden Probenoberfliche auftritt (ca. ein Nanometer). Noch immer
lésst sich so die hochste aller Auflosungen fiir SPM Techniken erreichen. Ferner lassen
sich auf diese Weise, wie Teil b) der Abb. 1.4 zeigt, einzelne Defekte in Gitterstruk-
turen wie Fehlstellen oder Fremdatome darstellen. Ein grofler Vorteil dieser Methode
ist dabei, wie man Teil b) der Abbildung entnehmen kann, dass ihre Aufnahmen nicht
auf die unmittelbare Oberfliche der Probe beschriankt sind, sondern auch die Einfliisse
tiefer liegender Gitterpétze gemessen werden. Hier zeigt die Helligkeit der eingekreis-
ten Fremdatome, dass sich eines einige Atomlagen tiefer im Galliumarsenid-Kristall
befindet als das zweite. Der grofite Vorteil jedoch ist, dass die STM detaillierte Infor-
mation iiber die elektronische Verteilung, wie Potentialverldufe und Bandliicken, liefert.
Ein Beispiel hierfiir zeigt Abb. 1.5 a), in welcher sich durch den Potenzialverlauf um

Kobalt-Fehlstellen die Fermi-Fliche von Kupfer vermessen lisst (Weismann u. a., 2009).

Auch die elektronischen Eigenschaften atomarer Schichten, wie etwa Graphen (Meyer

P

r

Abbildung 1.5.: a) Anhand dieser STM Aufnahme kann die Fermi-Flidche von Kup-
fer {iber einzelne Kobalt Fehlstellen vermessen werden (Aufnahme Weismann u. a.
(2009)). b) Selbst in atomaren Schichten, wie hier Graphen, kénnen mittels STM
Defekte nachgewiesen werden. Diese Aufnahme zeigt 14 Dotierungen in einer auf
Kupferfolie aufgetragenen Graphenschicht (Aufnahme Meyer u. a. (2007)).

“Die dem Abschnitt iiber SPM zugrundeliegenden Daten sind gemi Waser (2005).



u.a., 2007), lassen sich auf diese Weise studieren. Eine STM Aufnahme an einer sol-
chen Schicht zeigt Teil b) der Abb. 1.5, in welcher einzelne Dotierungen in Graphen zu
erkennen sind.

Der Nachteil der STM hingegen stammt aus derselben Natur: Nur fiir leitende und
halbleitende (oder leitend beschichtete) Materialien lésst sie sich anwenden. Eine Mog-
lichkeit nicht leitende Materialien zu untersuchen bietet die Raster-Kraft-Mikroskope
(Atomic-Force-Microscopy, AFM), bei welcher die Auslenkung einer iiber die Probe
gefithrten, gefedert gehalterten Spitze, genannt Cantilever, gemessen wird, die durch
verschiedene Wechselwirkungsmechanismen mit der Probenoberfliiche resultiert. Hier
gibt es zahlreiche verschiedene Varianten, basierend auf unterschiedlichen Kréften (et-
wa van-der-Waals, elektrostatisch, magnetisch etc.) und Messmethoden. Die erreichbare
Auflésung ist in vielen Fillen dabei, wie Anhand eines Kalziumfluorid-Kristalls in Teil
c) der Abb. 1.4 gezeigt, ebenfalls auf der Skala atomarer Abstéinde, die Aufnahme je-
doch auf die unmittelbare Probenoberfliche begrenzt. Der Einschuss einzelner Ionen in
einen Festkorper wird jedoch stets auch mit der direkten Oberfléiche einer Probe wech-
selwirken, selbst wenn das implantierte Ion erst in tieferen Schichten zum Stillstand
kommen mag. Dies erlaubt das Nutzen der AFM zur Detektion einzelner, implantierter
Tonen, weshalb im Rahmen dieser Diplomarbeit ein Weg angestoflen wurde, auf dessen

Basis implantierte Ionen durch AFM nachweisbar sind.

Zunéchst jedoch wird die Arbeit sich den NV Zentren, als vielversprechendste Fest-
korperquantensysteme widmen. In Kapitel 2.1 wird hierfiir erst auf Diamant als deren
Trégermaterial, dann auf ihre Erzeugung mittels Ionenimplantation und dabei auftre-
tende Schwierigkeiten eingegangen. Es folgt darauf eine Darstellung der Eigenschaften
des NV Zentrums selbst und deren Nutzbarkeit zur Quanteninformation. Im Anschluss
soll ein Uberblick iiber die Einzelionenquelle auf Basis einer Ionenfalle gegeben wer-
den. Um die Schritte vom Fangen und Implantieren einzelner Ionen bis hin zu deren
Detektion zu erldutern, wird die Arbeit in Kapitel 2.3 zunichst das Gesamtexperiment
vorstellen und eine Zusammenfassung der wichtigsten Grundlagen bieten. Dabei sind
die Falle und das Extraktionsprinzip selbst in vorhergehenden Arbeiten bereits sehr aus-
fithrlich beschrieben, weshalb diese Arbeit lediglich einen Uberblick iiber die wichtigsten
Aspekte geben und fiir Detailfragen an den entsprechenden Stellen auf jene Literatur
verweisen wird.

Kerngegenstand dieser Arbeit ist eine zur Implantation und Vermessung konstruierte

UHV Kammer, hier im Folgenden meist Detektionskammer genannt, welcher sich Ka-



1. Einleitung und Uberblick

pitel 3 widmet. Hier wird die Konstruktion und die Funktionsweise dieser Apparatur
beschrieben, bevor in Kapitel 4 daran durchgefithrte Messungen vorgestellt werden.
Hierbei konnte insbesondere ein einzelnes Farbzentrum nachgewiesen (Kapitel 4.3) und
gezeigt werden, dass auch unter UHV Bedingungen keine Beeintriachtigung der Mess-
genauigkeit in Kauf genommen werden muss (Kapitel 4.6).

Als alternative Nachweismethode wird dann in Kapitel 5 ein Verfahren vorgestellt, mit
dem sich einzeln implantierte Ionen mittels eines AFMs untersuchen lassen. Es wird ein
Weg aufgezeigt, der es erlaubt, eine Implantationsstelle derart zu markieren, dass sie
sich im AFM wiederfinden ldsst. Ohne Aufrechterhaltung einer besonderen Schutzat-
mosphiére wird man die Probe anschliefend zum Messplatz transportieren und dort die
einzeln implantierten Defekte vermessen kénnen, wobei eine Methode gefunden wurde

Einschriankungen durch dabei entstehende Oberflichenkontamination zu verhindern.
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Das NV Zentrum und seine Erzeugung

Im Rahmen dieses Kapitels soll das Farbzentrum, im Speziellen das Stickstoff-Fehlstellen
Farbzentrum (NV), und dessen fiir die Quanteninformation niitzlichen Eigenschaften
vorgestellt werden. Hierzu wird zunéchst Diamant als Trdgermaterial verschiedener
Farbzentren betrachtet, bevor die Erzeugung von Farbzentren mittels lonenimplantati-
on behandelt wird. Insbesondere auch die dabei auftretenden Hiirden werden aufgezeigt.
Die Eigenschaften des NV Zentrums und deren Anwendbarkeit fiir die Quanteninfor-
mation schlieflen sich darauffolgend an. Um die Nutzbarkeit einer Ionenfalle als Ein-
zelionenquelle zu beschreiben, wird im sich anschlieBenden Abschnitte ein Uberblick
iiber das Gesamtexperiment gegeben. Hierzu wird die Anordnung des aus einer Fallen-
und einer Detektorkammer bestehenden Aufbaus skizziert, bevor im letzten Abschnitte

dieses Kapitels die Funktionsweise des Implantationsprozesses erlidutert wird.

2.1. Das NV Zentrum in Diamant

Es sind nicht selten die Defekte innerhalb eines Festkorpers, die dessen elektrische,
optische oder mechanische Eigenschaften mafigeblich bestimmen. Einige Defekte sind
optisch aktiv, was die Absorptions- und Emissionsspektren des Festkorpers zu dndern
vermag. Sie werden daher Farbzentren genannt. Allein im Diamant sind weit iiber
100 luminiszente Defekte bekannt (Zaitsev, 2001), von denen bisher zahlreiche durch
Messungen, wie etwa optischer Spektroskopie, untersucht wurden. Eines davon ist das
NV Zentrum. Verschiedenste Messmethoden wie optisches Lochbrennen, optische Echo-
Spektroskopie oder optisch detektierter Magnetresonanz wurden und werden zu dessen
Untersuchung angewandt (Martin u. a. (2000), Rand u. a. (1994), van Oort u. a. (1990)).

Unter einigen weiteren Farbzentren in Diamant zeichnet es sich durch verschiedene fiir

11



2. Das NV Zentrum und seine Erzeugung

die Quanteninformation sehr niitzliche Eigenschaften aus, weshalb es neben dem Si-
lizium Fehlstellenzentrum Koehl u.a. (2011) und dem sogenannten NE8 Zentrum als
eine der drei prominentesten Einzelphotonenquellen bei Raumtemperatur gilt (Pezzag-
na u.a., 2011). In diesem Abschnitt werden diese Eigenschaften zusammengefasst. Zuvor
soll ein Uberblick iiber Charakteristika von Diamant und iiber die Erzeugung von Farb-
zentren erfolgen.

An dieser Stelle mochte ich erwdhnen, dass es sehr verstdndliche und doch zugleich
detailreiche Literatur zu den Eigenschaften des NV Zentrums und dessen Anwendung
zur Quanteninformationsverarbeitung in Diamant gibt. Interessiert man sich fiir iiber
diese Arbeit hinaus gehende Details, so empfehle ich in dieser Reihenfolge das Studium
von Wrachtrup u. Jelezko (2006) und Neumann u.a. (2010), anhand derer sich, sofern
nicht anderweitig kenntlich gemacht, auch die folgenden Abschnitte orientieren. Erstere
fassen die angewandten Techniken zur Manipulation und Auslese von Qubits auf NV
Basis zusammen, wihrend zweitere die Realisierung eines skalierbaren Quantengatters
mittels NV Zentren erldutern. Pezzagna u.a. (2011) gibt zudem einen interessanten
Uberblick iiber etablierte Implantationsverfahren und dabei auftretende Probleme zur

Erzeugung von optischen Defektzentren.

2.1.1. Die Eigenschaften des Diamanten

Diamant ist das hérteste natiirlich vorkommende Material, gleichzeitig jenes mit der
héchsten Wirmeleitfihigkeit, was ihn zu einem begehrten Werkstoff in verschiedensten
Industrien macht. Reiner Diamant ist unter Normalbedingungen ein perfekter Isolator,
durch Dotierungen kann die Leitfihigkeit jedoch weit variiert werden. Im Jahre 2004
wurde Bor dotierter Diamant als Moglichkeit fiir Tieftemperatursupraleitung entdeckt
(Sidorov u. a., 2005).

Abb. 2.1 zeigt die Kristallstruktur des Diamantgitters. Es handelt sich dabei um zwei
gegeneinander verschobene, verschachtelte kubisch flichenzentrierte Gitter mit Basen
(0,0,0) und (i, i, i), bestehend aus kovalent gebundenen C-Atomen. Diese tetraedri-
sche Ausrichtung zwischen jedem C-Atom und seinen Nachbarn resultiert aus einer
sp3-Hybridisierung der C-Atome, welche ebenso Ursache fiir die besondere Hirte des
Materials ist.

Die physikalischen Eigenschaften des Diamanten sind weitestgehend bekannt, Zaitsev
(2001) ist ein gutes Nachschlagewerk fiir optische Aspekte und erldutert die Herstel-

lungsverfahren fiir kiinstliche Diamanten. Eine empfehlenswerte Ubersicht iiber die Rol-

12



2.1. Das NV Zentrum in Diamant

Abbildung 2.1.: Die sp3-Hybridisierung der C-Atome im Diamant fithrt zu einer ku-
bisch fléichenzentrierten Gitterstruktur mit Basis (0,0,0) und (1, 1, &) bestehend aus
kovalent gebundenen C-Atomen.

le des Diamanten und dessen Anwendungen in der Photonik gibt Aharonovich u. a.
(2011). Internetdatenbanken liefern Antworten auf dariiber hinaus gehende Fragen.
Kenntnis der folgenden Aspekte allein reicht aus, um die Eignung des Diamanten als
Tragermaterial fiir Einzelphotonenquellen und Qubits zu sehen:

Als Resultat einer breiten Bandliicke von 5.5eV zeigt das Absorptionsspektrum von
Diamant einen sehr breiten transparenten Bereich, der vom tiefen Ultraviolett bis hin
zum fernen Infrarot reicht. Wihrend reiner Diamant daher farblos erscheint und Licht
dieses Wellenldngenbereiches nicht absorbiert, lassen sich zahlreiche Farbzentren in die-
sem Bereich anregen und emittieren in selbigen. Zum einen verdanken daher farbige
Diamanten ihre Farbe zahlreicher dieser chemischen Verunreinigungen, zum anderen
erlaubt Diamant so das optische Adressieren selbiger Defekte. Die Photoemission des
grofiten Teils bekannter Farbzentren in Diamant ist selbst bei Normalbedingungen sowie
Temperaturen von weit oberhalb 500°C stabil und zeigt eine hohe Stabilitiat gegen Blei-
chen durch Photoemission, -absorption. Dies erleichtert den experimentellen Aufwand
erheblich. Es lassen sich heute hochreine Diamanten mit Verunreinigungen weniger ppb!
herstellen. Das Diamantgitter besteht dann bis auf den Anteil an ¥C-Kernspins ledig-
lich aus nicht paramagnetischen Isotopen, was Kohérenzzeiten von einigen 100 us und
damit das praktische Durchfithren von Quantengattern erlaubt. Balasubramanian u. a.
(2009) konnte durch Reduzierung des '3C-Anteils auf 0.3% fiir Elektronenspins gar

!Parts Per Billion
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2. Das NV Zentrum und seine Erzeugung

die kiirzeste Dephasierungszeit (75 = 1.8 ms) erreichen, die je in einem Festkorper ge-
messen wurde. Ein praktischer Vorteil des Diamanten als Tragermaterial fiir Qubits
ist, dass Farbzentren durch Ionenimplantierung einzeln erzeugt und positioniert werden
konnen. Unser Aufbau erlaubt dabei Positionierungsgenauigkeiten im Bereich eines Na-
nometers. Im folgenden Abschnitt soll auf herkémmliche Implantationsverfahren und

generelle Probleme bei der Implantation eingegangen werden.

2.1.2. Die Erzeugung von Farbzentren

Durch Implantation von lonen kénnen Farbzentren im Diamant erzeugt werden. Zur
Generierung eines NV Zentrums etwa, miissen Stickstoffionen in Diamant eingebracht
werden, bevor weitere Prozesse (s. weiter unten) zur Erzeugung eines NV Zentrums
fithren koénnen. Das Grundprinzip aller Implantationsarten ist dabei das gleiche: Ionen
der gewiinschten Sorte werden beschleunigt und auf den Diamanten fokussiert. Dort
geben sie durch Stéfle mit Kohlenstoffatomen ihre kinetische Energie ab, bis sie zur
Ruhe kommen (s. Abb. 2.2 a), b)). Die Genauigkeit der Positionierung héngt dabei von
verschiedenen Parametern ab. Zum einen setzt die Giite der Fokussierung des priméren
Tonenstrahls einen unteren Wert fiir die Auflosung. Die Genauigkeit der Positionierung
kann die der Fokussierung nicht unterschreiten. Entscheidende Parameter sind dariiber
hinaus Art des Targetmaterials - in diesem Falle Diamant - und des Beschussmaterials.
Auch von der Energie der Ionen beim Auftreffen auf die Diamantoberfliche hingt die
effektive Positioniergenauigkeit ab. Dies ist anschaulich verstédndlich, als energiereiche-
re Ionen haufiger mit C-Atomen stoffen miissen, um zur Ruhe zu kommen als weniger
energiereiche Tonen. Dabei dringen sie tiefer in den Diamanten ein, andererseits erfahren
sie auch einen grofleren mittleren lateralen Versatz durch Streuung, die Standardabwei-
chung der Ionen von ihrer geradlinigen Bahn vergroflert sich. Dieser Prozess wird Strag-
gling genannt und ist in Abb. 2.2 ¢) gezeigt. Fiir Energien weniger Kiloelektronenvolt
liegen sowohl axiales als auch laterales Straggling im Bereich von Nanometern. Generell
gilt, dass fiir beliebige Energien beide Arten des Stragglings, axiales und laterales, in
derselben Groflenordnung liegen. Fiir Energien unter 1keV fillt das Straggling deut-
lich unter 1nm, wahrend es fiir Energien im Bereich 1 MeV bereits bei einigen 100 nm

liegt?. Implantation mit Genauigkeit auf einer Skala von Nanometern ist damit nur mit

’Die zugrunde liegenden Daten wurden mit Hilfe von SRIM, einem frei zuginglichen Softwarepaket,
berechnet. Dieses kann die Reichweiten, sowie das Straggling von Ionen in Festkérpern, nicht je-
doch das spéter genannte Channeling, auf Basis von Monte-Carlo-Simulationen berechnen. Software
verflighar unter http://SRIM.org, Stand vom 01.12.2011.
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2.1. Das NV Zentrum in Diamant

piamant

Abbildung 2.2.: Die Implantation in Diamant basiert auf Fokussierung eines Ionen-
strahl auf den Diamanten, a). Die eindringenden Ionen wechselwirken mit dem Dia-
mantgitter, bis sie zur Ruhe gekommen sind, b), wobei sie entlang ihres Weges abhéin-
gig von Typ und Energie verschieden stark Defekte erzeugen. Die mittlere Reichweite
R, axiales, S,, und laterales, S, Straggling hdngen sehr stark von der Einschussener-
gie ab, c¢). Fir 0.5, 1, 5 und 10keV betragen sie etwa (1.5, 0.5, 0.5), (2, 1, 1), (8,
3, 3) und (15, 5, 5) nm, weshalb sich zur Positionierung auf nm-Skala ausschliellich
niedrig energetisches Implantieren eignet.

niedriger Einschussenergie moglich. Unser Implantationsaufbau erlaubt ohne weiteres
Energien im Bereich einiger eV bis hin zu einigen keV. Bei niedrigerer Einschussenergie
sitzen die Farbzentren allerdings auch néher an der Oberfliche des Diamanten und spii-
ren somit ggf. ein durch die Oberflichenterminierung verandertes Umfeld. Wahrend dies
im einfachsten Falle eher unerwiinscht ist, gibt es (Hauf u.a. (2011)) jedoch auch sehr
interessante Anwendungen, die sich genau diesen Effekt der Oberflichenterminierung
zu Nutzen machen, um erzeugten Farbzentren gewiinschte Eigenschaften beizufiigen.

Ein zweiter Effekt, der gerade fiir lonenenergien unterhalb 100 keV die Positionierungs-
genauigkeit stark negativ beeinflussen kann, ist sogenanntes Channeling (zu Deutsch
Gitterfithrungseffekt). Abh#ingig von der Orientierung zwischen ITonenflugbahn und Kris-
tallachsen kann sich das Ion entlang Bahnen bewegen, auf denen der Zusammenstof3 mit
einem Gitteratom unwahrscheinlich ist. Die Eindringtiefe ist dann erheblich grofier, wo-
bei das Ausmafl des Effektes theoretisch schwer vorhersagbar ist. Der iibliche Ausweg
zur Unterdriickung des Channelings ist die Wahl einer Ausrichtung des Diamanten, bei

der alle Kristallachsen einen Winkel, i.d.R. 7°, zur Ionenflughbahn einschlieflen.
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2. Das NV Zentrum und seine Erzeugung

Eines der grofiten Probleme herkéommlicher Implantationsarten ist die Kontrolle des lo-
nenflusses. Gerade fiir niedrige Fliisse ist es kaum moglich, diesen exakt zu bestimmen
und der relative Fehler fallt starker ins Gewicht. Implantationsdosen kénnen so nur in
einem statistischen Mittel erreicht werden, wihrend zur Erzeugung vieler Anwendung,
wie etwa von Quantenregistern, eine deterministische Erzeugung unabdingbar ist. Unser
Aufbau erlaubt als bisher einziger das gezielte Extrahieren einer vorher bestimmbaren
Anzahl an Tonen mit einer Effizienz von 90 % (Schnitzler u.a., 2009) und damit das
deterministische Implantieren.

Um die implantierten Tonen in Farbzentren zu iiberfithren, ist sogenanntes Annealing
(zu Deutsch Ausheilen) notwendig. Hierzu wird der Diamant aufgeheizt, wobei verschie-
dene, noch weitgehend unverstandene physikalische Prozesse innerhalb des Diamanten
stattfinden. Die Annahmen sind, dass Zwischengitteratome bereits bei niedrigen Tem-
peraturen mobil werden, wihrend bei Temperaturen von etwa 600° C Gitterfehlstellen
beginnen durch das Gitter zu wandern. Auf diese Weise ist es moglich zum einen im-
plantierte Ionen auf einen Gitterplatz zu bewegen, andererseits Fehlstellen durch den
Diamanten zu verschieben. Bei Temperaturen unterhalb etwa 2000° C sind Fremdato-
me wie etwa Stickstoff auf einem Gitterplatz stabil gegen langreichweitiges Wandern,
bewegen sich also nicht weiter im Gitter als ein paar Gitterplitze, sofern sie eine solche
Position erreicht haben. Gitterfehlstellen andererseits verspiiren oftmals ein attrakti-
ves Potential in der Néhe eines solchen Fremdatoms, weshalb eine Fehlstelle etwa zu
einem implantierten Stickstoffatom wéahrend des Annealings wandert und so ein NV-
Farbzentrum gebildet wird. Eine grofle Problematik dabei ist die erhaltene Konversi-
onseffizienz, d.h. der Anteil der implantierten Ionen, aus denen nach dem Annealing
erfolgreich ein Farbzentrum entstanden ist. Es gibt Studien, die sich damit beschéftigen
die genauen Hintergriinde, die zur Erzeugung eines Farbzentrums fithren zu erforschen
und so die Konversionseffizienz zu steigern, etwa Pezzagna u. a. (2010a). Dieser ist Abb.
2.3 entnommen, in welcher die Konversionseffizienz durch N Beschuss erzeugter NV
Zentren dargestellt ist. Man sieht, dass fiir Energien im Bereich einiger keV (welche zur
Implantation mit Genauigkeit im Nanometerbereich nicht iiberschritten werden diir-
fen) die Effizienz sehr gering ist. So liegt sie unterhalb von 5keV etwa bei weniger als
einem Prozent. Fiir steigende Energien nimmt auch die Effizienz zu, bis sie bei etwa
50 % in Séttigung geht. Eine Ursache hierfiir ist der geringere Abstand zur Oberfléiche
der ITonen niedrigerer Energie. Wéihrend des Annealings kénnen Fehlstellen in der N&-
he der Oberfliche durch deren Terminierung zerstort werden. Als zweite Ursache fiir

den Anstieg konnte eine hohere Anzahl erzeugter Fehlstellen pro implantiertem Ion ge-
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Abbildung 2.3.: Um NV Zentren mit einer Auflosung im Bereich von Nanometern zu
erzeugen darf die Implantationsenergie nur im Bereich weniger keV liegen. Straggling
fithrt ansonsten zu einer gréfleren Streuung. Die Konversionseffizienz von Farbzentren
- hier durch Beschuss mit "N ist in diesem Bereich sehr gering. Fiir Energien unter-
halb 5keV liegt sie unterhalb eines Prozents (Messwerte von Pezzagna u. a. (2010a)).

funden werden. Diese zeigt einen &hnlichen Verlauf, beginnend bei etwa zehn erzeugten
Fehlstellen fiir ein 1 kev Ion und einer Sattigung bei ungefahr 1000 erzeugten Fehlstellen
pro Ion. Dies zeigt, dass durch bewusstes Erhohen der Fehlstellenzahl eine Verbesserung
der Effizienz erreicht werden kann. Ansétze basieren auf dem Beschuss der Probe mit
C Ionen, durch Elektronen- oder harter Rontgenstrahlung. Deutliche Erfolge konnten
jingst Naydenov u. a. (2010) zeigen, wobei durch nachtrigliches Implantieren von Koh-
lenstoff die Konversionsefffizienz um 50 % gesteigert werden konnte. Dennoch bleibt sie
ein limitierender Faktor bei der Erzeugung von NV Zentren, deren Kigenschaften im

folgenden Abschnitt genauer erldutert werden.
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2. Das NV Zentrum und seine Erzeugung

2.1.3. Die Eigenschaften des NV Zentrums

Wie im vorangehenden Abschnitt schon deutlich geworden ist, besteht das NV Zentrum,
daher der Name, aus einem Stickstoffatom N und einer Fehlstelle V (Vacancy). Das N
Atom nimmt dabei innerhalb des Diamantgitters den Gitterplatz eines Kohlenstoffa-
toms C ein. Die Fehlstelle V befindet sich auf einer dessen néchsten Nachbarpositionen,

wie Abb. 2.4, eine Darstellung der Gitterstruktur des NV Zentrums, zeigt.

Abbildung 2.4.: Das NV Zentrum besteht aus einem Stickstoffatom N, welches in-
nerhalb des Diamantgitters den Gitterplatz eines Kohlenstoffatoms C einnimmt. Auf
der nichsten Nachbarposition befindet sich eine Fehlstelle V.

Ist von NV Zentrum die Rede, bezieht man sich meist auf NV ™, den negativ geladenen
Zustand des Zentrums. Dieses zeigt, wie wir weiter unten in diesem Abschnitt sehen
werden, jene Eigenschaften, welche fiir die Nutzung als Qubit und Einzelphotonenquelle
ausgenutzt werden konnen. Tatséchlich existieren aber noch weitere Ladungszustédnde
des NV Zentrums. Die genauen Einfliisse und Voraussetzungen fiir die Stabilitét der un-
terschiedlichen Formen werfen dabei noch einige Rétsel auf und erst dieses Jahr konnten
Waldherr u. a. (2011a) zeigen, dass unter Normalbedingungen entgegen bisheriger An-
nahmen NV~ nicht permanent in diesem Zustand vorliegt, sondern ein statistisches
Schwanken zwischen den Zustinden NV~ und NVY stattfindet. Dabei wurde an einem
einzelnen NV in 70 % der Zeit der Zustand NV, in 30 % der ungeladene Zustand NV°
beobachtet. Bisherige Theorien gingen von einer Stabilitéit der einzelnen Zusténde aus,
wobei die Fermikante die Verteilung bestimmte (Hauf u.a. (2011)). Die beschriebenen
Beobachtungen wurden an einzelnen NV Zentren im Diamant gemacht und weitere

Messungen zeigen, dass auch der Abstand zur Oberfliche sich auf die Verteilung aus-
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2.1. Das NV Zentrum in Diamant

wirkt. In Nanodiamanten etwa (der Durchmesser des gesamten Diamanten betrégt hier
typischerweise einige zehn Nanometer) scheint obige Beobachtung nicht zu gelten und
jeder NV Zustand fiir sich stabil. Es gibt Messungen, wie etwa Zheng (2010), in denen
an Nanodiamantproben durch photoluminszente Vorgénge der Ladungszustand mani-
puliert wurde. Die mafigebliche Beobachtung ist hier, dass es moglich scheint das NV ™
zu ionisieren und so in das ungeladene NVY umzuwandeln. Das Elektron wird dabei von
umliegenden Defekten oder an der Oberfliche aufgenommen und in vielen Féllen ldsst
sich ein spéteres Rekombinieren zum NV~ nach einigen Stunden feststellen. Auch gibt
es Messungen wie Hauf u.a. (2011), in denen gezielte Manipulation der Oberflichenter-
minierung zur Einflussnahme auf den Ladungszustand des Zentrums ausgenutzt wird.

Waéhrend das %—Verhéiltnis der Ladungszustédnde an natiirlichen Farbzentren bestimmt
wurde, stellt man fest, dass es im Falle implantierter Farbzentren abhéingig von der Ein-
schussenergie geringer ist®. Durch die withrend der Implantation entstehenden Defekte
kann das Ladungselektron des NV~ leichter ionisiert und an Fehlstellen aufgenommen
werden. Die Erzeugung eines moglichst hohen Anteils an NV~ und das genaue Ver-
stdndnis der zugrundeliegenden Effekte ist Gegenstand aktueller Forschung. Es eroffnet
Wege wie das Ausnutzen der verschiedenen Zustdnde zur Erzeugung beugungsunbe-
grenzter Fluoreszenaufnahmen (Han u.a., 2010) oder das Definieren eines Qubits auf
Basis des NV? Kernspins (Waldherr u. a., 2011a). Vielversprechenster Kandidat bleibt
jedoch das NV~ und auch wurden bereits experimentelle Methoden entwickelt, die es
erlauben den Zustand auszulesen und so die Verweilzeit im ungewiinschten NV® Zu-

stand fiir Quantenoperationen auszublenden (Waldherr u. a., 2011b).

Das Fluoreszenzspektrum eines einzelnen NV Zentrums zeigt Abb. 2.5. Es wurde mit
einer Anregungswellenldnge von 500 nm bei einer Leistung von etwa 300 pW an einem
einzelnen NV Zentrum bei Normalbedingungen aufgenommen®. Zu sehen sind neben
einem breiten Spektrum zwei einzelne Peaks bei den Wellenldngen 575 nm und 638 nm.
Sie entsprechen den Zero-Phonon-Lines (ZPL) der beiden Zustinde NV? bzw. NV~ die
aus dem optischen Ubergang vom angeregten (*E-)Zustand in den Grundzustand (*A)

ohne phononische Wechselwirkung mit dem Diamantgitter resultieren. Die Erkldrung

3Messungen von Boris Naydenov, Institut fiir Quantenoptik, Universitit Ulm, bisher unversffentlicht.
4Mit freundlicher Genehmigung von Nabeel Aslam, 3. Physikalisches Institut der Universitit Stutt-
gart, wobei es Teil einer sehr vielversprechenden Messreihe zur Bestimmung des oben beschriebenen
1;\\//; -Verhéltnisses ist. Bei verschiedenen Anregungswellenldngen werden Sattigungsverhalten und
Spektren des Farbzentrums bestimmt, wobei sie Aussagen iiber die zugrundeliegenden Vorginge

erlauben werden. Derzeit liegt noch keine Verdffentlichung hierzu vor.
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Abbildung 2.5.: Das Fluoreszenzspektrum wurde an einem einzelnen NV mit einer
Anregungswellenldnge von 500 nm aufgenommen und zeigt einen breiten Bereich von
Ubergiingen, der sich iiber mehr als 200 nm erstreckt. Dies ist Resultat phononischer
Energieabgabe an das Diamantgitter. Zudem sind zwei Zero Phonon Lines, zugeho-
rigen zu den Ladungszustinden NVY und NV~ zu sehen (Aufnahme: N. Aslam, 3.
Physikalisches Institut, Universitit Stuttgart).

des Energietermschemas folgt weiter unten in diesem Abschnitt. Es ldsst sich damit
sehr deutlich sehen, dass beide Zustdnde zu einem einzigen Fluoreszenzspektrum bei-
tragen. Zu grofleren Wellenlédngen der ZPLs gegeniiber verschoben zeigt sich ein breites
Spektrum, welches Resultat phononischer Energieabgabe an das Diamantgitter vor an-
schlieBendem optischen Ubergang zwischen den beiden oben genannten Zustinden ist.
Der grofite Teil des Fluoreszenzlichts wird in dieses phononische Spektrum emittiert,
wihrend der Beitrag der ZPLs selbst nur einige wenige Prozent betréigt. Nur zu erahnen
ist in Abb. 2.5 die ebenso auftretende Anti-Stokes Luminiszenz bei Wellenlédngen kleiner

als die jeweiligen ZPLs.
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(a) Einfaches Drei-Niveau Termschema  (b) Drei-Niveau Termschema des NV mit Feinstruk-
des NV. Es zeigt einen Grundzustand  turaufspaltung. Die Pfeildicken skizziert die Uber-
3A, von dem aus optisch in einen stark  gangsraten. Die Zustéinde *A und *E sind durch Fein-

phononisch verbreiterten angeregten Zu-  strukturwechselwirkung in Triplets aufgespalten, *A ist
stand *E gepumpt werden kann. Von  ein Singulet. Uberginge in den metastabilen Zustand
dort kann das System fluoreszierend (ro-  sind fiir die Spinprojektionen +1 etwa 10° mal Wahr-
ter Pfeil) in A zurtickfallen oder strah-  scheinlicher als fiir die Projektion 0, wodurch es zu ei-
lungslos (blauer Pfeil) in einen meta-  ner Spinpolarisation nach einigen Pumpzyklen kommt.

stabilen Zustand A iibergehen (analog
Waldherr u.a. (2011b)).

Abbildung 2.6.: Energietermschema des NV mit und ohne Feinstrukturaufspaltung

Das Energietermschema des NV zeigt Abb. 2.6(a). Es handelt sich hierbei um ein verein-
fachtes Drei-Niveau-Modell, mit dessen Hilfe sich die Eigenschaften des NV~ weitgehend
beschreiben lassen. Die tatséchliche Struktur ist um ein Vielfaches komplizierter und
viele Aspekte sind noch unbekannt. Ebenso grenzt sich das NVY von diesem Modell ab,
Messungen der g(®)-Korrelationsfunktionen deuten darauf hin, dass die Niherung durch
ein Zweiniveau System das Verhalten hier besser deutet. Ich mochte in Abschnitt 4.3
darauf zuriick kommen und werde mich, sofern nicht anders vermerkt, unter NV fiir
den weiteren Verlauf auf NV~ beziehen.

Zu sehen ist ein Grundniveau, 2A, von dem aus durch resonantes Treiben ein optischer
Ubergang in das angeregte Niveau °E stattfinden kann. Tatsichlich handelt es sich

bei Raumtemperatur hierbei um ein stark phononisch verbreitertes Band und ein gan-
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2. Das NV Zentrum und seine Erzeugung

zer Wellenlingenbereich lisst sich zum Treiben des Ubergangs verwenden. Von *E aus
kann das System zuriick in den Grundzustand iibergehen, meist nach Energieabgabe
in Gitterschwingungen, wodurch das oben beschriebene, dem dem Anregungsspektrum
gegeniiber rot verschobene Fluoreszenzspektrum zu beobachten ist. Mit Hilfe dieses
emittierten Lichtes ldsst sich das Farbzentrum, wie fiir unsere Messungen der Fall, de-
tektieren. Von 3E aus existiert jedoch auch ein weiterer, strahlungsloser Ubergang in
ein metastabiles Niveau 'A. Die Existenz dieses Zustands galt lange als umstritten,
Experimente wie optisches Lochbrennen von Martin u.a. (2000) deuten jedoch stark
auf einen solchen Zustand hin. Da zahlreiche weitere Messungen, wie etwa das unten
beschriebene Zustandsauslesen des Spins, ebenfalls durch Einbindung dieses Niveaus
erkldrbar sind, geht man heute von dessen Existenz aus. Details iiber die Anzahl me-
tastabiler Niveaus sind weitestgehend unbekannt. Von 'A aus kann das System iiber

einen weiteren strahlungslosen Ubergang zuriick in ®A iibergehen.

Zur Erkldarung der im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Experimente reicht dieses
Modell aus. Zum Versténdnis der Nutzung des NV Zentrums als Qubit muss es jedoch
um einige weitere Aspekte erweitert werden. An dieser Stelle mochte ich einen kurzen
Abriss der wichtigsten Aspekte liefern, die zur Durchfiihrung von Quanteninformation
mittels eines NV Zentrums notwendig sind.

Abb. 2.6(b) zeigt hierfiir ein verfeinertes Energietermschema. Zu sehen ist, dass so-
wohl der 3A als auch der 3E Zustand in Triplets aufspalten, der 'A Zustand ist ein
Singulet. Ohne &dufleres Magnetfeld sind dabei die Zustédnde 3AmS:+1 und 3AmS:_1
des Grundzustands entartet und um 2.88 GHz gegeniiber 3AmS:0 verschoben. Durch
Spin-Spin Wechselwirkung ist diese Entartung aufgehoben. Von jedem der drei Unter-
zusténde sind optische Ubergiinge in die entsprechenden Unterzustinde des *E Niveaus
erlaubt, wobei die Ubergiinge spinerhaltend sind. Fluoreszenz kann nun auf gleichem
Wege spinerhaltend zwischen den einzelnen Unterzustéinden von 3E und 3A stattfinden.
Der Ubergang von 3E in das Singulet-Niveau 'A andererseits ist nicht spinerhaltend,
strahlungslos und die Ubergangsraten sind um etwa drei GréBenordnungen hoher fiir
die Unterzustinde 3Emszi1, als sie es fiir 3Em5=0 sind. Der Ubergang von 'A nach
3A findet ebenfalls strahlungslos jedoch anndhernd isotrop, mit leichter Bevorzugung
in den Unterzustand mg = 0 statt. So kommt es, dass durch den metastabilen Zustand
nach einigen Pumpzyklen eine Spinpolarisation im Grundzustand erzeugt wird, bei der
iiber 80 % der Spins im mg = 0 Zustand vorliegen.

Andererseits liegt die Lebensdauer des metastabilen Zustands bei einigen hundert Na-
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2.2. Uberblick iiber das Gesamtexperiment

nosekunden, die des angeregten bei einigen zehn Nanosekunden. Da die mg = 41 Spins
deutlich h#iufiger im metastabilen Zustand wihrend kontinuierlichen Pumpens vorlie-
gen, misst man so eine niedrigere Fluoreszenzintensitét fiir mg = +1 gegeniiber mg = 0.
Dies erlaubt es nun, das System im Zustand mg = 0 zu préaparieren, Operationen durch-
zufithren und zustandsselektiv iiber Fluoreszenzintensitdtsmessungen auszulesen. Man
hat also ein Qubit vorliegen, welches man beschreiben und auslesen kann.

Um aus einem solchen einzelnen Qubit nun ein Register zu erzeugen gibt es verschie-
dene Ansétze. Einer ist das Ausnutzen der Hyperfeinwechselwirkung des Spins mit den
Kernspins umliegender C'3-Atome. Diese Methode wurde bereits zur Erzeugung eines
Quanteregisters angewandt (Dutt u. a., 2007), ist jedoch in ihrer Skalierbarkeit begrenzt.
Eine andere Methode, frei von Skalierbarkeitsproblemen, ist es die Spinzusténde einzel-
ner, benachtbarter NV Zentren zu koppeln (Neumann u. a., 2010). Auf Léngenskalen im
Bereich einiger weniger Nanometer reicht die magnetische Dipol-Dipol Kopplung aus um
diese Aufgabe zu erfiillen. Andererseits kénnen mit nicht beugungsbegrenzten optischen
Fluoreszenzmikroskopieverfahren (wie STED (Rittweger u. a., 2009), s. auch Kapitel 1,
Abb. 1.3) die Quantenbits selbst bei diesem Abstand (unterhalb zehn Nanometer) noch
einzeln adressiert und ausgelesen werden. So konnen frei skalierbare Quantenregister
erzeugt werden. Das einzige bisher ungeloste Problem dabei ist die dementsprechend
genaue, deterministische Positionierung der Farbzentren. Mit Hilfe des im Folgenden

vorgestellten Experimentaufbaus jedoch lédsst sich dieses erstmals 16sen.

2.2. Uberblick iiber das Gesamtexperiment

Der Kernbaustein des experimentellen Aufbaus der Einzelionenquelle ist eine lineare,
segmentierte Paulfalle, welche es erlaubt einzelne Ionen ganz unterschiedlicher Spe-
zies zu fangen, zu kiihlen, zu vermessen, zu isolieren und mit minimaler, durch das
Heisenberg Limit begrenzter Emittanz zu extrahieren (Schnitzler u.a., 2009). Die so
extrahierten Ionen kénnen durch Fokussieren mittels geeigneter lonenoptik in beliebige
Festkorper implantiert werden (Fickler u.a. (2009), Schnitzler u. a. (2010)).

Die beiden elementaren Bestandteile im Experiment, die Fallenkammer und die De-
tektorkammer, sind in Abb. 2.7, einem wihrend des Zusammenbaus aufgenommenem
Photo, zu sehen. In der linken Vakuumkammer befindet sich die Ionenfalle, wobei Va-

kuumfenster aus verschiedenen Raumwinkeln den optischen Zugang zur Falle fiir die
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2. Das NV Zentrum und seine Erzeugung

‘Y - Blick auf
Falle

Abbildung 2.7.: Dieses wihrend des Zusammenbaus entstandene Photo zeigt links
die Fallenkammer, in welcher sich die zum Fangen, Kiihlen und Extrahieren genutz-
te Ionenfalle befindet. Dort gespeicherte Ionen kénnen entlang einer differentiellen
Pumpstrecke (roter Pfeil) in die Detektorkammer geschossen werden, in welcher sich
die mit Nanometergenauigkeit positionierbare Probe sowie die zur Fokussierung ge-
nutzte Ionenoptik befindet. Die beiden Kammern sind auf diesem Photo noch nicht
verbunden. Der gelbe Pfeil markiert die Blickrichtung aus der Abb. 2.8 a) aufgenom-
men wurde.

verschiedensten, zur Operation notwendigen Laser sowie zur optischen Auslese gefan-
gener Tonen geben. Uber eine Verbindung, die als differentielle Pumpstrecke ausgelegt
ist, konnen gespeicherte Ionen in die zweite Kammer, die Detektorkammer, extrahiert
werden. Dort sind die zur Fokussierung notwendige Ionenoptik sowie der Probenhal-
ter montiert, welcher seinerseits auf einem dreidimensional verschiebbaren Piezotisch
gehaltert ist. So lassen sich zur Implantation beliebige Stellen auf der Probe nanome-
tergenau ansteuern. In Kapitel 3 wird die Detektorkammer und ihre Funktionsweise im
Detail erldutert. Die Theorie des Fangens und Vermessens sowie des Extrahierens der
Tonen sind Gegenstand bereits vorliegender Arbeiten, auf welche ich an dieser Stelle

verweisen mochte: Einen vollstindigen Uberblick iiber die Grundlagen und die bisher
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2.3. Ionenfalle als Finzelionenquelle

durchgefiithrten Messungen an der Ionenfalle gibt Schnitzler (2010). Ulm (2010) fiihrt
die Identifikation und Trennung geladener Ionen, Jacob (2010) die zur Fokussierung
entwickelte Ionenoptik genauer aus. Ferner wurde eine weiter verbesserte Version der
Tonenfalle konstruiert, welche die bisher verwendete Falle ersetzen wird. Sie ist sehr aus-
fithrlich in Kehlberger (2011) beschrieben. Die in dieser Arbeit gezeigten Photographien
beziehen sich auf diese neue Fallenversion. Die Funktionsweise des Gesamtexperimentes

mochte ich im Folgenden zusammenfassen.

2.3. lonenfalle als Einzelionenquelle

Eine lineare Paulfalle erlaubt es Ionen und deren Isotope eines breiten Massen- und
Ladungsbereichs durch zeitabhéngige elektrische Potenziale zu speichern. Der hierfiir
notwendige dreidimensionale Einschluss wird dabei durch Uberlagerung elektrischer
Wechselfelder mit entlang einer Symmetrieachse, der Fallenachse, verlaufender stati-
scher elektrischer Potentiale erzeugt (Raizen u. a., 1992).

Die im Experiment verwendete, auf die Extraktion geladener Ionen optimierte Falle
zeigen Abb. 2.8 a) und b). Die Anordnung der x-férmigen Falle innerhalb der Vaku-
umkammer ist dabei in Teil a) zu erkennen, wobei der Blickwinkel dieses Photos durch
einen gelben Pfeil in Abb. 2.7 gekennzeichnet ist. Im Fangbereich lassen sich Ionen spei-
chern, durch Laserkiihlung kiihlen und ggf. trennen, bevor sie entlang der Fallenachse in
Richtung der Probe extrahiert werden. Erlaubt wird das Trennen dabei durch eine Seg-
mentierung der Elektroden, wodurch die Potenzialverliufe sich verformen lassen. Teil
b) der Abb. 2.8 zeigt die elf einzelnen Fallensegmente, realisiert durch Goldleiterbah-
nen. Die beiden kegelférmigen Endkappen-Elektroden rechts und links der Segmente
sind mit Bohrungen - hier nicht zu erkennen - entlang ihrer Lingsachse versehen. Eine
entsprechende Spannungsbeschaltung erlaubt so einen optimierten Extraktionsprozess,

bei welchem die Ionentrajektorien entlang der Bohrungen verlaufen (Kehlberger, 2011).

Die einzelnen zur Implantation notwendigen Schritte, beginnend beim Laden von Io-
nen iiber deren Kiihlen bis hin zur Implantation, zeigt Abb. 2.9. Die Falle ist hier in
zweil Dimensionen gezeichnet und exemplarisch in fiinf einzelne Segmente unterteilt.
Ladungsvorzeichen auf den Fallensegmenten sollen dabei eine Vorstellung iiber die be-

notigten Spannungen zur Erzeugung des jeweils rechts skizzierten, notwendigen axialen

25
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a)

Extraktions-Endkappen

Segmente

Abbildung 2.8.: a) zeigt eine Photographie der x-férmigen Ionenfalle im Vakuum. Der
Blickwinkel des Bildes ist durch einen gelben Pfeil in Abb. 2.7 markiert. Die Fallen-
fliigel sind in (b)) elf Goldelektroden segmentiert, auf deren Basis sich gespeicherte
Tonen vermessen und trennen lassen. Die kegelférmigen Endkappen-Elektroden rechts
und links des Fangbereichs dienen der Extraktion der Ionen, wobei deren Flugbah-
nen durch eine entlang der Fallenachse verlaufende Bohrung léings der Endkappen
verlaufen.

Potenzials geben.

Zum Laden der Falle stehen zwei verschiedene Mechanismen zur Verfiigung. Zum einen
werden durch isotopenselektive resonante Laserionisation Atome eines auf die Falle
gerichteten Kalzium-Atomstrahls ionisiert und sodann im elektrischen Feld der Falle
gespeichert. Andererseits konnen iiber nicht-resonante Mehrphotonenprozesse beliebige

Tonenspezies durch Einstrahlen eines gepulsten Lasers ausreichender Intensitéit aus dem
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Abbildung 2.9.: a) Kalzium Atome werden ionisiert, lasergekiihlt und im elektrischen
Potenzial gefangen. Ihre Fluoreszenz wird genutzt, um die Massen beliebiger, aus dem
Hintergrundgas speicherbarer weiterer Ionenspezies zu vermessen. b) Durch sympa-
thetisches Kiihlen kénnen die Ionen bis in ihre Schwingungsgrundmode gekiihlt und
durch entsprechendes Formen der axialen Fallenpotentiale getrennt werden. Das Ion
wird (c¢)) Richtung Probe beschleunigt und dessen méglichen Trajektorien (d)) mit-
tels einer Ionenlinse auf die Probe fokussiert. Statt des Trennens kann die lonenoptik
selbst als Tonenfilter dienen und nur die gewiinschte Spezies auf die Probe fokussieren.
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Hintergrundgas ionisiert und so ebenfalls gespeichert werden (s. Teil a) der Abb. 2.9).
Das Hintergrundgas selbst kann dabei durch ein Dosierventil an der Vakuumkammer
variiert und so ein entsprechender Partialdruck der gewiinschten Atom- bzw. Molekiil-
sorte erreicht werden. Zum anschliefenden Kiihlen (Teil b.1)) wird das Termschema des
Kalziumions (Lancaster u. a., 2003) ausgenutzt, auf welches ein zur Verfiigung stehendes
Laserkiihlsystem angepasst ist. Die Betrachtung des Fluoreszenzlichts des Kalzium Ions
iiber eine EMCCD-Kamera erlaubt es zudem dessen Schwingungsmoden im Fallenpo-
tential zu verfolgen. Da diese aufgrund der Coulombwechselwirkung der gespeicherten
Ionen untereinander von der Anzahl und Masse aller Teilchen abhéingen, lassen sich so
Masse und Anzahl der gefangenen Spezies bestimmen. Ferner fiithrt die Wechselwirkung
dazu, dass sich die durch die Kiihlung entstehende Energieminderung auf alle in der
Falle befindlichen Ionen verteilt, wodurch Kiihlung des Kalzium Ions allein ausreicht,
um beliebige Tonen sympathetisch mit zu kiihlen. Das Anwenden weiterer Kiihlverfah-
ren erlaubt es auf diese Weise sogar alle in der Falle gespeicherten Teilchen in ihre
Bewegungsgrundzustéinde zu iiberfithren. Sind diese erreicht, so sind Orts- und Impul-
sunschérfe der Tonen minimal, das heifit durch die Heisenbergsche Unschérfenrelation
gegeben. Werden die gespeicherten Teilchen aus diesem Zustand heraus extrahiert, wei-
sen sie demgemafl minimale Emmitanz auf (Hinterberger, 2008). Die Ionenfalle stellt
dann eine perfekte Punktquelle am Heisenbergschen Limit dar. Um gezielt eines der
gespeicherten Ionen in eine Probe zu implantieren, stehen nun zwei Mechanismen zur
Auswahl: Einerseits kann die Form des axialen Potentials derart variiert werden, dass
die Ionen noch in der Falle selbst getrennt und isoliert werden (s. Teil b.2) und b.3)).
So ist es moglich das gewiinschte Ion allein zu extrahieren. Andererseits erlauben die
bekannten Trajektorien der Ionen auf ihrer Bahn zur Probe den Einsatz einer Ionen-
optik, welche zum einen zur Fokussierung auf die Probe sowie zum anderen als Flug-
zeit Ionen Filter eingesetzt werden kann. Da neben Zeitpunkt und Ort der Extraktion
die Energie- und Geschwindigkeitsfluktuationen bekannt sind, ldsst sich durch zeitli-
ches Anpassen der genutzten Fokussierungsfelder ferner eine Aberrationskorrektur der
Ionenoptik durchfiithren (Fickler, 2009). Dies erlaubt die Implantation bei einer latera-
len Auflésung im Nanometerbereich. Die bekannte Einschussenergie - von eV bis hin
zu mehreren keV - ermdoglicht zudem eine kontrollierte Eindringtiefe in das Material,
welche in selbiger Grofienskala liegt (s. Kapitel 2.1.2). In Kombination mit der nanome-
tergenauen Positionierbarkeit der Probe bietet diese Technik so die Genauigkeit, wie sie
zur deterministischen Erzeugung wechselwirkender Qubits, insbesondere zur Erzeugung

von NV Zentren, unabdingbar und mit keiner weiteren Technik bisher erreichbar ist.
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Nachweis einzelner NV Zentren

Gegenstand dieses Kapitels ist die Beschreibung des im Rahmen der Diplomarbeit ent-
worfenen und aufgebauten Messplatzes, in welchen die aus der Paulfalle extrahierten
Tonen hinein geschossen werden sollen. Im Vorfeld der Konstruktion wurde eine Reihe
verschiedener Zielkriterien an die zu fertigende Apparatur definiert.

Die primére Aufgabe ist es dabei einen geeigneten Implantationsplatz unter Aufrecht-
erhaltung eines Ultrahochvakuums (UHV) zur Verfiigung zu stellen. Dies beinhaltet
sowohl die Integration der Ionenoptik zur Fokussierung und Formung der Ionentrajek-
torien als auch eine Vorrichtung, die sich zur effizienten Vermessung der Strahlqualitét
eignet. Andererseits muss die Apparatur die Positionierung verschiedener Proben beziig-
lich des Ionenstrahls ermdoglichen, die die Implantation mit einer Préazision im Bereich
von Nanometern erlaubt. Hierfiir miissen zum einen Ionenoptik und Probe moglichst fix
zueinander, zum anderen der gesamte Aufbau entsprechend stabil gegen mechanische
Schwingungen sein. Ferner muss der Austausch einer Probe gegen eine neue mit ge-
ringst moglichem experimentellen Aufwand, insbesondere aber ohne Einwirkungen auf
die Falle selbst machbar sein.

Die zweite Aufgabe der Apparatur ist es als Messplatz erzeugter Farbzentren zu fun-
gieren. Hierfiir muss er zukiinftig die Moglichkeit bieten implantierte lonen durch An-
nealing (geeignetes Aufheizen, s. Kapitel 2.1.2) in Farbzentren zu tiberfiihren und diese
einzeln nachzuweisen. Um die Auflosung der Implantation iiberpriifen zu kénnen, sollte
es zudem moglich sein die Nachweismethode durch ein entsprechend genaues Verfahren
7Zu erweitern.

Derzeit sind eine Erweiterung des Aufbaus um eine Vorrichtung zum Annealing, sowie
um ein zusétzliches STED-Mikroskop in Gange, wahrend die bestehende Apparatur die
restlichen Anforderungen bereits erfiillt. Im Folgenden wird deren Realisierung beschrie-
ben, wobei zunéchst auf die Detektion der Farbzentren mittels Konfokalmikroskopie,

dann niher auf die technische Umsetzung des Aufbaus eingegangen wird.
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3. Nachweis einzelner NV Zentren

3.1. Das Konfokalmikroskop

Zum Nachweis implantierter Farbzentren ldsst sich deren emittierte Fluoreszenz nach
optischem Anregen (vgl. Kapitel 2.1.3) ausnutzen. Um bereits in-situ nachweisen zu
konnen, dass Farbzentren erzeugt wurden, wurde daher ein UHV-Konfokalmikroskop in
den experimentellen Aufbau integriert, mit dessen Hilfe das Fluoreszenzlicht detektiert
werden kann. Der Vorteil eines solchen Mikroskops gegeniiber Weitfeldtechniken ist eine
hohere erreichbare Auflésung und ein mafigeblich besserer Kontrast der aufgenomme-
nen Bilder.

Die grundlegenden Ideen, die zum Versténdnis dieser Bildgebungstechnik notwendig
sind, sollen im folgenden Abschnitt erldutert werden. Im sich anschliefenden Abschnitt
werden dann die erreichbaren optischen Eigenschaften in den Vergleich zur Weitfeldmi-
kroskopie gestellt, wobei ich mich dabei auf die Resultate selbst beschrinken maochte.
Im Anhang A.1 wird die Theorie skizziert, auf der diese Resultate basieren. An dieser
Stelle mochte ich anmerken, dass zur (Konfokal-)Mikroskopie zahlreiche Literatur (sehr
versténdlich etwa Webb (1996)) existiert, auf welche ich fiir alle iiber diese Punkte hin-
ausgehenden Fragen verweisen mochte. Im letzten Abschnitte wird die experimentelle

Umsetzung beschrieben.

3.1.1. Funktionsweise eines Konfokalmikroskops

Die prinzipielle Funktionsweise eines Konfokalmikroskops soll anhand des in Abb. 3.1
skizzierten Strahlengangs erldutert werden.

Ein Anregungslaser wird mittels eines Objektives moglichst hoher numerischer Apertur
(NA) auf die Probe gerichtet, wobei dort im beleuchteten Probenvolumen lokal Streu-
und Fluoreszenzlicht entsteht. Mit einem zweiten Objektiv kann das von der Probe emit-
tierte Licht aufgesammelt und durch ein Filter vom Anregungslicht getrennt werden.
In unserem Aufbau handelt es sich um einen epiaxialen Aufbau: Zur Beleuchtung und
zum Sammeln des Lichtes wird dasselbe Objektiv genutzt. Das anschliefende Fokus-
sieren auf eine Lochblende erlaubt es lediglich Licht aus der gewiinschten Tiefenebene
zu erhalten. Die Ausrichtung der optischen Elemente erfolgt dabei derart, dass einer-
seits das Anregungslicht in dieselbe Ebene fokussiert wird, aus der das emittierte Licht
gesammelt wird! und andererseits die Lochblende in der Bildebene der resultierenden

Abbildung steht. Dieser konfokalen Anordnung optischer Elemente verdankt die Technik

'Beim epiaxialen Aufbau ist dies definitionsgemif immer der Fall.
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Strahlteiler

Diamant
Pinhole Langpassfilter

Emissionslicht

Anregungslicht

Abbildung 3.1.: Ein Anregungslaser wird auf eine Probe fokussiert, wodurch von dort
aus Fluoreszenz- und Streulicht emittiert werden. Im hier vorliegenden epiaxialen Fall
wird dasselbe Objektiv zur Fokussierung als auch zum Einsammeln des emittierten
Lichts genutzt. Durch chromatisches Filtern lassen sich Anregungs- und Emissionss-
trahl voneinander trennen, durch rdumliches Filtern mittels einer Lochblende lassen
sich gezielt Tiefenebenen in der Probe beobachten.

ihren Namen. Auf diese Weise wird, wie Abb. 3.2 a) skizziert, aus dem interessierenden
Probenvolumen stammendes Licht (bei nicht zu kleiner Wahl der Lochblende) prak-
tisch uneingeschriankt abgebildet, wihrend Licht aus umliegenden Ebenen (bei nicht
zu groBer Wahl der Lochblende) sehr effizient abgeschwiicht wird. Es ist dem Ausblen-
den des unerwiinschten Lichtes und des daraus resultierenden htheren Kontrastes zu
verdanken, dass sich das Konfokalmikroskop im Vergleich zum Weitfeldmikroskop zur

Darstellung einzelner Fluoreszenzpunkte eignet.

3.1.2. Kontrast und Auflésungsvermogen
Unter dem Kontrast eines Bildpunktes kann man sich das Maf} vorstellen, mit dem er

sich von seinem Untergrund abhebt. Das Auflésungsvermégen beschreibt in einfachster

Form, wie nah zwei Punkte aneinander liegen diirfen, um ihre Bilder noch getrennt be-
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a) Kontrastverbesserung durch Ausblenden ¢) Anwendbarkeit des Rayleigh-Kriteriums

SR B

b) Kontrastverbesserung im Konfokalmikroskop

~26%

Weitfeld

Konfokal
Raylelgh

Intensitat —»

>
e

Intensitat —»

<+— Tiefenebene —» <+— Tiefenebene —» e Abstand in Fokaleb‘eneg‘

Abbildung 3.2.: a) Der grofle Vorteil der Konfokalmikroskopie ist das verbesserte Kon-
trastverhéltnis, welches durch das Ausblenden ungewiinschter Tiefenebenen erreicht
wird. b) Die blaue Kurve zeigt das sich ergebende axiale Intensitdtsprofil, was bei
Abbildung zweier unterschiedlich heller Punkte (Verhitlnis 50:1) entsteht, die in ver-
schiedenen Tiefenebenen liegen. Die rote Kurve zeigt den Verlauf fiir den schwécheren
der beiden Punkte allein. Erst im konfokalen Fall kann man beide Punkte getrennt
erkennen. c) Zur Definition des Auflosungsverhiltnisses wird in dieser Arbeit das
Rayleigh Kriterium auf Intensitdtsverldufe angewendet. Der minimale Abstand, bei
dem zwei gleich intensive Punkte noch getrennt auflésbar sind ist jener, bei dem die
Intensitéit zwischen beiden Punkten um 26 % der Maximalwerte fillt.

trachten zu konnen. Beide Grofien, Kontrast und Auflésungsvermégen, sind tatsédchlich
nicht unabhingig voneinander?.

Eine mathematische Formulierung beider Groen erlaubt die Punktspreizfunktion (Point-
Spread-Function, PSF), welche die Abbildung eines punktférmigen Objektes durch das
Objektiv beschreibt. In Anhang A.1 wird n#her hierauf eingegangen. Die Verldufe der
PSF entlang der optischen Achse fiir den Fall der Weitfeld- und der Konfokalmikrosko-
pie stellt Abb. 3.2 b) gegeniiber, wobei dort zwei unterschiedlich helle Punkte betrachtet
werden, die in verschiedenen Tiefenebenen liegen. Man sieht sehr deutlich, dass obgleich
das Auflésungsvermégen in beiden Féllen geringer als der Abstand beider Punkte ist,
erst durch die Kontrastverbesserung in der konfokalen Bildgebung der weniger inten-

sive Punkt einzeln zu erkennen ist. Im Falle des Weitfeldmikroskops verschwimmt der

Thre Abhingigkeit kann durch die Kontrastiibertragsfunktion beschrieben werden.
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3.1. Das Konfokalmikroskop

weniger intensive Punkt im Untergrund des intensiveren, obgleich der Abstand bei-
der Punkte geméf iiblicher Definitionen des Auflosungsvermogens grof3 genug zur ge-
trennten Darstellung ist. Ein dhnliches Bild ergibt sich fiir den axialen Fall, wobei dort

lediglich der funktionale Verlauf des Intensitétsprofils eine leicht andere Form annimmt.

Im Rahmen dieser Arbeit soll als Definition des Auflésungsvermogens das Rayleigh Kri-
terium heran gezogen werden. Dieses bezieht sich auf das Intensitétsprofil, welches im
Falle der Weitfeldmikroskopie durch die Abbildung zweier Punkte aus der Fokalebene
des Objektives entsteht. Die Abbildung eines Punktes besitzt in diesem Fall die Form
von Airy-Ringen (vgl. Anhang A.1). Werden nun zwei benachbarte, gleich intensive
Punkte abgebildet, so entstehen entsprechend zwei benachbarte Airy-Ring-Muster. Das
Rayleigh-Kriterium ist nun definiert als der Abstand bei welchem das Hauptmaximum
des einen entstehenden Ring-Musters im ersten Minimum des zweiten liegt. Zwischen
den beiden Maxima nullter Ordnung féllt die Intensitdt dann um etwa 26 %. Dieser In-
tensitétsunterschied lésst sich heranziehen, um ein vergleichbares Kriterium fiir andere
Intensitdtsverldufe zu erhalten. Diese Definition ist in Abb. 3.2 ¢) am Beispiel zweier

gaufiformiger Profile gezeigt.

Die nach dem Rayleigh Kriterium berechneten Auflésungsvermogen stellt Abb. 3.3 fiir
die Félle des Weitfeld- und des konfokalen Mikroskops vergleichend dar. Die Anregungs-
wellenldnge entspricht dabei der im Experiment genutzten Wellenlénge, 532nm. Das
emittierte Licht ist in der Rechnung mit 800 nm angesetzt. Als grofite Wellenldnge des
Emissionsspektrums des NV Zentrums (s. Abb. 2.5) setzt sie die emissionsseitige Limi-
tierung des Auflosungsvermogens. Fiir den Verlauf der abgebildeten Intensitéitsprofile
der Weitfeldmikroskopie ist die Anregungswellenldnge nicht von Bedeutung, lediglich
die des emittierten Lichts geht analog mit 800 nm in die Berechnung ein. Die NA des
Objektives entspricht in beiden Situationen dem im Experiment genutzten Wert von
0.95.

3.1.3. Das Mikroskop im Experiment
Die experimentelle Realisierung des Mikroskops und dessen Integration in den Gesamt-

aufbau ist in Abb. 3.4 dargestellt. Wahrend im néchsten Abschnitt auf die Aspekte der

Tonenimplantation dieser Darstellung eingegangen wird, mochte ich die Abbildung hier
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Abbildung 3.3.: Im Falle der Konfokalmikroskopie wird ein Probenvolumen ausge-
leuchtet, welches durch die Wellenlénge des Anregungslasers (532 nm) beugungsbe-
grenzt ist. Das von einem NV Zentrum emittierte Fluoreszenzlicht reicht bis zu einer
Wellenlédnge von ungefihr 800 nm. Diese begrenzt das Auflosungsvermogen. Die bei
Abbildung eines NV Zentrums entstehenden Intensitéitsprofile sind durch die gestri-
chelte Linie fiir die Weitfeld- bzw. durch die durchgezogene Linie fiir die Konfokalmi-
kroskopie dargestellt. Die angegebenen Breiten sind geméafl des Rayleigh-Kriteriums
berechnet.

nutzen, um Hintergriinde zur Optik des Experiments zu erldutern.
Als Anregungsquelle dient ein diodengepumpter Festkorperlaser?, der bei einer Wellen-
linge von 532 nm eine Leistung von bis zu 200 mW zur Verfiigung stellt. Zur weiteren

Verbesserung des Profils wird der Strahl in eine Einzelmodenfaser? eingekoppelt und an-

3Modell: LP532-200, Lumina Visual Productions, Australien
Modell: PMC-460-3.3-NA011-3-APC-150-P, Schiifter Kirchhoff, Deutschland
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Detektorkammer
lonendetektor
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Probe
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532nm Single-Mode Fiber

Fallenkammer

Abbildung 3.4.: Mit Hilfe eines Elektronenvervielfachers konnen einzelne, aus der Falle
in die Detektionskammer extrahierte Ionen nachgewiesen werden. Deren Positionie-
rung erlaubt ein Piezoverschiebetisch, mit dessen Hilfe die Probe mit einer Auflésung
eines Nanometers von der Implantationsstelle zum Mikroskop bewegt werden kann.
Um koaxial zur optischen Achse des fest in der UHV Kammer montierten Objektives
zu verlaufen, wird der Strahlengang durch einen optischen Aufzug in die erforderli-
che Hohe gebracht. Ein Langpassfilter bei der Wellenldnge 641 nm erlaubt es durch
Raman Streuung am Diamantgitter entstehendes Licht sowie den Anregungslaser auf
den 10~ "-Teil zu unterdriicken.

schlieflend aufgeweitet, bevor er auf den Strahlteiler gegeben wird. Als solcher wird ein
Beamsampler® genutzt, welcher eine Gesamttransmission von etwa 90 % sowohl fiir das
Anregungs- als auch fiir das spéter von der Probe emittierte Licht vorweist. Nur etwa

10 % des Anregungslichtes werden so tatséchlich in Richtung der Probe abgelenkt, wih-

5Modell: BSF20B, Thorlabs, USA
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rend der Grofteil verloren geht. Da (s. Kapitel 4.2) jedoch nur einige hundert Mikrowatt
zur Sattigung der Farbzentren benotigt werden, der Laser jedoch 200 mW Leistung zur
Verfiigung stellt, schrinkt diese der alternativen Nutzung eines dichroitischen Spiegels
gegeniiber deutlich giinstigere Variante die experimentellen Mo6glichkeiten nicht weiter
ein. Der Richtung Probe reflektierte Teil des Laserstrahls wird danach um 90° abgelenkt
und iiber einen aus zwei Spiegeln bestehenden optischen Aufzug auf die erforderliche
Hohe gebracht, um koaxial in das fest in der Detektorkammer angebrachte Objektiv
(s. Abbn. 3.5 und 3.6) zu treffen. Zwischen Aufzug und dem sich im Vakuum selbst
befindlichen apochromatischen Objektiv passiert das Licht ein antireflexbeschichtetes
Vakuumfenster”. Das an der Probe entstehende Fluoreszenz- und Streulicht nimmt den-
selben optischen Weg in entgegengesetzte Richtung, wobei erneut etwa 90% des Lichts
am Beamsampler transmittiert wird, in diesem Falle also nur etwa 10 % Verlust vor-
liegt. Am dahinter angebrachten Filter® wird Licht mit Wellenléinge geringer als 641 nm
auf ungefihr seinen 10~7-Teil abgeschwiicht, wihrend Licht lingerer Wellenlinge zu
beinahe 100 % transmittiert wird. Auf diese Weise wird zwar ein Teil des Fluoreszenz-
spektrums der NV Zentren abgeschnitten (etwa 10 %, vgl. Abb. 2.5), andererseits wiirde
ein Filter bei niedrigerer Wellenlénge es jedoch nicht erlauben, am Diamantgitter auf-
tretendes Raman-Streu-Licht? heraus zu filtern. Die rdumliche Filterung geschieht an
einer runden Lochblende mit einem Durchmesser von 25pm. Eine Avalanche Photo-
diode (APD)!® erlaubt die Detektion einzelner Photonen mit einer Effizienz die fiir
Wellenlidngen des NV Spektrums stets bei iiber 50 % liegt. Pro registriertem Photon
werden so TTL Signale erzeugt, welche iiber eine Zihlkarte!! summiert und mittels
eines eigens wihrend dieser Arbeit dafiir geschriebenen Kontrollprogramms (s. Anhang
A.4) ausgewertet und dargestellt werden. Das zur Erzeugung einer Abbildung notwen-
dige Rastern der Probe wird in diesem Aufbau durch das Verfahren des ebenfalls iiber
jenes Programm gesteuerten Probenhalters bewerkstelligt. Der nichste Abschnitt zeigt,
dass eben dieser verschiebbare Probenhalter die abwechselnde Implantation und Unter-

suchung der Probe erlaubt.

5Modell: MPLAPONS50x, Olympus, Japan

"Dieses ist mit einer Breitbandbeschichtung der Firma Tafelmaier versehen und die Reflexion liegt
unterhalb 0.2 % im Bereich von 500 nm bis 800 nm.

8Modell: RazorEdge Sperrfilter LP 633 RU, AHF Analysetechnik, Deutschland

9Noch bei etwa 620nm treten Raman-Peaks hoherer Ordnung mit Intensititen groBer jener des NV
Fluoreszenzlichts auf (Wittmann (2005), Kurtsiefer u. a. (2000)).

10Modell: COUNT-50C, Laser Components, Deutschland

")\odell: NI PCI 6723, National Instruments, USA
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3.2. Die Detektorkammer

Zur Verdeutlichung der Grundgeometrie des Experiments dient noch einmal Abb. 3.4.
Rechter Hand sind die beiden Kammern dargestellt, die Fallenkammer, in welcher sich
die Paulfalle befindet und die Detektorkammer, in welcher Probe und Ionenoptik instal-
liert sind. Wie in Kapitel 2.2 angerissen, konnen einzelne Ionen aus der Falle entlang
einer differentiellen Pumpstrecke in diese zweite Kammer geschossen werden. Die lo-
nentrajektorien konnen dort mit Hilfe einer Ionenoptik fokussiert und auch vermessen
werden. Hierzu dient ein Elektronenvervielfacher als Ionendetektor!? (s. Abb. 3.7), der
einzelne positiv geladene Tonen mit einer Effizienz von etwa 80 % nachweisen kann. Zwi-
schen Detektor und Ionenlinse kann sich ein Piezotisch'?® entlang aller drei Raumachsen
mit einer Positionierauflésung von 1nm bei einer Wiederholbarkeit von 25 nm!* bewe-
gen. Dieser lisst sich einmal manuell mit einem Controller!®, zum anderen iiber die
Bedienungsoberfliche der Experimentsteuerung des Mikroskops bedienen. Durch das
Anbringen von Aperturen auf dem Verschiebetisch - in der Abbildung nicht eingezeich-
net - ldsst sich nun die Lage des Fokus der lonenoptik, sowie dessen Profil bestimmen.
Hierzu konnen Ionen aus der Falle extrahiert und im Detektor registriert werden. Wird
die Apertur sodann in die Ionentrajektorie verschoben, lassen sich Ionen nur dann am
Detektor nachweisen, wenn ihre Bahnen durch die Apertur verlaufen. Schnitzler u. a.
(2009) zeigen Messungen der ersten Fallenversion und Vergleiche mit theoretischen Vor-
hersagen basierend auf dieser Messmethode. Fiir diesen Aufbau und den hier gezeigten

neuen Typ Falle wurden noch keine solchen Messungen durchgefiihrt.

Die zweite Aufgabe des Verschiebetisches ist die Halterung und Positionierung der ei-
gentlichen Probe. Diese ldsst sich so von ihrer Position zur Implantation hinter der
Tonenlinse 49.60 mm entfernt zur Fluoreszenzmikroskopie hinter das ebenfalls in dieser
Kammer befindliche Objektiv verfahren. So ist es moglich Ionen zu implantieren und
das Resultat im unmittelbaren Anschluss unter dem Mikroskop zu beobachten. Dies
erlaubt es noch in-situ Festzustellen, ob die Implantation Erfolg hatte und so ggf. einen
weiteren Implantationsanlauf durchzufithren. Anzumerken ist, dass zur Erzeugung von

Farbzentren nach der Implantation Annealing durch Heizen der Probe (auf etwa 800°C)

12Modell: AF553, ETP electron multipliers, Australien

3Bestehend in zwei Achsen aus den Modellen SLC1730-S-UHV und in einer Achse aus dem Modell
SLC24120-S-UHV der Firma SmarAct GmbH, Deutschland

Dies sind die Herstellerangaben.

5 Modell: MCS-3C-IDH-USB, SmarAct GmbH, Deutschland
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durchzufiihren ist, wofiir der Probenhalter eine entsprechende Fahigkeit zum Aufheizen
besitzen muss. Die Vakuumkammer ist so konzipiert, dass diese Erweiterung problemlos
moglich ist. Die Messungen dieser Arbeit jedoch wurden mit Hilfe eines nicht ausheiz-
baren Probenhalters an einer geliehenen Probe (s. Kapitel 4.1) durchgefiihrt, da die
Tonenfalle selbst zum Zeitpunkt der Messungen gegen den neu entworfenen Typ ausge-

tauscht wurde und Implantationen so nicht moéglich waren.

Zwei Photographien des Aufbaus zeigt Abb. 3.5, einmal von der Perspektive der Fal-
lenkammer aus (b)) und einmal aus einer Sicht etwa 135° im Gegenuhrzeigersinn dieser
Perspektive gedreht (a)). Zu sehen sind in (7) das hinter dem beschichteten Vakuum-
fenster montierte Objektiv und, durch einen Blindflansch verschlossen, die Verbindung
zur Fallenkammer (8), durch welche die Ionen implantiert werden. Dieses Photo ist
wihrend des Zusammenbaus entstanden. Tatséchlich liegen die optische Achse des Ob-
jektives sowie die Tonenbahn (bzw. das Objektiv und die Verbindung zur Fallenkammer)
auf gleicher Hohe. Uber das Ventil (4) in a) lisst sich die Kammer durch Anschliefen
eines Pumpstandes unter Vakuum bringen. Durch eine Messsonde!S (5) kann der Druck
kontrolliert werden und mit Hilfe einer ITon-Getter Pumpe!” (angeflanscht bei 6) ein

Druck im Bereich 10~8 mbar erreicht werden.

An der Riickseite der Kammer (3) befindet sich iiber zwei Gewindestifte befestigt der
Ionendetektor (s. Abb. 3.7) sowie elektrische Durchfiihrungen zu dessen Spannungs-
versorgung. Die Durchfiithrungen zur Versorgung des Piezotisches sowie der lonenoptik
hingegen befinden sich an einem seitlichen Flansch (2). An diesen ist eine Bodenplatte
angeschweiflt, die beides, lonenoptik und Piezotisch, trigt. Mdchte man eine Probe aus-
tauschen, kann man so den gesamten Flansch heraus nehmen. Dies erlaubt es die Proben
zu wechseln ohne Verkabelungen neu zu verlegen, ohne Rejustage des Mikroskops (das
Objektiv ist an der eigentlichen Kammer befestigt) und insbesondere ohne Beeintrich-
tigung der Fallenkammer. Einen Blick durch das Vakuumfenster auf der Oberseite der
Kammer (1) zeigt Abb. 3.6 a). Auf Teil b) ist der ausgebaute seitliche Flansch mit

Bodenplatte zu sehen.

15Modell: UHV-24p Nude Bayard-Alpert Mefrohre, Agilent Technologies, Italien
1"Modell: Vaclon Plus 55 StarCell, Agilent Technologies, Italien
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3.2. Die Detektorkammer

Abbildung 3.5.: a) Durch ein Vakuumfenster (1) lésst sich in die Kammer blicken.

Zum Austausch der Probe wird die am Flansch (2) verschweifite Bodenplatte auf der
sich Tonenoptik, Verschiebetisch und Probe befinden samt elektrischer Durchfithrun-
gen heraus genommen. Der Ionendetektor hingegen ist geschiitzt an der Hinterwand
(3) der Kammer befestigt, welche iiber (4) ein Ventil extern auf Vakuumbedingungen
gepumpt werden kann. Der Druck ldsst sich iiber einen Druckmesser (5) bestimmen,
bevor eine Ton-Getter Pumpe (6) in den UHV Bereich abpumpt.
b) Die Sicht auf die Kammer - hier wihrend des Zusammenbaus - aus Perspektive der
Fallenkammer zeigt das Objektiv (7), welches vakuumseitig hinter einem Vakuum-
fenster befestigt ist und die - hier mit einem Blindflansch verschlossene - Verbindung
zur Fallenkammer.
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3. Nachweis einzelner NV Zentren

Abbildung 3.6.: a) Am Piezoverschiebetisch (1) ist der Probenhalter (2) befestigt,
welcher hier eine auf einer Glasplatte befestigte CaFy Probe (3) trégt. Verschieben
des Tisches in Richtung des Objektives (4) erlaubt Mikroskopieren der Probe. Eine
Verschiebung in entgegengesetzte Richtung hingegen erméglicht die Implantation von
Tonen - deren Bahn ist durch einen blauen Pfeil angedeutet. Hier nicht installiert ist
die Tonenoptik, welche iiber Gewinde (6) in der Bodenplatte befestigt werden kann.
b) Die gesamte Bodenplatte, samt Verschiebetisch (7) mit Probenhalter und Probe
(9) sowie - in den Gewinden (10) installierbarer - Ionenoptik, kann zum Austausch der
Probe heraus genommen werden. Mittels eines Gewindes in der Kammerngrundplatte
kann sie nach Einbau abermals fixiert werden (8) um mechanisches Schwingen zu
vermeiden.
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3.2. Die Detektorkammer

Wird der Verschiebetisch (1) in Teil a) der Abbildung weiter nach unten bewegt, so
lasst sich die Probe (3) mikroskopieren. Auf diesem Bild handelt es sich dabei um einen
CaFy Kristall, welcher auf einer Glasplatte im Probenhalter (2) sitzt. Wird der Ver-
schiebetisch hingegen nach oben verschoben, so kann implantiert werden. Die Bahn von
der Falle extrahierter Ionen ist hier durch einen blauen Pfeil angedeutet und zeigt in
Richtung des Ionendetektors (Abb. 3.7). Bei Aufnahme dieser Photographie war die
Tonenoptik nicht eingebaut. Uber Gewinde in der Bodenplatte (6 bzw. 10) kénnen hier
verschiedene Optiken installiert werden. Die Bodenplatte selbst lésst sich zur mechani-

schen Stabilisierung durch ein Gewinde in der Kammer zusétzlich fixieren (5 bzw. 8).

Abbildung 3.7.: Mit Hilfe des Elektronenvervielfachers kénnen positiv geladene Ionen
mit einer Effizienz von etwa 80 % nachgewiesen werden. Uber zwei Gewindestangen
fest in der Kammer installiert kann er so genutzt werden, um einzelne extrahierte
Ionen nachzuweisen und iiber geeignete Techniken (s. Text) die Ionenfokussierung zu
vermessen.

Die so konstruierte und aufgebaute Kammer stellt nun alle Méglichkeiten zur Verfii-
gung, um aus der Falle extrahierte Ionen einerseits nanometergenau in eine Probe zu
schieflen, andererseits erzeugte Farbzentren nachzuweisen. Fiir die Zukunft lisst sie sich
problemlos durch einen aufheizbaren Probenhalter zum Annealing sowie durch STED

Mikroskopie erweitern. Fiir letztere muss in der Tat lediglich der optische Aufbau leicht
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3. Nachweis einzelner NV Zentren

angepasst werden, wiahrend die Kammer inklusive Objektiv selbst von dieser Erweite-
rung unberiihrt bleiben werden. Der Austausch der Proben ist ohne notwendige Neujus-
tage der Optik und mit minimalem experimentellen Aufwand moglich. Fiir die Zukunft
erlaubt das Design der Kammer gar, sollte man dies wiinschen, die Erweiterung um
eine Vakuumschleuse, mit der Proben ausgetauscht werden kénnten ohne das Vakuum
in der Detektorkammer selbst brechen zu miissen. Die Fallenkammer bleibt dabei schon
jetzt unbeeintrachtigt, als sich beide Kammern durch ein Ventil voneinander separie-
ren lassen. Im folgenden sollen nun Messungen vorgestellt werden, die mit Hilfe dieses

Aufbaus an NV Zentren durchgefiihrt wurden.

42



Messungen mit NV Zentren

In diesem Kapitel werden die durchgefiihrten Messungen an dem zuvor beschriebenen
Versuchsaufbau vorgestellt. Hierzu wird zunéchst die mit Hilfe eines Ionen Implantierers
in Bochum'® hergestellte Probe beschrieben, an welcher alle Messungen dieses Kapitels
vorgenommen werden konnten. Im Folgenden wird das grundlegende Messprinzip de-
monstriert, bevor sich in den anschliefenden Abschnitten das Finden von Farbzentren,
das Bestimmen deren Anzahl anhand von g (7)-Korrelations-Messungen und das Ver-
messen deren Séttigungsverhalten anreihen wird. Darauf folgt ein Abschnitt, in wel-
chem die erreichbaren Auflésungen bestimmt und mit den theoretischen Vorhersagen
aus Abschnitt 3.1.2 verglichen werden. Dort werden ferner die Wiederholbarkeit und
Effizienz des Aufbaus aufgezeigt, bevor im letzten Teil dieses Kapitels Messungen zur
UHV-Tauglichkeit des Systems vorgestellt werden. Aulerdem wird dort gezeigt, dass
ohne Einschrinkungen der Messgenauigkeit Driicke im Bereich von 107 mbar erreicht

werden kénnen.

4.1. Vorstellung der Probe und erster Messungen

Die Messungen wurden allesamt an einem hochreinen CVD? Diamanten?® durchgefiihrt,
in den zuvor mit Hilfe eines Ionen Implantierers Farbzentren sowohl groffiichig als
auch in kleineren Mustern implantiert wurden. Abb. 4.1 zeigt eine Skizze des hierfiir
genutzten Implantationsaufbaus, sowie SEM-Aufnahmen? einer dort als Apertur und
Positionierwerkzeug genutzten AFM-Spitze®. Das Grundprinzip der Implantation ent-

spricht dabei dem in Kapitel 2.1.2 vorgestellten Verfahren, bei dem ein Ionenstrahl auf

Implantation durch Jan Meijer und Sébastien Pezzagna, RUBION, Ruhr-Universitit Bochum
2Chemical Vapor Deposition

3Hergestellt durch Element Six (E6).

4Scanning Electon Microscopy

5 Atomic Force Microscopy
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4. Messungen mit NV Zentren

AFM
Cantilever

Abbildung 4.1.: Das zur Herstellung der Probe genutzte Verfahren basiert auf dem
Einbringen einer AFM Spitze in den Tonenstrahl (a)), in welche Locher gebohrt sind.
Die Spitze kann so zur Positionierung und als Apertur genutzt werden, wobei nur
Tonen, die durch die wenigen zehn bis hundert Nanometer grofien Locher kommen die
Probe erreichen. b) zeigt eine SEM Aufnahme der Spitze, ¢) eine weitere VergroBerung
eines der Locher (SEM Aufnahmen: RUBION, Ruhr-Universitdt Bochum).

den Diamanten fokussiert wird. In diesem Falle wurde mit *N*- N*- und °Nj-
Tonenstrahlen implantiert. Zur Steigerung der Implantationsgenauigkeit wurde in Bo-
chum ein Aufbau entwickelt, bei dem ein AFM-Cantilever® in den Strahlengang einge-
bracht werden kann (Abb. 4.1 Teil a)). Dieser erlaubt zum einen eine deutlich einfachere
Positionierung der gewiinschten Stellen auf der Probe, zum anderen steigert er die er-
reichbare Auflésung der Implantation. Abhéngig vom jeweils genutzten AFM-Cantilever
lassen sich so Auflsungen im Bereich einiger zehn Nanometer erreichen (Meijer u. a.,
2008a). Die Natur der Implantation bleibt dabei aber statistisch und die Anzahl der
Tonen nicht vorhersagbar. In den Cantilever selbst wurden vorher kleine Locher, ty-
pischerweise in der GroéBenordnung einiger hundert Nanometer, mittels FIB? gebohrt.
Weitere Techniken lassen sich Ausnutzen, um die Locher abermals zu verkleinern, wo-

bei einige zehn Nanometer erreichbar sind. Eine SEM Aufnahme der dem Diamanten

SCantilever wird die Messsonde eines AFMs genannt (s. hierzu auch Kapitel 5.1).
"Focussed Ton Beam
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4.1. Vorstellung der Probe und erster Messungen

zugewandten Seite des Cantilevers zeigt Teil b) der Abb. 4.1. Bei dieser Spitze lassen
sich mehrere Locher entlang einer vertikal verlaufenden Reihe erkennen. Eines ist in
Teil c) weiter vergrofert dargestellt. Der entscheidende Punkt der hier angewandten
Technik ist nun, dass sich der Cantilever als Apertur ausnutzen lasst. Nur Ionen, deren
Bahnen durch die gebohrten Locher verlaufen, erreichen den Diamanten. So kénnen
Tonen mit einer Genauigkeit, die ungefihr der des Durchmessers der Locher entspricht,
in den Diamanten implantiert werden. Die Technik und ihre Anwendungsmoglichkeiten
werden etwa in Pezzagna u. a. (2010b) oder Meijer u. a. (2008b) weiter ausgefithrt. Dort

sind Details zum Aufbau sowie weitere Messungen aufgefiihrt.

Der Diamant selbst ist ein 500 pm-tiefer Quader mit Grundflichenabmafien von 323 mm.
Wie in Kapitel 2.1.2 beschreiben, konnen sich durch Annealing (hier zwei Stunden bei
800° C) am Orte der Implantationen Farbzentren bilden. Die Beschleunigungsspannung
der Implantation lag bei 5kV, weshalb dabei von einer Konversionsrate unter einem
Prozent ausgegangen werden muss (s. hierzu Kapitel 2.1.2, insbesondere Abb. 2.3). Die
Eindringtiefe liegt fiir diese Energie ferner bei unter zehn Nanometern (s. ebenfalls Ka-
pitel 2.1.2), weshalb sich die Farbzentren demgeméf in diesem Abstand unterhalb der
Diamantoberfliche befinden. Es reicht daher aus, den Anregungslaser auf die Ober-
fliche zu fokussieren und dort nach Fluoreszenz zu suchen. Praktisch geschieht dies,
indem man den Reflex des Anregungslichtes von der Oberfliche beobachtet. Anhand
der Form des Beugungsmusters (Airy-Ringe) lisst sich mit einer Genauigkeit einiger
hundert Nanometer die Oberflichenposition rasch bestimmen. Ist man nun in der rich-
tigen Tiefenebene, so bieten Aufnahmen mit einer Schrittweite einiger Mikrometer pro
Pixel die Moglichkeit einen Uberblick iiber die Probe zu erlangen. Eine solche Aufnahme
zeigt Abb. 4.2b). Bei dem Bild ist die Zahlrate in Einheiten Zahlereignisse pro Sekunde
fiir die jeweiligen lateralen Positionen - d.h. in der Ebene senkrecht zur optischen Achse
- farblich aufgetragen. Um den weiten Bereich verschiedener Zahlraten abzudecken ist
die Farbskalierung dabei logarithmisch gewihlt. Man sieht 20 etwa kreisférmige Punkte
mit einem Durchmesser von ungefahr 50 pm. Ursache hierfiir ist, dass der Ionenstrahl
deutlich breiter ist als der AFM Cantilever selbst. Ein Grofiteil der Ionen wird demnach
nicht vom Cantilever geblockt, sondern erreicht um ihn herum die Probe. Inmitten der
Punkte befindet sich ein dreieckférmiger dunklerer Bereich. Hierbei handelt es sich, wie
Teil a) der Abb. 4.2 verdeutlicht, um den geblockten Teil des Ionenstrahls. Die eigent-
lichen Punkte hoher Auflésung, die durch die oben beschriebenen Locher in der Spitze

erzeugt werden konnen, befinden sich innerhalb dieses Schattens. Auf diesem Bild sind
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4. Messungen mit NV Zentren

Abbildung 4.2.: Die Spitze ist tatsichlich deutlich kleiner als der Ionenstrahl, sodass
ein Grofiteil der Ionen um die Spitze herum die Probe erreicht (a)). Fiir jede Implan-
tation entsteht so ein Bereich mit vielen Farbzentren, in dessen Mitte der Schatten
der Spitze zu sehen ist (b)) Die eigentlich interessanten Punkte befinden sich inmit-
ten des Schattens. Hier wurden insgesamt 20 solcher Implantierungen durchgefiihrt.
Die Farbkodierung der Aufnahme ist logarithmisch und in Einheiten Z&dhlrate pro
Sekunde.

sie schwer zu erkennen. In spéterer Aufnahme (Abb. 4.4) wird man sie deutlich sehen.
Es zeigt sich in Teil b) der Abb. 4.2, dass nicht alle Implantationsstellen gleich inten-
siv gemessen werden. Der Grund dafiir ist jedoch leicht ersichtlich, wenn man einen
Blick auf die Abmafle des Bildes wirft. Die Bildbreite betragt tiber 700 pm. Sind Pro-
be und Objektiv dabei leicht gegeneinander geneigt, so verschiebt sich die Tiefenebene
abhéngig vom Punkt der Messungen und die Intensitét verdndert sich. Um die Tiefe
maximalen Signals zu finden, ldsst sich eine Aufnahme innerhalb eines implantierten
Bereiches iiber verschiedene Ebenen aufnehmen. Eine so aufgenommene Verteilung zeigt
Abb. 4.3, wobei die mittlere Zahlrate pro Pixel gegen die zugehorige Tiefenebene des
Bildes aufgetragen ist. Die dort eingezeichneten Bilder a) bis ¢) zeigen Aufnahmen an

drei Implantationsstellen, bei denen die Zahlraten pro Pixel innerhalb der implantierten

8Der Verlauf der Messwerte erscheint hier deutlich breiter, als die Streuung der Farbzentren entlang
der Tiefenachse tatséchlich ist. Ursache ist, dass das Séttigungsverhalten der APD hohe Zahlraten
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Abbildung 4.3.: Tragt man die Zdhlrate pro Pixel fiir Aufnahmen verschiedener Tie-
fenebenen als Funktion des Abstands zur Fokalebene des Objektives z auf, ldsst sich
anhand der Hohe des Signals die Fokusebene gezielt ermitteln®. Die Bilder a) bis c)
zeigen Aufnahmen aus den entsprechenden Absténden.

Bereiche denen der jeweiligen Tiefenebene entsprechen. Sehr deutlich erkennbar ist eine
Verédnderung der Signalhthe abhéingig von der Tiefe der Aufnahme. Durch Positionie-
ren der Probe in der Ebene hochsten Signals ldsst sich so die optimale Messposition

einstellen. Die Farbzentren befinden sich dann in der Fokalebene des Objektives.

Eine vergrofierte Aufnahme des Bereiches innerhalb des Schattens einer Spitze zeigt
Abb. 4.4. In der ebenfalls logarithmischen Auftragung des Teils b) erkennt man deut-
lich drei Bereiche, in denen jeweils Muster sichtbar sind. Ursache hierfiir ist, dass die
fiir die Herstellung dieser Muster genutzte AFM Spitze tatséchlich drei Locher un-
terschiedlicher Durchmesser an den entsprechenden Stellen hatte. Bei einem einzelnen
Implantationsvorgang entstehen so drei Punkte mit unterschiedlich grofler Anzahl im-
plantierter Ionen und damit unterschiedlicher Anzahl entstandener Farbzentren und

Fluoreszenzintesitéiten. Zur Erzeugung des Musters wurde mehrmals implantiert, wobei

abdampft und den diffraktionsbegrenzten Verlauf so staucht. Die Breite erscheint so zu grofl. In
Abschnitt 4.5 wird das tatsédchliche axiale Auflésungsvermdgen bestimmt.
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4. Messungen mit NV Zentren

Abbildung 4.4.: Die zur Implantation genutzte AFM Spitze hatte drei Locher verschie-
dener Durchmesser. So konnten drei Bereiche unterschiedlich hoher Farbzentrenzahl
(b)) innerhalb der Schattenbereiche (a)) erzeugt werden. c) zeigt, dass es sich bei
diesen Bereichen um Muster handelt. Sie wurden durch mehrfaches Implantieren und
anschlieendes Verfahren der Probe um einige hundert Nanometer erzeugt.
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4.2. Sattigungsmessung

die Spitze jeweils um einige hundert Nanometer verschoben wurde um so ein Muster in
den Schatten der Spitze zu implantieren. Eine weitere Vergroferung (50 nm Schrittweite
pro Pixel) des so entstandenen Musters geringster Intensitéit (geringsten Lochdurchmes-
sers) zeigt Teil ¢) der Abb. 4.4 in nun linearer Farbskalierung. Man erkennt, dass die
Punkte nicht alle gleich hell und teilweise nicht radialsymmetrisch verteilt sind. Beide
Beobachtungen sprechen dafiir, dass jeweils mehrere Farbzentren zum Bild der Punkte
beitragen, jedoch nicht einzeln aufgelost werden kénnen. Im Folgenden soll daher den
Fragen nachgegangen werden, welchen Wert das Auflésungsvermogen des Aufbaus an-
nimmt und wie das Bild eines einzigen Farbzentrums aussieht.

Die Probe wurde dazu nach weiteren Punkten abgesucht. Diese sollten sich zwar vom
Untergrund abheben, aber dennoch bei gegebener Leistung moglichst geringe Zihlra-
ten liefern. Um aussagekréftige Messungen durchfiihren zu kénnen, sollten diese Punkte

ferner moglichst isoliert liegen.

4.2. Sattigungsmessung

Man sieht in Abb. 4.5 einen Punkt innerhalb eines Schattens, der isoliert von weiteren
Stellen vergleichbar hoher Zahlraten liegt. Durch einen gepunkteten Kasten in Teil c)
des Bildes ist er markiert. Umliegende fluoreszierende Stellen, die auf diesem Bild nied-
rigere Zahlraten besitzen, zeigen auf weiteren Aufnahmen hohere. Es konnte keine Stelle
beobachtet werden, die dauerhaft niedrigere Lichtemission zeigte als der hier markierte
Punkt. Dies ist eine Voraussetzung dafiir, dass es sich hier um ein einzelnes Farbzentrum
handeln konnte. Ursachen dafiir, dass umliegende Punkte in diesem Bild niedrigere, in
anderen jedoch hohere Zahlraten zeigen, sind Schwanken der Laserleistung sowie der
Streurate der Zentren (s. etwa Kapitel 2.1.3 zu Unterschieden in der Streurate abhéngig
vom momentanen Ladungszustand des Zentrums). Eine zweite Begriindung sind Unter-
schiede in den Implantationstiefen der einzelnen Zentren. Abhéngig von der Ebene der
Aufnahme héngt so auch die gemessene Intensitéit eines Punktes von der Tiefenebene
ab, weshalb tatséchlich stérker streuende Stellen anderer Ebenen in dieser Aufnahme

dunkler erscheinen.

Um Festzustellen, ob es sich bei dem so gefundenen Punkt lediglich um das Streulicht
von Dreck, Kratzern, Unebenheiten oder tatsédchlich um Fluoreszenzlicht handelt, wur-

de eine Sdttigungskurven aufgenommen. Das Ergebnis dieser Messung zeigt Abb. 4.6.
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Abbildung 4.5.: Zu sehen ist ein isoliert liegender, Licht-emittierender Punkt. Sét-
tigungsaufnahmen bestétigen, dass es sich hierbei um ein Farbzentrum, nicht um
Dreck, Kratzer oder dhnliches handelt.
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Abbildung 4.6.: Die Position und Form des Punktes wurden durch eine zweidimensio-
nale Gauflkurve mit linearem Untergrund gefittet. Der Hintergrund (rote Messwerte)
zeigt ein lineares, die Amplituden der Gauffunktion (blaue Messwerte) ein deutlich
sittigendes Verhalten. Das sich ergebende Signal zu Hintergrund Verhiltnis (SHV,
schwarz gepunktet, Skala am rechten Bildrand) liefert die das Kontrastverhéltnis op-
timierende Anregungsleistung.

Hierzu wurde die auf die Probe gehende Laserleistung variiert und bei fester Tiefe jeweils
eine Aufnahme iiber den gesamten Punkt aufgenommen. Die Positionen und Zihlra-
ten des Licht emittierenden Punktes wurden mit zweidimensionalen Gauflkurven und
linearem Untergrund gefittet. Anhang A.2 zeigt, warum die Theorie die Approximation
durch Gaulkurven rechtfertigt. Die sich ergebenden Amplituden und ihre zugehorigen,
dem Fit entnommen Fehler sind als Messwerte (blau) dargestellt. Die entsprechenden

Werte fiir den Untergrund sind in rot eingezeichnet.

Man erkennt ein klares Sattigungsverhalten der Zdhlraten mit zunehmender Laserleis-
tung, was ein eindeutiges Inidz dafiir ist, dass es sich um Fluoreszenz-, nicht um Streu-
licht handelt. Letzteres héngt linear von der Eingangsleistung ab. Es wurden zwei Fits

an die Messwerte angelegt und ebenfalls in Abb. 4.6 eingezeichnet: Fiir die Zahlrate des
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4. Messungen mit NV Zentren

Hintergrundes H wurde ein Fit linear in P, fiir die der Amplituden A ein Fit der Form

P/Pg

AP) = Apaz———
(P) 1+ P/Ps

(4.1)

angepasst, wobei P die Laserleistung ist, die unmittelbar vor dem Objektiv gemessen
wurde. Man erkennt, dass beide Verldufe sich gut den Messwerten anpassen (die ange-
passten Bestimmtheitsmafie betragen RZ; g = 0.990 fiir den Fit an den Hintergrund und
Rg; 4 = 0.997 fiir den Fit an die Amplituden). A4, ist die maximal zu erwartende Z&hl-
rate, d.h. die Rate, die bei einem vollkommen geséttigten Farbzentrum gemessen wiirde.
Sie ist begrenzt durch die Effizienz des Aufbaus und wurde zu A;,q; = (58 £1) kC/s be-
stimmt. Im Vergleich dazu, liegt die Séttigungsstreurate eines einzelnen Farbzentrums
bei 17MC/s (Gruber u.a., 1997b). Ist die Anzahl der hier betrachteten Farbzentren
einmal bekannt, kann die gemessene Séttigungszihlrate Ag benutzt werden, um die
Effizienz des Aufbaus zu bestimmen (s. Abschnitt 4.5). Pg gibt die Eingangsleistung
an, bei welcher die Fluoreszenzrate die Hélfte ihres Séttigungswertes erreicht hat und
wurde durch den Fit auf Pg = (354 + 33) pW bestimmt.

Aus dem Verhéltnis AP)

SHV(P) = m (4.2)
wurde das Signal zu Hintergrund Verhéltnis SHV bestimmt und ebenfalls in Abb.
4.6 eingezeichnet, wobei sich die entsprechende Ordinatenskalierung hierfiir am rechten
Bildrand befindet. Es ergibt sich ein Maximalwert von SHV,,,, =~ 5 bei einer Leistung
von Py, = 2801 W. Bei dieser Leistung empfiehlt es sich zu messen, als der Beitrag des
Untergrundes im Verhéltnis zum gewiinschten Signal dort seinen Minimalwert erreicht.
Im folgenden Abschnitt soll nun durch Korrelationsmessungen herausgefunden werden,

wie viele Farbzentren zum hier beobachteten Fluoreszenzlicht beitragen.

4.3. Korrelationsmessungen

Messungen der Korrelationsfunktionen zweiter Ordnung, ¢(®)(7), erlauben es Riick-
schliisse iiber die Anzahl betrachteter Farbzentren zu ziehen (Kurtsiefer u.a. (2000),
Brouri u. a. (2000), Sonnefraud u. a. (2008)). Fiir deren Aufnahmen ist die in Abb. 4.7(a)
gezeigte Erweiterung des Mikroskops durchgefithrt worden. Hinter der Lochblende ist
ein Intensitdtsinterferometer nach dem von Hanbury Brown und Twiss vorgeschlagenen

Prinzip eingerichtet worden, mit dessen Hilfe Zeitdifferenzen zwischen zwei Signalen be-
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Abbildung 4.7.: Zur Aufnahme der Korrelationsmessungen wurde ein Aufbau nach
dem von Hanbury Brown und Twiss vorgeschlagenen Prinzip genutzt, bei dem das be-
obachtete Licht gleichwahrscheinlich auf zwei unabhéingige Einzelphotonenzéihler ge-
langt. Die Zeitdifferenz zwischen je zwei Signalen wird ermittelt, wobei erwartet wird
fiir Zeitdifferenzen um Null im Falle eines einzelnen Farbzentrums keine Ereignisse
zu detektieren (Antibunching). Nach Zheng (2010) erwartet man durch unterschied-
liche Levelschema (s. Text) beim NV~ zusétzlich um diese Werte herum eine hohere
Wahrscheinlichkeit Photonen zu detektieren (Bunching), wéhrend dieser Verlauf fiir
das NV? flach bleiben sollte.

stimmt werden konnen (Hanbury Brown u. a., 1957). In unserem Fall sind es die von der
Diamantprobe emittierten Streu- oder Fluoreszenzlichtphotonen, welche iiber einen 50-
50-Strahlteiler mit gleicher Wahrscheinlichkeit? auf eine von zwei APDs gelangen. Dort
werden zum Zeitpunkt der Detektion logische Pulse erzeugt, welche auf einen Time-to-
Digital Converter (TDC)! gegeben wurden. Dieser erlaubt es die zeitliche Differenz 7
zwischen zwei Pulsen zu bestimmen. Aus technischen Griinden wurde hierfiir stets eine
der beiden APDs als START genutzt, die zweite als STOP. Das STOP Signal wurde

ferner um eine Zeit von 75 ns verzégert um Aufnahmen beidseitig einer Zeitdifferenz von

9Tatséchlich ist im Experiment einer der beiden Teilstrahlenginge um etwa einen Faktor drei verlus-
treicher als der andere. Dieser wurde stets als START Signal genutzt.

10Es handelt sich dabei um einen zur Zeitmessung eingesetzten Frequenzzihler: SR620, Stanford Rese-
arch Systems, USA
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4. Messungen mit NV Zentren

Null messen zu konnen. Trigt man die Hiufigkeit, dass eine Zeitdifferenz 7 gemessen
wird als Histrogramm auf, so erhdlt man den in Abb. 4.8 gezeigten Verlauf. Die gemes-
sene Zeit 7 = 75ns entspricht dabei physikalisch koinzidenten Ereignissen. Dort wurde
einmal eine Histogrammeinteilung (Binning) in 1 ns und einmal in 4 ns vorgenommen.
In beiden fillen sieht man ein abfallendes Verhalten bei 7 = 75 ns, wobei das Binning
von nur einer Sekunde das schmale Abfallen deutlicher wider gibt. Dieses ist offenbar
besser geeignet den sich im Bereich weniger Nanosekunden abspielenden Prozess dar-

zustellen. Im Folgenden mdochte ich mich daher auf dieses Binning beziehen.

Man sieht zwei Messreihen: Die untere Messreihe verlauft konstant und zeigt, dass alle
dargestellten Zeiten 7 im Rahmen statistischer Schwankungen gleich verteilt vorkom-
men. Sie wurde im Schatten der AFM-Spitze an einer Stelle aufgenommen, an der sich
kein Farbzentrum befand und beschreibt das Hintergrundsignal. Die obere Messreihe
wurde an dem bereits in Abschnitt 4.2 vermessenen Punkt aufgenommen. Man sieht,
dass Zeiten 7 im Bereich {iber 100 ns in etwa gleich verteilt vorkommen. Kurz unterhalb
100 ns jedoch beobachtet man ein spitzes Abfallen der Anzahl gemessener Ereignisse mit
einem Minimum bei etwa 75ns. Diese Tatsache ist als Antibunching in der Photonen-
statistik bekannt und liisst sich durch die Ubergénge und deren Lebensdauern zwischen
Energieniveaus der die Photonen emittierenden Systeme erklédren. Fiir die Streuung ei-
nes Photons ist erst die Anregung des Streuzentrums notwendig. Streut man nun an
lediglich einem einzigen Streuzentrum, so ist die gleichzeitige Emission zweier Photo-
nen folglich nicht moglich, als das System zwischenzeitlich erst wieder erneut angeregt
werden muss. Umso mehr Streuzentren an dem Prozess beteiligt sind, desto geringer
fallt der Effekt ins Gewicht, weshalb er Aussagen iiber die Anzahl beteiligter Zentren

ermoglicht.

Abb. 4.7(b) zeigt ein Modell des Levelschemas fiir das NV-Zentrum, welches fiir die
folgende Beschreibung des Effektes zur Rate gezogen werden soll''. Das Termschema
des NV~ ist dort durch die vereinfachende Néherung eines Drei-Niveau-Systems wider-
gegeben und entspricht dem in Kapitel 2.1.3 vorgestellten Drei-Niveau System (Abb.

2.6(a)) unter Zusammenfassung des angeregten Energiebandes in einen einzigen Ener-

"Die folgende Herleitung ist durch Kurtsiefer u. a. (2000) motiviert, jedoch nicht identisch. Dort wird
von einer thermischen Riickkopplung des metastabilen Zustands in den angeregten Zustand ausge-
gangen. Heute geht man hingegen von einem Zerfall des metastabilen Zustands in den Grundzustand
aus (s. Kapitel 2.1.3). Dies ist im vorliegenden Modell entsprechend beriicksichtigt.
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Abbildung 4.8.: Die Haufigkeit zwei Zihlereignisse nach einer Zeitdifferenz 7 zu be-
obachten zeigt an einem Farbzentrrum gemessen ein spitzes Abfallen um 75ns (ent-
spricht aufgrund einer technischen Verzogerung des Stop-Signales der physikalischen
Zeitdifferenz Null). Der Hintergrund hingegen verliuft gleichverteilt iiber alle Zeiten.
Hier ist einmal eine Histogrammeinteilung von 1ns und einmal vo 4ns dargestellt.
Die feinere Einteilung gibt den Prozess deutlicher wider.
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4. Messungen mit NV Zentren

giezustand. Es existiert dort ein Grundzustand, eins, von dem iiber Absorption eines
Lichtquants aus dem Laserfeld ein Ubergang in das angeregte Niveau zwei stattfinden
kann. Dieser Prozess findet mit einer Ubergangsrate ko statt. Das angeregte Niveau
zerfallt mit einer Rate koj zuriick in den Grundzustand oder mit einer Rate ko3 strah-
lungslos in das metastabile Niveau drei. Der metastabile Zustand seinerseits zerfillt mit
einer Rate k31 ebenfalls strahlungslos zuriick in den Grundzustand. Die Besetzungsdy-

namik wird demnach durch

p1 —k12 ka1 k31 p1
p2 | = | k12  —kor —kes O | p2 (4.3)
03 0 ka3 —k31 P3

ausgedriickt. Die Wahrscheinlichkeit dafiir, dass das System zum Zeitpunkt 7 ein Fluo-
reszenzphoton emittiert ist proportional zur Besetzung des Zustands zwei, pa(7). Pri-
pariert man das System in den Grundzustand (p1(0) = 1, p2(0) = 0, p3(0) = 0), so
erhilt man die g(® (7)-Funktion demnach durch Normieren dieser Besetzung auf die
Gleichgewichtsbesetzung po(7 — o0). Die demgeméifl normierte analytische Losung von
Gl. 4.3 lautet

gg\?%/_(T) —1+ae = — (1+ a)e_% (4.4)

, wobei die obigen Raten k;; in die Berechnung der drei Variablen a, 7, 312

eingehen.
Stellt man diesen Verlauf als Funktion der Variablen 7 dar, so sieht man das im rech-
ten Teil der Abb. 4.7(b) gezeigte Verhalten. Fiir grofie Zeiten ist der Verlauf flach und
schmiegt sich an den Wert eins an. Fiir Zeiten um 7 = 0 liegt ein spitzes Einbrechen
auf den Wert Null, Antibunching, vor. Um diese Stelle herum beobachtet man, dass
Photonen mit hoherer Wahrscheinlichkeit emittiert werden als fiir grofle Zeiten. Dieses

Uberschwingen wird als Bunching bezeichnet.

Zheng (2010) stellte anhand von Messungen fest, dass genau dieses Verhalten, das Uber-
schwingen, fiir NV nicht vorliegt. Die Kurve geht in diesem Fall direkt in den Wert eins
iiber. Dies ist im linken Teil der Abb. 4.7(b) gezeigt. Als physikalische Erkldrung dafiir

2Die exakte funktionelle Abhingigkeit der Koeffizienten von k;; ist fiir diese Arbeit nicht wichtig. Die
Koeffizienten werden hier anhand eines Fits bestimmt.
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wird Nichtexistenz des metastabilen Niveaus drei vorgeschlagen. Die Ratengleichung
j —k k
,0.1 _ 12 21 ) [P (4.5)
P2 k1o —ka P2

Gito(r) = 1 — etk T (4.6)

nimmt dann die Form

mit der normierten Lésung

an. Auf diese Weise lisst sich die Form der ¢(®(7)-Funktion also nutzen, um zu be-
stimmen, ob es sich um NV~ oder um NV? handelt. Wie in Kapitel 2.1.3 erliutert,
liegen in einigen Proben, wie es etwa in Nanodiamanten meist der Fall ist, die Zusténde
NVY und NV~ iiber lange Zeit stabil vor und lassen sich iiber photolumiszente Prozesse
gar ineinander iiberfithren. In dem vorliegenden Fall ist jedoch, wie ebenfalls in Kapitel
2.1.3 erlautert, nicht von einem stabilen Vorliegen einer der beiden Zusténde, sondern
von einem statistischen Schwanken zwischen beiden auszugehen. Da dieses weit aus
schneller angenommen ist, als die Zeit, die zur Aufnahme eines Datensatzes notwendig
ist, lasst sich eine Mischung beider Zustéinde annehmen. Die Funktion

Invo-(7) = e - gy (1) + o gxvolr) (4.7)

=c_-(1+ ae” ™ — (1+ a)efé) + ¢ - (1 — e~ (hzthan)m) (4.8)

gibt durch die Koeffizienten ¢_ und ¢y eine Gewichtung beider Zustédnde an und sollte
an die Werte angefittet demnach die Berechnnung des Verhéltnisses beider Ladungszu-
stinde c_ /¢y ermoglichen. Andererseits erlaubt die Form einer ¢(® (7) Funktion ferner
zu bestimmen, wie viele Farbzentren im vermessenen Punkt vorliegen, als die Tiefe des
Antibunchings um den Wert 7 = 0 von der Anzahl beteiligter Streuzentren abhingt.
Es gilt dort fiir n Streuzentren

) 1

gav(T=0)=1- o (4.9)

In Abb. 4.9 sind Korrelationsmessungen dargestellt, welche am bereits in Abschnitt 4.2
beschriebenen fluoreszierenden Punkt gemessen wurden. Die Werte wurden dabei aus
den Zeitdifferenzmessungen bei vier verschiedenen Laserleistungen bestimmt. Die Um-
rechnung der Zeitdifferenzen in die zugehorigen Korrelationswerte erfolgte dabei nach

der von Brouri u.a. (2000) motivierten Methode, deren Grundannahme die Unabhén-
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Abbildung 4.9.: Gezeigt sind g2 (1) Messungen, aufgenommen bei vier unterschiedli-
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chen Leistungen an demselben Farbzentrum. Die Werte bei 7 = 75 ns (physikalischer
Null) liegen je unter 1/2, fallen aufgrund experimenteller Einfliisse jedoch nicht bis auf
Null ab. Es lasst sich auf Vorliegen eines einzelnen Farbzentrums schlieen. Die Fits
zeigen mit steigender Laserleistung schmalere Einbriiche und deutlicheres Bunching.
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gigkeit von Hintergrundzdhlrate und eigentlicher Signalzdhlrate ist. Dies erlaubt es die

zufilligen Koinzidenzen aufgrund des Hintergrundes durch den Ausdruck

C(r) — (1 — o2 )
gl(\/i)assung(T) = ( ) 0_(2 ) mit (410)
Signal

7= Signal + Hintergrund (4.11)
zu eliminieren, wobei C(7) die gem#f Poissonscher Statistik normierte Zéhlrate des
Zeitintervalls 7 ist. o, welches das Signal zu Hintergrund Verhéltnis einflieflen lésst,
wurde fiir jede der vermessenen Leistungen aus den Abb. 4.6 zugrundeliegenden Daten
bestimmt.

Es fallt auf, dass trotz Hintergrundkorrektur die Werte an der Stelle des Abfallens
nicht exakt bis auf Null reichen. Der geringste gemessene Wert liegt bei 11 % und
wurde bei 1.4mW aufgenommen. Zieht man allerdings experimentelle Fehlerquellen

13 sowie

wie Schwanken der Laserleistung und mechanisches Driften der Scanposition
mogliche elektronische Fehlerquellen bei APDs und TDC mit in Betracht, reicht dies
aus, um festzustellen, dass lediglich ein einziges Farbzentrum vorliegt. Geméfl Gl. 4.9
sollten bereits zwei Farbzentren auf einen Wert von lediglich 0.5 abfallen, was in allen
Messungen unterschritten wird.

Legt man nun einen Fit der Form aus GIl. 4.7 an die Werte an um das Verhéltnis der
Ladungszustédnde zu bestimmen, wird zwar der Verlauf der Messwerte erwartungsgeméf
widergegeben, die Fehler der Fitparameter jedoch fallen aufgrund der hohen Anzahl
an Freiheitsgraden und des relativ weiten Streuens der Messwerte unbrauchbar hoch
aus. Der so bestimme Anteil von NV~ liegt fiir die bei 1400nW gemessenen Werte
bei 0.98, der fiir NV? dementsprechend bei 0.02. Die Fehler auf diese Werte liegen
jedoch bei iiber 100 %. Da die Bunchingeffekte deutlich erkennbar sind, wurde die Form
des Fits daher auf GIl. 4.4, die des reinen NV~ Zustands reduziert. Dies erlaubt den
Erhalt aussagekriaftiger Fitparameter. Um das etwaige gleichzeitige Vorliegen mehrerer
Farbzentren zu beriicksichtigen, wurde ein weiterer Wichtungsfaktor eingefithrt. Der

tatsdchlich angelegte Verlauf entspricht somit

1 _x _T —1
g](\?%,f(T):E‘(l—i-ae 2 —(1+4+a)e T3)+n

(4.12)

n

13Die ¢g?-Messungen dauerten jeweils in etwa eine Stunde. Um Langzeitfehler zu minimieren wurden sie
in je vier 15 miniitige Messungen unterteilt und die Parameter Position und Laserleistung {iberpriift
und ggf. korrigiert. Wahrend die Position dabei ausreichend konstant und das Farbzentrum im Fokus
blieb, zeigte die Laserleistung Drifts von einigen Prozent.
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4. Messungen mit NV Zentren

Auf diese Weise wird berticksichtigt, dass fiir n Farbzentren n — 1 einen zusétzlichen bis
hier nicht korrigierten Hintergrund erzeugen und so verhindern, dass das System auf
Null abfallen kann.

Abb. 4.10 zeigt die so erhaltenen Verlaufe im Vergleich, wobei deutlich Bunching-Effekte

um eine abfallende Antibunching-Region beobachtbar sind. Die Fits fallen geméfi den

¢? 1400pW

1.5
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Abbildung 4.10.: Entsprechend der Messwerte zeigen auch die Fitkurven kein Abfallen
bis auf den Wert Null, ergeben jedoch, dass ein einzelnes Farbzentrum beobachtet
wird. Mit zunehmender Laserleistung éndern sich die Pumpraten innerhalb des Drei-
Niveau-Systems, die abfallenden Flanken werden schmaler und der Bunching-Effekt
deutlicher.

Messwerten nicht bis auf Null, liefern jedoch alle Werte fiir n, die unter Beriicksichtigung
oben genannter experimenteller Fehlerquellen auf das Vorliegen eines einzelnen Farb-
zentrums schlieffen lassen (s. Anhang A.3). Mit zunehmender Leistung werden die Ein-
brecher schmaler und die Bunchingeffekte hoher, was sich anschaulich im Drei-Niveau-
System an der hoheren Pumprate k1o mit steigender Laserleistung erklaren ldsst. Umso
hoher diese ist, desto hdufiger befindet sich das System im Zustand zwei, wodurch sich

der Verzogerungseffekt durch die Besetzung des Niveaus drei ebenfalls verstarkt. Fiir
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die Fitparameter 1, 73 und a erwartet man demnach mit steigender Leistung ein Ab-

fallen. Diese sind im Anhang A.3 gelistet.

Zusammenfassend liefern die Resultate der Korrelationsmessungen zwei klare Ergebnis-
se: Zum einen zeigt die Tiefe des Abfallens fiir geringe 7, dass es sich bei der Betrachtung
des Fluoreszenzlichtes um das eines einzigen Farbzentrums handelt. Dies erlaubt es nun
mit den aus Abschnitt 4.2 gewonnenen Erkenntnissen die Effizienz des Aufbaus zu be-
stimmen, wie es in Abschnitt 4.5 gemacht wird. Zum anderen lésst sich anhand der Form
der Verldufe klar erkennen, dass das Zentrum einen grofien Teil seiner Existenzzeit im ne-
gativ geladenen Zustand vorliegt, wahrend das exakte Verhéltnis der Ladungszusténde
sich leider nicht bestimmen lie. Weitere Stabilisierung der Laserleistung kénnte durch
Reduktion des Schwankens der Messwerte die vorgeschlagene Methode zum Vermessen

des Verhéltnisses jedoch ermdglichen.

4.4. Sattigung und Korrelation mehrerer Farbzentren

Um eine Auskunft dariiber zu erhalten, wie viele Farbzentren zum Fluoreszenzlicht
der einzelnen Punkte des vermessenen Musters (aus Abb. 4.4) beitragen, wurden fiir
alle Punkte des Musters Séttigungskurven aufgenommen und miteinander verglichen.
Das Resultat dieser Messungen zeigt Abb. 4.11. Hierzu wurden Aufnahmen des ge-
samten Musters bei verschiedenen Laserleistungen durchgefithrt und analog zur Vorge-
hensweise in Kapitel 4.2 Gauflkurven mit linearem Untergrund an die Positionen der
fluoreszierenden Punkte gelegt. Die Amplituden der Gaulkurven wurden entsprechend
in Abhéngigkeit der Eingangsleistung P unmittelbar vor dem Objektiv aufgetragen
(Messwerte Abb. 4.11). Fiir alle sieben Verldufe ist ein klar sittigendes Verhalten zu
erkennen. Die Anzahl an Farbzentren, die zur Fluoreszenz der einzelnen sieben Punkte

7

tax- 1M idealen Falle sollten

beitrégt, bestimmt dabei die jeweilige Sattigungszéhlrate A
die Abstéinde dann ein ganzzahliges Vielfaches der am einzelnen Farbzentrum gemes-
senen Sittigungszéhlrate sein (diese wurde in Kapitel 4.2 auf (58 £ 1) kC/s bestimmt).

Um die einzelnen A*

! e 20 bestimmen, wurden zunéchst die Messwerte jedes Punktes

des Musters geméf3 Gl. 4.1 gefittet. Der axiale Abstand zwischen einzelnen Farbzentren,
die zu jedem der sieben fluoreszierenden Punkte beitragen, liegt aufgrund der geringen
Implantationsenergien unterhalb der Beugungsgrenze des Aufbaus. In erster Ndherung

héngt die von jedem Farbzentrum wahrgenommene Laserleistung somit nicht von seiner
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Abbildung 4.11.: a) Nummerierung der einzelnen Punkte des Musters. b) Diese wur-
den beziiglich ihrer Séttigungszéhlraten bei gemittelter Séattigungsleistung vermessen
und die Anzahl n jeweils beteiligter Farbzentren iiber Vergleich mit der bekannten
Zghlrate eines einzelnen bestimmt.

Position ab, weshalb auch die jeweiligen Sattigungsleistungen Pg, bei welchen die Farb-
zentren in Sdttigung gehen, im Rahmen dieser Nédherung iibereinstimmen sollten. Es
wurde daher zunzchst die mittlere Sittigungsleistung zu Pg = (4914 27) pW bestimmt
und diese als fester Wert an die in Abb. 4.11 gezeichneten Fitfunktionen iibergeben.
Die Ergebnisse sind die in Abb. 4.11 dargestellten Verlaufe.

Der erwartet diskrete Abstand der einzelnen Kurven bei geséttigter Anregung geht in
experimentellen Fehlerquellen unter. Betrachtet man, wie hier, die Fluoreszenz mehrerer
Farbzentren im Vergleich mit der eines einzelnen, macht etwa ein geringes Schwanken
der Laserleistung bereits einen beachtlichen Unterschied der gemessenen Zihlraten. Die
Kurven fiir drei der siecben Werte fallen praktisch iiberein, die anderen vier nehmen

Séttigungszéhlraten dariiber und darunter an. Ein Vergleich mit dem einzelnen Farb-
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4.4. Séttigung und Korrelation mehrerer Farbzentren

zentrums (unterste Linie in Abb. 4.11) zeigt, dass die Anzahl der beitragenden Zentren
zwischen acht und fiinfzehn liegt. Die auf dieser Basis berechneten Anzahlen der bei-
tragenden Farbzentren sind ebenfalls Abb. 4.11 zu entnehmen, wobei die Angaben auf
natiirliche Zahlen gerundet und die (aus den Fits stammenden) Fehler ganzzahlig auf-

geschlagen sind.

Um zu iiberpriifen, ob die Ergebnisse in Einklang mit Korrelationsmessungen zu brin-
gen sind, wurde an einem der Punkte des Musters (entsprechend der Nummerierung in
Teil b) der Abb. 4.12 Punkt sieben) eine g(? (1) Messung durchgefiihrt. Die Ergebnisse
zeigt Abb. 4.12. Der Fit wurde entsprechend GI. 4.12 berechnet und liefert aufgrund

a)

Gezéhlte
Ereignisse 1
untergrund-| ¢ *
korrigiert e

800t

Tiefe gibt Anzahl beteiligter Farbzentren:
600+ n=(8+/-3)

400¢

2001

100 200 300 400 500 600 700
Zeitdifferenz [ns]

Abbildung 4.12.: a) Die ¢(? (1) Messwerte, welche an einem der Punkte des Musters
(Punkt sieben im nummerierten Muster b)) bestimmt wurden, zeigen ein leichtes
Abfallen um physikalisch koinzidente Ereignisse. Der Fit an die Werte liefert aus der
Tiefe dieses Abfallens, dass n = (8 + 3) Farbzentren hierzu beitragen. Dies stimmt
mit der aus dem Sittigungsverhalten bestimmten Anzahl von (9 + 1) iiberein.

der Tiefe des Antibunching-Effektes als Zahl beteiligter Farbzentren einen Wert von
n = (8 £ 3). Innerhalb der Fehler, die in beiden Féllen aus den jeweiligen Fits herriih-
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ren, stimmt dies offensichtlich mit dem zuvor bestimmten Wert von (9 + 1) iiberein.

Das zeigt, dass somit ein wichtiges Ziel des Aufbaus erfiillt werden konnte: Die 9(2)(7')
Messungen liefern mit dem Fluoreszenzverhalten konsistente Ergebnisse und die Anzahl

beobachteter Farbzentren lédsst sich nun iiber diese Messungen bestimmen.

Die Grofle der Messfehler ist im Falle der Korrelationsmessungen dabei auf die lan-
ge notwendige Messzeit zur Aufnahme der Werte und der damit verbundenen hohen
Anfalligkeit fiir Fehlerquellen zuriickzufithren. Im Falle der Fluoreszenzmessung zeigt
sich bei Betrachtung des Musters, dass einige der Punkte - insbesondere Punkt sechs
- nicht radialsymmetrisch sind. Dies spricht dafiir, dass dort beteiligte Farbzentren in
einem Abstand knapp unterhalb der Beugungsgrenze benachbart sind. Dies mindert
die Giite des angepassten Gauffits zu deren Positions- und Z#hlratenbestimmung. Im
néichsten Kapitel soll daher die erreichbare Auflosung des Aufbau, lateral sowie auch

axial, bestimmt werden.

4.5. Auflosungsvermogen, Detektionseffizienz und Stabilitat

Zur Bestimmung des Auflosungsvermogens des Aufbaus wurden Messungen am in Ka-
pitel 4.2, Abb. 4.5, vorgestellten einzelnen Farbzentrum durchgefiihrt. Da es sich hier
um das Fluoreszenzlicht eines einzigen Streuzentrums handelt, ist diese Messung nicht
durch eine raumliche Verteilung sondern allein durch das Auflésungsvermdogen des Auf-
baus begrenzt. Bei etwa 280 nW (maximales Signal zu Hintergrund Verhéltnis) wurden
Aufnahmen des Punktes in verschiedenen Tiefenebenen vorgenommen. Die Form wurde
abermals mit einer zweidimensionalen Gauffunktion bestimmt und deren Amplituden
in Abhéngigkeit der Tiefenebene z aufgetragen. Auf diese Weise ergibt sich ein Tie-
fenprofil, wie es in Teil ¢) der Abb. 4.13 gezeigt ist. Die so bestimmten Messwerte
wurden mit einer eindimensionalen Gauffunktion gendhert (Anhang A.2 rechtfertigt
diese Approxmation) und die Breite mittels des Rayleigh-Kriteriums ermittelt. Dies
wird als Auflésungsvermogen entlang axialer Richtung z interpretiert. Die Breite ge-
méf des Rayleigh Kriteriums der zweidimensionalen Gauf3funktion aus der Tiefenebene
maximalen Signals liefert das zugehorige laterale Auflosungsvermogen. Die Messwerte
und die angepasste Funktion in dieser Ebene zeigen Teil b) bzw. a) der Abb. 4.13. Die

sich so ergebenden Auflosungen sind in Abb. 4.14 zusammengefasst. Neben den auf
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Abbildung 4.13.: a) Die Abhéngigkeit der Zahlrate von der lateralen Position als ge-
fitteter Verlauf. Zur Bestimmung der lateralen Auflésung kann die Breite dieser Fits
herangezogen werden. Die sich so ergebenden Werte zeigt Abb. 4.14.

b) Die Abhéngigkeit der Zahlrate von der lateralen Position als Darstellung der Mess-
werte. Diese wurden bei 280 ptW aufgenommen.
c) Eine Auftragung der Amplituden der in a) gezeigten Fitfunktionen gegen ihre
axiale Position als Abstand von der Fokalebene.

diese Weise bestimmten Verldufen der lateralen und axialen Fits (blau eingezeichnet)

sind die zugehorigen Breiten und zwei theoretisch bestimmte Kurven dargestellt. Die-
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Abbildung 4.14.: Die sich ergebenden lateralen und axialen Verldufe sind den theo-
retischen Erwartungen fiir die Emission von Licht der Wellenldngen 600 nm bzw.
800 nm gegeniiber gestellt. In beiden Fillen liegen die gemessenen Verldufe auflerhalb

der theoretischen Vorhersagen und die so bestimmten Breiten weichen um etwa 50 %
bzw. 20 % ab.

se entsprechen den theoretischen Erwartungen fiir die Emission von Licht von 600 nm
bzw. 800 nm Wellenléinge, gemessen durch ein konfokales Mikroskop, dessen Objektiv
die numerische Apertur unseres Aufbaus (0.95) besitzt. Da das von einem Farbzen-
trum emittierte Licht nicht monochromatisch ist sondern {iber einen in etwa in diesen
Grenzen liegenden spektralen Bereich verldauft, sollte der Verlauf der Fits zwischen den
beiden theoretischen Kurven liegen, mafigeblich aber durch die groite Wellenlédnge des

Spektrums limitiert sein. Man erwartet also einen Verlauf, der geringfiigig schmaler als
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die theoretische Kurve fiir eine Wellenlénge von 800 nm ist.

Wie man sieht, sind diese Erwartungen fiir beide Verldufe nicht erfiillt. In beiden Féllen
liegen die experimentellen Kurven auflerhalb der theoretischen Verldufe. Die bestimm-
ten Breiten betragen (1240 4+ 40) nm im axialen und (443 4+ 7) nm im lateralen Fall und
liegen somit etwa 20 % bzw. 50 % auflerhalb der theoretischen Erwartungen (vgl. Abb.
3.3). Verschiedene Ursachen kénnen hierfiir in Betracht gezogen werden. Zwei mafigeb-
liche Griinde mogen dabei etwa eine etwaige Misausreichtung der Lochblenden-Ebene
zur Fokusebene des Objektives oder eine mogliche (De-)Fokussierung des Anregungs-
lichtes sein. In beiden Situationen wiirde das Licht nicht exakt aus der Ebene gesam-
melt, in welche das Anregungslicht fillt, was eine Verminderung des konfokalen Effektes
bewirkte. Ein zweiter Punkt mag die Approximation der fluoreszierenden Punkte als
zweidimensionale Gauf3funktion sein. Genau betrachtet, sollte der Verlauf im idealen
Fall einer quadratischen Airy-Funktion folgen. Die Breite der Funktion kann auf diese
Weise leicht iiberschiitzt werden (Anhang A.2 verdeutlicht diese Annahme anhand der
Funktionsverlaufe). Auch die Ausleuchtung des Objektives durch das Anregungslicht
wirkt sich auf das Auflosungsvermogen aus, sollte allerdings in unserem Falle - da es
weit iiber seine Apertur ausgeleuchtet ist - zu keinem nennenswerten Verlust fithren und
wiirde sich insbesondere stéirker auf die axiale Auflosung auswirken (diese héngt qua-
dratisch von der NA des Objektivs ab und spiirt so eine Verminderung der effektiven
NA stérker, als im linearen Falle der lateralen Auflésung). Zusammenfassend deuten

diese Ergebnisse jedoch stark auf eine nicht optimale Justage des Aufbaus hin.

Die Photonensammeleffizienz unseres Aufbaus ldsst sich ebenfalls berechnen. Hierzu
kann ausgenutzt werden, dass die Sdttigungsstreurate eines einzelnen Farbzentrums
bereits experimentell auf 1.7 MC/s bestimmt wurde (etwa in Gruber u.a. (1997a)).
Da aus Kapitel 4.3 bekannt ist, dass die in Kapitel 4.2 gemessene Sattigungsstreurate
((58 £ 1) kC/s) von einem einzigen Farbzentrum allein kommt, ldsst sich die Fluores-

zenzdetektionseffizienz unseres Aufbaus zu
Effizienz = (0.34 +0.01) % (4.13)

bestimmen. Zwar erscheint dies zunéchst niedrig, doch so muss in Betracht gezogen
werden, dass zahlreiche Faktoren die Effizienz mindern, wie etwa die NA des Objekti-

ves den Raumwinkel begrenzt und Linsen, Spiegel, Objektiv selbst und Lochblende je
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zu Verlusten fiithren. Diese sollen im Folgenden abgeschitzt werden:

Der Raumwinkel, aus dem das Objektiv Licht sammelt, betrigt etwa 34 %', die Trans-
mission etwa 85 %'°. Die Reflektivitéit der Spiegel ist mit 96 %, die Gesamttransmission
der Linsen sowie des Beamsamplers sind mit 90 % und die des Filters bei nicht geblock-
ten Wellenléingen ist mit 98 % spezifiziert. Zusétzlich wird durch den Filter ein Teil
des Emissionsspektrum abgeschnitten. Dies geschieht fiir Wellenldngen unterhalb von
641 nm und belduft sich (vgl. Abb. 2.5) auf ungefihr 10 %. Die Detektionseffizienz der
APD liegt im Bereich der emittierten Wellenléngen im Mittel bei ungefihr 50 %. Der
Anteil des Lichtes, der die Lochblende passiert, wurde fiir das Anregungslicht vermessen
und lag bei 70 %. Es ist davon auszugehen, dass die Werte fiir das Fluoreszenzspektrum
abermals geringer sind. Geht man zusétzlich von einem Verlust durch Dreck, Kratzern
etc. von 5% pro optische Komponente aus, so ergibt sich eine erreichbare Effizienz von
etwa 2 %. Dies ist ungefihr das sechsfache des gemessenen Wertes.

Zusammen mit der unter den theoretischen Erwartungen liegenden Auflésung spricht
dies fiir eine nicht optimale Justage des Aufbaus. Die Effizienz liegt somit zwar im ty-
pischen Bereich vergleichbarer Apparaturen (Wittmann (2005), Gruber u.a. (1997a)),

scheint durch eine sorgfiltige Justage jedoch weiter verbesserbar.

Um die Langzeitstabilitit des Aufbaus zu priifen, wurden zwei Arten von Messun-
gen vorgenommen. Einerseits wurden Messungen erhoben, in welchen ein Bereich iiber
mehrere Stunden hinweg mehrfach gerastert wurde. Andererseits wurden Aufnahmen
durchgefiihrt, zwischen denen die Probe um Distanzen einiger zehn Mikrometer verscho-
ben und wieder in die urspriingliche Position zuriick verfahren wurde. Die Aufnahmen
wurden jeweils miteinander verglichen und die Abweichungen untereinander iiber Fits
an charakteristische Stellen der Aufnahmen bestimmt. In allen Fillen lag die Standard-
abweichung der Positionen deutlich unter 100 nm und damit weit unter der Auflésungs-
begrenzung dieser Bestimmungsmethode. Dies setzt somit lediglich eine obere Grenze
fiir die Wiederholgenauigkeit. Es liegt nahe zu vermuten, dass die tatséchliche Genau-
igkeit des Aufbaus ungleich besser ist. Die Auflésung des Verschiebetisches betréigt den
Herstellerangaben zur Folge 1 nm, die Wiederholbarkeit 25 nm.

14Bei einer numerischen Apertur NA und einem Brechungsindex von ungefiihr eins berechnet sich der
Raumwinkel durch 2 - 7(1 — cos(arcsin(NN A))).
15Herstellerangaben
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4.6. Messungen unter Vakuumbedingungen

Es gibt zwei Punkte, die bei der Integration eines fiir den Gebrauch an Luft gedachten
Objektives in ein Ultrahochvakuum zu bedenken sind. Ein Punkt ist, dass ein etwaiges
Ausdiinsten des Objektives die erreichbaren Driicke verschlechtern kann. Dies konnte
etwa durch schwer auspumpbare oder nur sehr langsam ausgasende Hohlraume im Ob-
jektiv passieren. Andererseits ist es denkbar, dass Klebstoffe, Bindemittel oder andere
chemische Substanzen des Objektives bei sehr niedrigen Driicken frei gesetzt werden.
Um beides zu testen, wurde ein Massenspektrum des Objektives bei gleichzeitigem Ab-
pumpen aufgenommen. Den Bereich, in welchem signifikante Partialdriicke beobachtbar
waren zeigt Abb. 4.15. Fiir grofiere Massen- zu Ladungsverhéltnisse konnten keine nen-
nenswerten Partialdriicke beobachtet werden. Der Gesamtdruck wird dominiert von
einer sehr deutlichen Erhebung bei den Massen- zu Ladungsverhéltnissen 17 und 18,
welche typisch fiir Massenspektren in Vakuumkammern sind. Es handelt sich dabei um
Wassereinlagerungen, die langsam ausgasen. Ein Vergleich des Spektrums mit dem oh-
ne Objektiv aufgenommenen Hintergrundspektrum zeigt eine weite Ubereinstimmung.
Mit der Genauigkeit von etwa 1 -10~% mbar konnten so weder stark ausgasende Stoffe
beobachtet werden, noch scheinen Zwischenrdumen im Objektiv vorzuliegen, die den
Druck messbar anhebende Mengen eingeschlossener Luft freisetzen. Andernfalls wéren
die Erhebungen bei den typischen Bestandteilen von Luft (mafigeblich Stickstoff und

Sauerstoff) hoher und wiirden den Gesamtdruck dominieren.

Um die Funktionsfihigkeit des Objektives im Vakuum zu testen, wurde das bereits
vorgestellte Muster aus Abb. 4.4 erneut aufgenommen, nun unter einem Druck von
8 - 107" mbar. Eine Gegeniiberstellung beider Ergebnisse zeigt Abb. 4.16. Das Muster
ist auch im UHV klar zu erkennen, erscheint etwas weniger glatt. Ursache sind unter-
schiedliche Laserleistungen der beiden Aufnahmen, welche das Signal-zu-Hintergrund
Verhiltnis im Falle der UHV Aufnahme zu weniger giinstigen Werten verschieben. Die
laterale Auflosung des Aufbaus stimmt innerhalb ihrer Fehler gut mit der an Luft be-

16

stimmten Auflésung iiberein'®, was davon zeugt, dass das Objektiv keinen Schaden

durch das Einbringen ins Vakuum genommen hat. Analog zu Kapitel 4.5 wurde die

1Da Luft und Vakuum sich kaum in ihren Brechungsindizes unterscheiden ist nicht von einer merkbaren
Anderung der Auflésung auszugehen.
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Abbildung 4.15.: Der Gesamtdruck der Kammer, in der das Spektrum des Objek-
tives gemessen wurde, ist durch Wasserausdiinstungen (Massenzahlen 17 und 18)
dominiert. Der Vergleich dieses Spektrums mit dem Hintergrund (Kammer ohne Ob-
jektiv) zeigt, dass mit einer Genauigkeit von etwa 1-10~% mbar keine vom Objektiv
ausgasenden Substanzen freigesetzt werden. Eine Druckverschlechterung durch Aus-
gasungen von etwaigen Lufteinschliissen kann ebenfalls nicht beobachtet werden.

laterale Auflésung an einem isolierten Farbzentrum (aus Abb. 4.5) bestimmt und liefert

einen Wert von

(im Vergleich zu (443+7) nm fiir den Fall an Luft). Zusammenfassend stellt sich heraus,
dass es weder zu einer Beeintrichtigung des Vakuums durch das Objektiv, noch des

Objektives durch das Vakuum kommt. Die erreichbaren Auflésungen stimmen fiir die

Masse/Ladung [amu/e]

RGSUHV = (426 + 20) nm

Fille mit und ohne Luft {iberein.

70



4.6. Messungen unter Vakuumbedingungen

7mbar

Aufnahme unter Normalbedingungen Aufnahme bei 8x10”

Abbildung 4.16.: Das Muster ist in beiden Féllen, an Luft (links) und bei einem
Druck von 8- 10~7 mbar (rechts), mit gleicher Auflésung erkennbar. Die unterschied-
liche Glétte der beiden Aufnahmen riihrt aus ungleichen Laserleistung und damit
verschiedenen Signal zu Hintergrund Verhéltnissen her.
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lonennachweis durch
Rasterkraftmikroskopie

Neben all den Vorteilen, die Farbzentren in Diamant bieten, bringen sie auch einen
Nachteil mit sich: Die Erzeugungseffizienz, d.h. der Anteil der implantierten Ionen,
die letztendlich zu Farbzentren fithren, liegt lediglich bei einigen Prozent fiir Implan-
tationsenergien im keV Bereich. Andererseits diirfen diese nicht in die MeV Region
angehoben werden, wo Erzeugungseffizienzen von etwa 50 % erreichbar sind (s. Abb.
2.3), als hierdurch Straggling-Effekte die Auflosung um Groéflenordnungen von der ge-
wiinschten Nanometerskala verschieben wiirden (s. Kapitel 2.1.2). Verschiedene Tech-
niken werden derzeit erprobt die erzielbare Effizienz zu steigern und nicht zuletzt bietet
der in den vorangehenden beiden Kapiteln vorgestellte Aufbau fiir zukiinftige Implan-
tationsreihen die Moglichkeit den Erfolg des Ionenbeschusses und der Konversion in
Farbzentren zu iiberpriifen. Ggf. kann auf diese Weise direkt nachimplantiert und die
geringe Erzeugungsrate so umgangen werden. Da die praktische Gestaltung dieses Pro-
zesses einige Herausforderungen mit sich bringen wird, soll im Folgenden eine Methode
demonstriert werden, die in der Lage ist unabhingig einer Konversionseffizienz zu zei-
gen, dass es mit der vorgestellten Apparatur moéglich ist, deterministisch in Festkorper
zu implantieren. Grundlage der noch andauernden Messreihen ist der Beschuss eines
Kalziumfluorid-Kristalls (CaF3) und der anschlieBende Nachweis mittels Rasterkraft-
mikroskopie (AFM). Hierzu soll zunéchst die in Kapitel 1 angerissene Funktionsweise
eines AFMs erweitert, dann die den Experimenten zugrundeliegenden Ideen vorgestellt
und der aktuelle Stand der Messungen sowie der sich anschliefenden Schritte aufgezeigt

werden.
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5.1. Die Funktionsweise des Rasterkraftmikroskops

Wie in Kapitel 1 erldutert, handelt es sich bei der AFM um eine Technik aus der Raster-
Sonden-Mikroskopie, bei der die Sonde durch eine federnd gehalterte Spitze, genannt

Cantilever, realisiert ist. Als Reaktion auf Krifte, die gegen die Spitze bei Anndherung

Abbildung 5.1.: Das AFM nutzt als Sonde eine federnd gehalterte Spitze, den soge-
nannten Cantilever, dessen Auslenkung durch Krafteinfliisse bei Annédherung an die
Probenoberfliche gemessen werden koénnen. a) zeigt eine Elektronen-Mikroskop Auf-
nahme eines solchen Cantilevers (Aufnahme: Wolter u.a. (1991)). Es kénnen dabei
verschiedene Kréfte gemessen und so unterschiedliche Aufnahmen erzeugt werden.
Messungen mit magnetischer Spitze (b)) erlauben etwa Landau-Lifshitz Doménen
sichtbar zu machen (Aufnahme: Schneider (1995)). Nutzt man die polare Wechselwir-
kung der Spitze mit dem ionischen Kristall, lassen sich mit CaFy atomare Auflésun-
gen erreichen und so einzelne Defekte im Gitter beobachten (Aufnahme: M.Nimmrich,
physikalische Chemie, Universitit Mainz).

an eine Probenoberfliche wirken, lenkt diese messbar aus. Je nach Probe, Spitze und
Messmethode dominieren dabei verschiedene Krifte, etwa van-der-Waals, elektrostati-
sche oder magnetische Wechselwirkungen. So liasst sich die AFM selbst noch einmal in
verschiedene Unterkategorien unterteilen, welchen jeweils ein bestimmter Wechselwir-
kungsmechanismus zugrunde liegt um so entsprechende Aufnahmen von Probeneigen-
schaften zu erstellen. Ein Beispiel hierfiir zeigt Abb. 5.1 b), in welcher eine magneti-
sche Sonde Landau-Lifshitz Doménen auf der Probenoberfliche sichtbar macht (dies

nennt sich dementsprechend Magnetic Force Microscopy, MEM). Fiir die Messung der
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Cantilever-Auslenkung bieten sich verschiedene Verfahren an, wie etwa der Fokussie-
rung eines Lasers auf die Riickseite des Cantilevers und Messung dessen Ablenkung.
Fiir das Verstédndnis der folgenden Ergebnisse ist die Kenntnis der genauen technischen
Umsetzung dabei nicht notwendig. Tatséchlich ist diese mit zahlreichen, im Fachbereich
breit diskutierten Details verbunden, weshalb ich auf entsprechende Literatur verwei-
sen mochte: Versténdliche Uberblicke iiber das Feld der SPM bieten etwa (Waser (2005)
und Nikiforov u. Bonnell (2007)). Unter anderem ein ausfiihrliches Kapitel iiber AFM
an Cal'a, wie es fiir unsere Messungen der Fall ist, fithren Giessibl u.a. (2010) aus.

Ein solcher Kristall ldsst sich durch Spaltung entlang der (111)-Ebene in atomar fla-
che und zugleich UHV stabile Schichten préaparieren. Durch das Ausnutzen der polaren
Wechselwirkung der Spitze mit dem ionischen Kristall kénnen so Aufnahmen der Ober-
fliche bei atomarer Auflosung erzielt werden, wie 5.1 ¢) es zeigt (Giessibl u. a., 2010).

1

Diese Aufnahme wurde mit dem UHV AFM aufgenommen’, an welchem auch die spé-

teren, im Folgenden vorgestellten Messungen durchgefiihrt werden sollen.

5.2. Prinzip und Messungen

Auf dem Weg einzelne implantierte Ionen mittels AFM nachzuweisen gibt es zwei Hiir-
den zu {iberwinden: Zum einen muss eine Moglichkeit gefunden werden die Stelle der
Implantation derart zu markieren, dass sie mit Hilfe des AFMs wiedergefunden werden
kann. Eine AFM Aufnahme, die in der Lage ist einzelne Defekte aufzulosen, ist auf ein
Sichtfeld einiger zehn Nanometer Kantenléinge beschréankt. Es muss also moglich sein,
mit der Spitze die Stelle bei einer Prizision dieser Groflenordnung anzufahren, um die
Implantationsstelle vermessen zu kénnen. Die zweite Hiirde ist der Transport der Pro-
be vom Implantations- zum Messplatz. In unserem Fall ist dies technisch nicht unter
Aufrechterhaltung eines UHVs 16sbar. Somit wird die Probenoberfliche unweigerlich ei-
nem Hintergrundgas ausgesetzt und somit durch Absorption kontaminiert (Rei (1999),
Reichling u. Barth (1999)). Auf einer auf dieser Weise verunreinigten Fléche ist jedoch,
wie Abb. 5.2 zeigt, das Identifizieren der erzeugten Defekte nicht durchfiihrbar.

!Durch unsere Kollaborationspartner der AG Kiihnle, insbesondere M. Nimmrich, physikalische Che-
mie, Uni Mainz

75



5. Ionennachweis durch Rasterkraftmikroskopie

(a) (b)

Abbildung 5.2.: Gezeigt ist eine AFM Aufnahme der Oberfliche eines CaFy Kristalls
direkt nach dem Cleaven (a), drei (b) und fiinf (¢) Tage danach. Die Probe wurde
withrend der gesamten Zeit in einem UHV bei 1.8 - 10710 mbar gelagert. Zu sehen ist
(zur Verdeutlichung umkreist) die Absorbtion von Molekiilen aus dem Hintergrund-
gas. Die schwarzen Striche in (¢) markieren die vier Einzelaufnahmen, aus denen die
Bilder zusammengesetzt sind (Aufnahme: Hirth u.a. (2006)).

Eine Losung hierfiir ist das Aufbringen einer Schutzschicht unmittelbar nach dem Clea-
ven?. Teil (a) der Abb. 5.2 zeigt, dass die Oberfliiche zu diesem Zeitpunkt beinahe
frei von Defekten ist. In unserem Fall wird eine Cgg-Schicht auf diese Oberfliche auf-
gebracht, welche sie fortan gegen Kontamination schiitzt. Zur spéteren Untersuchung
lésst sich die Probe durch Heizen wieder von der Schicht befreien, und es bleibt die
urspriingliche, praktisch defektfreie Schicht zuriick (Loske u. a., 2010). Die Markierung
der Implantationsstelle erfolgt dabei iiber die in Abb. 5.3 a) demonstrierte Methode. Die
im UHV préaparierte, mit einer Cgo-Schicht geschiitzte Probe wurde unter Normalbedin-
gungen in den bereits in Kapitel 4.1 vorgestellten Implantierer eingebaut, welcher auch
zur Herstellung der Diamantprobe der vorherigen Kapitel genutzt wurde. Es handelt
sich hierbei um einen Ionenstrahl, der bei einer gewiinschten (statistisch fluktuierenden)
Dosis Ionen einer gewissen Energie auf eine Probe fokussieren kann. Hiermit wurden
verschiedene Dosen Argon-Ionen bei mehreren Ionenenergien in die Probe implantiert.
Auf diese Weise entstehen runde Bereiche nahezu homogener Argon-Dichte mit einem
Durchmesser von etwa 25 pm. Bei ausreichend hoher Dosis lassen sich die so erzeug-

ten Stellen durch ein einfaches Auflichtmikroskop betrachten. An Ar?* Ionen bei einer

2Cleaven wird der Prozess der Probenherstellung durch Spaltung genannt. In diesem Fall wird ein
CaF; Kristall im UHV angeritzt und zerbricht in zwei Hélften. Die so entstehende Grenzflache ist
eine hochreine, atomar-flache Ebene.
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Abbildung 5.3.: Um wiederfindbare Stellen auf der Probe zu erzeugen, kénnen Mar-
kierungen mit Hilfe des in Kapitel 4.1 beschriebenen Implantierers erzeugt werden
(a)). Um die Probe gegen Kontamination zu schiitzen wird sie Unmittelbar nach ihrer
Préparation in einem UHV mit einer Cgg Schicht versehen. Die Implantation erfolgt
dabei durch die Schicht hindurch und hinterlésst bei ausreichender Dosis unter einem
einfachen Auflichtmikroskop sichtbare Stellen (b)). Die jeweiligen Dosen sind hier in
der Einheit implantierter Argon Ionen pro nm? angegeben.

Einschussenergie von 10keV aufgenommene Stellen zeigt Teil b) aus Abb. 5.3, wobei
die Dosis (angegeben in der Einheit Ionen pro nm?) jeweils unter der Einschussstelle
angegeben ist. Eine (Luft-) AFM Aufnahme derjenigen Stelle mit hochster Energie zeigt
Abb. 5.4. In Teil a) wurde die Oberfliche des Kristalls samt Cgp betrachtet, Teil b) ist
eine analoge Aufnahme nach dem Abheizen der Schicht. In beiden Féllen lésst sich die
Implantationsstelle deutlich erkennen, woraus ersichtlich ist, dass die Implantation hier-
bei durch die (lediglich einige Lagen dicke) Cgo-Schicht hindurch bis in die Probe selbst
erfolgt. Zwar schiitzt die Schicht die Probe gegen Oberflichenkontamination, verhindert
aber offensichtlich nicht die Implantation. Da die Stellen bereits bei Auflésungen ab etwa
einem Mikrometer sichtbar sind, kénnen Bildbereiche von mehreren zehn oder hundert
Mikrometern aufgenommen und die Implantationsstelle so rasch gefunden werden. Um
nun einzelne implantierte lonen nachzuweisen kann die in Kapitel 4.1 beschriebene Me-
thode angewendet werden, bei der die Implantation durch eine angebohrte AFM Spitze
erfolgt. Wie Teil a) der Abb. 5.5 zeigt, kann ein Muster in den Schatten des Cantilevers
implantiert werden. Im Experiment wurde hierzu ein Feld bestehend aus 5x5 Punkten
in bekanntem Abstand zur Schattengeometrie implantiert (Teil b) der Abb. 5.5), bei

denen die mittlere Anzahl implantierter Ionen pro Punkt bei eins liegt. Auf diese Weise
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Abbildung 5.4.: Die implantierten Stellen sind sowohl vor (a)) als auch nach (b))
Abheizen der Cgy Schicht zu erkennen. Dies zeigt, dass diese trotz ihrer vor Konta-
mination schiitzenden Eigenschaft eine Implantation in die eigentliche Probe nicht
verhindert. Aufgrund ihrer Gréfle sind die Stellen bereits bei einer Auflésung ab etwa
einem Mikrometer deutlich sichtbar, weshalb Aufnahmen bei entsprechend weitem
Sichtfeld durchgefiithrt und die Implantationsstellen so wiedergefunden werden kon-
nen.

ldsst sich nun eine Probe nach Abheizen der Schutzschicht mit einer AFM Aufnahme
bei geringer Auflésung zum raschen Finden der Implantationsstelle absuchen. Ist diese
gefunden, kann ausgehend von der Geometrie das Muster im Schatten angesteuert und
(bei einem Sichtfeld einiger zehn Nanometer) bei atomarer Auflésung aufgenommen
werden, um die einzelnen Musterpunkte zu finden. Diese Messungen sind derzeit im

Gange.

Als néchster Schritt wird sodann diese Technik mit der deterministischen Implantation
iiber die hier vorgestellte Ionenfalle erfolgen. Zunéchst wird wieder eine Probe im UHV
prapariert, dort mit einer Cgg Schicht versehen und mittels des AFM Implantierers an-
schliefend ein Schatten innerhalb eines Kreises von 25 pm Durchmesser erzeugt (Teil
c) der Abb. 5.5). Im néchsten Schritt wird diese Probe dann in die in Kapitel 3 be-
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5.2. Prinzip und Messungen

Schatten o
Cantilevers

F
C?'Z  (g0-
Beschichtung

Implantierter Bereich Implantierter Bereich

Abbildung 5.5.: In den bei der Implantation durch einen AFM Cantilever (a)) entste-
henden Schatten kann ein Muster (b)) in definiertem Abstand zur bekannten Schat-
tengeometrie implantiert werden. Der Schatten ldsst sich bei der Aufnahme mittels
eines AFMs rasch finden. Von dort kann die Messspitze dann zum Muster gefiihrt
werden, um Aufnahmen mit atomarer Auflésung durchzufithren und einzelne Defekte
so zu registrieren. Um mit Hilfe der Ionenfalle ein Muster deterministisch erzeugter
Einzelionen zu implantieren, kann zunéichst ein Schatten innerhalb eines Kreises mit
25 pm Durchmesser erzeugt werden (c)). Dieser ldsst sich in der in Kapitel 3 vor-
gestellten Detektions- und Implantationskammer wiederfinden, bevor mit Hilfe der
Paulfalle einzelne Ionen in den Schatten implantiert werden kénnen. Diese lassen sich
anschlieflend auf gleiche Weise im AFM finden und einzeln untersuchen.
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5. Ionennachweis durch Rasterkraftmikroskopie

schriebene Detektorkammer des Fallenimplantationsplatzes eingebaut. Mithilfe des in
die Kammer integrierten Mikroskops lésst sich der Schatten finden und durch die Paul-
falle ein deterministisches Muster in dazu fest definiertem Abstand implantieren® (Teil
d) der Abb. 5.5). Anschliefend kann die Probe ausgebaut und in den AFM Messplatz
installiert werden, in welcher die einzelnen, deterministisch implantierten Fehlstellen

nach demselben Schema auffindbar sind und untersucht werden koénnen.

3Die Priizision, mit der das Muster positioniert werden kann wird in diesem Fall durch die Auflésung
des Mikroskops limitiert. Zwar ist keine Fluoreszenz durch Anregung durch den eingebauten Laser
zu erwarten, doch kann dieser zur einfachen rasternden Auflichtmikroskopie verwendet werden. Die
Auflésung wire dann vergleichbar mit dem in Abschnitt 4.5 bestimmten Wert. Die Genauigkeit des
Musters selbst lésst sich dann mit der des Verschiebetisches, also auf einer Skala einiger Nanometer
kontrollieren. Ein Muster ausreichender Gréfle kann dann auch bei kleinstem Sichtfeld der AFM
Aufnahme rasch gefunden werden.
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Zusammenfassung und Ausblick

Im Verlauf dieser Arbeit wurde eine unter UHV Bedingungen arbeitende Implantations-
kammer konstruiert, die mit einer Einzelionenquelle verbunden in der Lage ist Substrate
zur deterministischen Implantation einzelner Ionen mit einer Genauigkeit weniger Nano-
meter zu positionieren. Hierzu kénnen extrahierte Ionen zunéchst direkt mit Hilfe eines
Elektronenvervielfachers nachgewiesen werden, andererseits ermdoglichen in den Aufbau
installierbare Ionenoptiken deren Fokussierung auf eine Probe. Ein Piezoverschiebe-
tisch erlaubt es ferner, diese unter ein im UHV arbeitendes Fluoreszenzmikroskop zu
verschieben und noch in-situ zu untersuchen. Es gelang auf diese Weise einzelne Farb-
zentren in einer Diamantprobe nachzuweisen, deren Quanteneigenschaften iiber Sétti-
gungsmessungen zu beobachten und Intensitiitkorrelationsfunktionen ¢(?) aufzunehmen.
Einerseits konnte gezeigt werden, dass die erzielbaren rdumlichen Auflésungen bei Auf-
nahmen unter Atmosphére sowie im Bereich von 10~7 mbar im Rahmen ihrer Fehler
iibereinstimmen. Eine Verschlechterung der Messergebnisse durch Vakuumbedingungen
konnte nicht festgestellt werden. Andererseits liegen die nach dem Rayleigh Kriterium
bestimmten Werte fiir die laterale ((443 & 7) nm) sowie fiir die axiale ((1240 £ 40) nm)
Auflésung des Mikroskops unterhalb der theoretischen Erwartungen von 287 nm bzw.
1045 nm. Dies ldsst sich jedoch durch eine nicht optimale Ausrichtung des Strahlen-
gangs erklaren und durch eine sorgfiltige Nachjustage beheben. Fiir selbige Annahme
spricht ebenfalls die Photonensammeleffizienz, welche experimentell zu (0.34 £+ 0.01) %
bestimmt wurde. Diese liegt zwar im durchschnittlichen Bereich vergleichbarer Mikro-
skope, eine vorweg Abschitzung jedoch deutet darauf hin, dass sich diese auf etwa ein
bis zwei Prozent steigern lasst.

Derzeit wird die Apparatur um einen heizbaren Probenhalter erweiter, mit dessen Hilfe
implantierte Stickstoffionen direkt in Farbzentren iiberfithrt werden kénnen. In Kom-
bination mit der zweiten derzeitigen Erweiterung des Aufbaus, der STED Mikroskopie,

wird dies erlauben implantierte Farbzentren mit einer Auflésung im Bereich von zehn
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6. Zusammentassung und Ausblick

Nanometern zu untersuchen und so verschiedenste Messungen durchzufiihren:

Zum einen wird dies ermoglichen Muster bei Strukturabstdnden einiger Nanometer zu
implantieren und direkt mittels STED zu vermessen. Deren Erzeugung ist insbesondere
fiir die Herstellung wechselwirkender Qubits auf NV Basis von entscheidender Bedeu-
tung. Weiter konnen Stickstoffionen bei verschiedenen Energien implantiert und so Stu-
dien zur Erzeugungseffizienz von Farbzentren voran getrieben werden. Interessant ist
vor diesem Hintergrund auch die Méglichkeit des mehrmaligen Implantierens einzelner
Stickstoff- oder zusétzlicher Ionen und des Vermessens einer etwaigen Steigerung der

erreichten Effizienz.

Um ferner eine hiervon unabhéngige Nachweismethode einzelner implantierter Ionen zu
erreichen, wurde ein Verfahren aufgesetzt, welches es erlauben wird, in einen CaFq Kris-
tall implantierte Ionen mittels AFM zu detektieren. In Kooperation mit M. Nimmrich!
und S. Pezzagna? wurden erste Versuchsreihen begonnen, bei denen die Stellen der Im-
plantation von Ionen derart markiert werden konnten, dass sie iiber optische Mikrosko-
pie wiederfindbar sind. Dies wird es einerseits ermdoglichen iiber den hier konstruierten
Aufbau Einzelionen in fest definiertem Abstand zu dieser Referenz zu implantieren und
sie andererseits mit einem AFM gezielt ansteuern zu konnen. Zum Schutz der Probe
gegen Oberflachenkontamination wihrend des Transports konnte dabei erfolgreich Cgg
als Schutzschicht aufgetragen und gezeigt werden, dass diese die Implantation dabei
nicht hindert.

Derzeit laufen Messungen, in denen iiber einen nicht deterministischen Ionenimplan-
tationsaufbau erzeugte Muster markiert wurden und mittels AFM untersucht werden.
Im n#chsten Schritte wird dies sodann auf Muster ausgedehnt werden, die mittels der
hier vorgestellten Einzelionenquelle erzeugt wurden. Wiahrend auf diesem Weg zunéchst
die Genauigkeit der Referenzbestimmung mit Hilfe des optischen Mikroskops bestimmt
werden wird, konnen bei Erfolg dieser Versuchreihen vielfédltige Messungen folgen:
Eine erste Anwendung wird dabei die Bestimmung der Implantationsgenauigkeit sein.
Anschliefend konnen so etwa die Effekte der Ionenimplantation auf die Oberfliche des
Kristalls untersucht und Parameter wie Anzahl oder Energie eingeschossener Teilchen
variiert werden. Ferner ist diese Methode in keinster Weise auf ein spezielles Ion limitiert,

zahlreiche verschiedene Spezies und deren Einwirkungen mogen vermessen werden.

'AG A. Kiihnle, physikalische Chemie, Universitiit Mainz
2AG J. Meijer, RUBION, Ruhr Universitit Bochum
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Anhang

A.1. Zur Berechnung des theoretischen

Auflésungsvermogens

Zur Erlduterung der Berechnung der in Abb. 3.3 dargestellten Intensitdtsverldufe ist
es notwendig die grundlegenden Abbildungen im Falle der Konfokalmikroskopie am
Farbzentrum zu betrachten. Ohne den allgemeinen Fall zu erldutern, mochte ich hier
beschreiben, wie sich fiir die beiden gezeigten Spezialfille der Betrachtung der Intensi-
tatsverteilung entlang der optischen Achse bzw. innerhalb der Fokalebene das theore-

tisch erwartete Auflésungsvermdogen bestimmen ldsst.

In Kapitel 3.1.2 wird die Point-Spread-Function, PSF, als die mathematische Funktion
eingefiihrt, welche die Abbildung eines punktférmigen Objektes durch ein Objektiv be-
schreibt. In umgekehrter Weise beschreibt sie ebenso die Intensitidtsverteilung an einem
Ort (¢, p) hinter einem beleuchteten Objektiv. (¢, p) sind dabei speziell normierte zylin-
drische Koordinaten entlang der optischen Achse mit dem Radialanteil ¢ = 2rNA%-r/\
und einem Abstand p = 27 NA - r/X von der Fokalebene, welche iiblicherweise in der
Mikroskopie verwendet werden. Die grundlegende Geometrie ist in Abb. A.1 gezeigt. In
einem ersten Schritt wird ein Anregungslasers auf die Probe fokussiert. Fluoreszenzlicht
kann sodann nur im ausgeleuchteten Probenvolumen entstehen, weshalb es notwendig
ist die durch die Beleuchtung resultierende Intensitétsverteilung in der Probe zu be-
trachten. Die genaue Berechnung der dreidimensionalen PSF ist duflerst aufwendig,
zahlreiche Veroffentlichungen existieren, die sich mit dieser und &hnlichen Fragen be-

schéftigen (etwa Zhang u.a. (2007)). Eine die Thematik stark vereinfachende Annahme
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A. Anhang

Abbildung A.1l.: Zur Verdeutlichung des in der Rechnung genutzten Koordinatensys-
tems sind die optische Achse (z) des Objektives und die dazu orthogonale Fokalebene
(Radialrichtung r) dargestellt. Fiir die Berechnung der Auflésungsvermégen im Falle
der Farbzentren ist es wichtig zu beachten, dass mit griinem Licht angeregt und ein
rotverschobenes Lichtspektrum emittiert wird.

ist die Nutzung der paraxialen Niherung!. Wird ein sphérisches (aberrationsfreies) Ob-
jektiv {iber seinen Rand hin ausgeleuchtet kann das Licht des Anregunsglasers in Form
ebener Wellen genéhert werden und die Intensitétsverteilung innerhalb der Fokalebene
des Objektives folgt einem Verlauf, welcher der Fouriertransformierten (FT) der Ob-

jektivblendenfunktion entspricht. Diese ist von der Form

2
P P (p.C = 0) = (”pf’”) | (A1)

p und ( sind fiir A = 532nm zu berechnen?. Fiir weniger breit ausgeleuchtete Objektive
ist die F'T der Faltung des Laserfeldes mit der Blendenfunktion einzusetzen. Da in un-
serem Falle geniigend Laserleistung zur Verfiigung steht ist das Anregungslicht bewusst
aufgeweitet und leuchtet das Objektiv deutlich iiber seinen Rand aus. Die Betrachtung
genannter Faltung ist hier somit nicht nétig, was ein maximal moégliches Auflésungs-
vermogens erlaubt. Aus dem so beleuchteten Probenvolumen wird nun Licht emittiert,
welches seinerseits erneut durch dasselbe Objektiv eingesammelt wird. Die Wellenlénge
entspricht nun der des emittierten Lichtes. Im Falle des Farbzentrums ist dieses kein
diskreter Wert, sondern folgt einer spektralen Verteilung. Die grofite Wellenldnge die-
se Bereiches limitiert dabei das erreichbare Auflésungsvermégen. Sie wird hier daher

als 800nm, in etwa der grofiten zum Spektrum beitragenden Wellenléinge, eingesetzt.

'Die paraxiale Naherung trifft im vorliegenden Fall einer hohen NA streng genommen nicht zu. Es
zeigt sich aber (Webb, 1996), dass die Abweichungen kaum ins Gewicht fallen. Die wesentlichen
Unterschiede sind dabei, dass die Minima nicht komplett auf Null zuriick gehen und die Breite der
PSF entlang p leicht ansteigt.

2J1(p) ist dabei die Bessel Funktion erster Gattung und Ordnung.
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A.2. Zur GauBfunktion als Fitkurve

Da die Lochblende - bei richtiger Justage und Grofle - Licht aus anderen Ebenen her-
aus filtert, entspricht die resultierende Abbildung eines in der Fokalebene befindlichen
Farbzentrums (¢ = 0) somit dem Produkt beider Abbildungsfunktionen,

PSFFemORINY (5 ¢ = 0) = PSFs39nm(p, ¢ = 0) - PSFaoonm(p, ¢ = 0). (A-2)

Auf dieser Basis sind die in Abb. 3.3 dargestellten Verldufe berechnet.
Befindet sich das Farbzentrum zentriert vor dem Objektiv (p = 0), aber nicht in der
Fokalebene, lasst sich mit

n($)\’
PSF(p=0,() = (82”4 1 ) (A-3)
4

ein dhnlicher Verlauf angeben, dessen Produkt bei den Wellenléingen A\ = 532nm und
A = 800nm wieder den konfokalen Fall beschreibt und Grundlage fiir die Berechnung
des axialen Verhaltens der in Abb. 3.3 dargestellten Verldufe ist.

Im Falle der Weitfeldmikroskopie ist die Abbildung in der Fokalebene durch die einfache

PSF des fluoreszierenden NV Zentrums

PSFgoonm(p, ¢ =0) (A-4)
und entlang der optischen Achse durch die entsprechende Form

PSFgoonm(p = 0,¢) (A-5)

gegeben. Auf dieser Basis wurden die iibrigen beiden Kurven der Abbildung berech-

net.

A.2. Zur GauBfunktion als Fitkurve

Wie im vorangegangenen Abschnitt A.1 gezeigt, sind die theoretisch korrekten Beschrei-
bungen der in Kapitel 3 gemessenen Intensitétsverldufe einer Aufnahme jeweils von der
Form aus Gl. A-2, wobei p wie oben definiert der Abstand zur optischen Achse des
Objektives ist. Der sich so ergebende Verlauf ist durch die rote Kurve in Abb. A.2 a)
gezeigt. Der entsprechende Fall fiir den sich mittels Gl. A-3 ergebenden axialen Ver-
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Abbildung A.2.: Im Rahmen der Arbeit wurden die Breiten gemessener Intensitéts-
verteilungen iiber Gaufifunktionen genéhert. Diese Breiten weichen von den im Rah-
men der paraxialen Nidherung giiltigen theoretischen Vorhersagen nur um einige Pro-
zent ab. Im Rahmen der Messungen reicht dies zur Breitenbestimmung vollkommen
aus.

lauf ist durch die rote Kurve in Teil b) dargestellt. Zur theoretischen Beschreibung
des erwarteten Auflgsungsvermogens ist dieser Verlauf geeignet. Die praktische Anpas-
sung dieser Funktion an die Messwerte jedoch ist mathematisch aufwendig und wenig
sinnvoll. Einerseits resultiert sie selbst aus einer Approximation - der paraxialen Néi-
herung - und ist somit nicht analytisch korrekt. Dejustage und Aberration sowie die
Intensitdtsverteilung des Anregungslichtes fithren zudem zu einer zusétzliche Abwei-
chung von dieser Form. Es reicht aus den Verlauf der Messwerte iiber einen passenden
Zusammenhang anzundhern. Hierzu sind in den beiden Darstellungen der Abb. A.2
Gaufifunktionen (schwarz) zusétzlich eingezeichnet. Es ist dort leicht ersichtlich, dass
mit Ausnahme der auflen liegenden Flanken die Verldufe sehr gut iibereinstimmen. Es
existieren verschiedene Ansitze zu Approximation des funktionalen Verlaufs durch die
Gaufifunktion (etwa Zhang u.a. (2007)). Im Ergebnis fithren diese zu maximal um einige
Prozent abweichenden Breiten. Im Rahmen des Experimentes eignen sich Gauflfunktio-
nen somit ebenso gut zur Berechnung des Auflésungsvermogens anhand der Breiten der

Intensitatsverteilungen.
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A.3. Die Parameter der Fits

A.3. Die Parameter der Fits

Die in Kapitel 4.3 den Werten aus Abbn. 4.9 und 4.10 angepassten Verldufe entsprechen
dem funktionalen Zusammenhang, wie er dort in Gl. 4.12 beschrieben ist. Um einen
etwaigen Fehler in der Normierungshohe zu beriicksichtigen wurde zudem die Hohe der
geraden Flanken als weiterer freier Parameter angepasst. Die sich so ergebende Funktion

hat also die Form

1 T T n—1
gﬁL(T):M(n-(Hae 7= (lta)e )+ — ) (A-6)
, wobei die Hohe M, der Koeffizient a und die Anzahl beteiligter Farbzentren n dimen-
sionslose Zahlen sind. Die Eingangsleistung P wurde fiir die Messungen unmittelbar
vor dem Objektiv bestimmt. Die sich so ergebenden Parameter und ihre Standardfehler
aus dem Fit zeigt Tab. A.1.

Tabelle A.1l.: Fitparameter der den Abbn. 4.9 und 4.10 zugrundeliegenden Verldufe
gemif Gl. A-6.

P [pW] | M [dim.los] | a[dim.los] 70[10 % ns] | 72[107%ns] [ m3[10~"ns] | n[dim.los]
300 | 0.98+0.01 | —1.51+£0.12 | 7.50£0.10 | 1.00£0.28 | 1.37+0.34 | 1.2+£0.1
450 | 0.95£0.04 | —1.64£0.16 | 7.62£0.14 | 0.73£0.25 | 230+0.78 | 1.4£0.3
710 | 0.97+£0.02 | —2.124+0.21 | 7.56 £0.09 | 0.11£0.03 | 1.50£0.25 | 1.8 £0.3

1400 | 0.98 £0.01 | —2.20£0.20 | 7.49+0.07 | 0.78 £0.01 | 1.12£0.13 | 1.1 £0.1

A.4. Zur Steuerungs-Software

Zur Steuerung aller Experimente existiert ein eigens dafiir in unserer Gruppe entwickel-
tes Programm. Dessen verarbeitende Programmschicht basiert auf C++, wobei einzelne
Ergénzungen scriptartig eingefiigt werden kénnen. So ist es moglich neue Programm-
routinen zu entwickeln sowie Bibliotheken, etwa fiir Hardware-Ergénzungen, einzubin-
den. Im Falle der Steuerungssoftware des Mikroskops wurden auf dieser Basis Routinen
geschrieben, in welche Bibliotheken des Piezoverschiebetisches sowie der Zihlkarte ein-
gebunden wurden. Die einzelnen Funktionen lassen sich auf einer graphischen Benutze-
roberflache darstellen (s. Abb. A.3). Kernstiick ist dabei die zweidimensionale Darstel-

lung der gemessenen Zahlraten in Abhéngigkeit der Piezoposition. Es lassen sich darin
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A. Anhang
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Abbildung A.3.: Die Steuerungs-Software basiert auf einer modular aufgebauten gra-
phischen Oberflache, in welcher verschiedene Funktionen aufrufbar sind. Hierzu kon-
nen Zihlraten mit der aktuellen Position des Verschiebetisches verkniipft und gra-
phisch dargestellt werden. Es konnen neue Stellen angefahren oder innerhalb des
aktuellen Bildes liegende Positionen ausgewéahlt und vermessen werden.

Punkte und Gebiete von Interesse auswihlen sowie auflerhalb des dargestellten Bereichs

liegende Positionen anfahren und die jeweiligen Zahlraten messen und in verschiedenen

Weisen graphisch auftragen. Positionen und zugehorige Aufnahmen kénnen gespeichert

und geladen werden, wobei sich der Verschiebetisch automatisch an die entsprechende

Stellen bewegt.
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