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Abstract

NV-centers in diamond represent an outstanding architecture for quantum information
processes in a solid-state system. To produce scalable and reproducible arrays of NV-
qubits on nanometric scale, a deterministic single ion implantation is necessary. It is
becoming realized in our workgroup. This setup includes a confocal microscope, which is
able to detect single NV-centers. Furthermore some technics to readout the interaction

of implanted nuclear spin arrays have to be implemented and optimised.

In the scope of this work a setup for optical detection of magnetic resonance (ODMR)
was developed, build and its capabilities explored. The optical detection was compli-
mented by microwave excitation to manipulate the intern spin degree of freedom of
single NV-centers. The ODMR allows not only the determination of the width, the
displacement and the splitting of spectral lines but also drawing conclusions on the
important physical properties of the future quantum memory. The setup consists of
sequential controllable components. It includes a microwave signal generator, a micro-
wave amplifier and an antenna, which is placed over the NV-center. In addition the
setup contains a nanopositioning system for the diamond, which allows its fully com-
puter controlled measurement with sub-nanometric precision in three dimensions. For
microwave spectroscopy of NV-centers a coplanar waveguide was produced. Also a per-
manent magnet and an electromagnet were developed for the Zeeman splitting of the
magnetic spin states. By means of ODMR spectra the Zeeman splitting in an exter-
nal field up to 100 Gauss and the energy level splitting by strain of the ground state
was measured. Hence the Larmor precession of the electron spin and the interaction of
the electron spin with the surrounding spins were determined. By implementing pulsed
measurement sequences the Rabi oscillation between the electron spin states was driven
and a duration of the 7/2 pulse of 27 ns could be achieved. Further relaxation times of
Ty = 67,8 ps, Tp < 11,9 ps and Ty = 0,5 ps of a NV-center was determined by Ramsey
method and the measurement of the spin-echo amplitude. During which this a periodic

coupling of the election spin and the nuclear spin was observed.

With this ODMR-setup and its characterisation the way is cleared for its complete
integration in the implantation setup. To realize the efficient production of NV-centers in
diamond and their in-situ characterisation the components have to be made compatible

to the ultra-high vacuum setup.
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Zusammenfassung

NV-Zentren in Diamant stellen eine hervorragende Architektur zur Quanteninformati-
onsverarbeitung in einem Festkorpersystem dar. Zur Herstellung skalierbarer und re-
produzierbarer Anordnungen von NV-Qubits auf der Nanometer-Skala ist eine determi-
nistische Einzelionenimplantation noétig, die in der Arbeitsgruppe realisiert wird. Dieser
Aufbau beinhaltet ein konfokales Mikroskop zum Detektieren einzelner NV-Zentren.
Ferner miissen Techniken zum Auslesen der Wechselwirkung implantierter Kernspinar-

rays experimentell implementiert und optimiert werden.

Diese Arbeit umfasst die Planung, Realisierung und Charakterisierung eines Messplat-
zes zur optischen Detektion magnetischer Resonanz (ODMR) und Manipulation in-
terner Spin-Freiheitsgrade von NV-Zentren in Diamant. Die ODMR erlaubt nicht nur
die Bestimmung der Breite, Verschiebung und Aufspaltung der Spektrallinien, sondern
auch Riickschliisse auf wichtige Kenngroflen des zukiinftigen Quantenspeichers. Der
Aufbau besteht zur Ergénzung der optischen Detektion durch Mikrowellenanregung
unter anderem aus einem Mikrowellensignalgenerator, einem -verstérker und einer iiber
dem NV-Zentrum platzierten Antenne. Zudem beinhaltet er ein Nanopositioniersystem,
welches vollstiandig computergesteuert die dreidimensionale Vermessung des Diaman-
ten mit Sub-Nanometer-Genauigkeit erlaubt. Weiter wurde ein Permanent- und ein
Elektromagnet zur Aufspaltung der magnetischen Spinzustinde sowie ein koplanarer
Wellenleiter entwickelt. Mittels ODMR-Spektren wurde die Zeeman-Aufspaltung im
externen Magnetfeld von bis zu 100 Gaufl und daraus die Larmor-Prézession sowie die
Aufspaltung der Energieniveaus des Grundzustands durch das kristalline Spannungsfeld
bestimmt. Durch gepulste Messsequenzen konnte Rabioszillation zwischen Spinzustén-
den des Elektrons getrieben und eine 7/2-Zeit von 27 ns erreicht werden. Ferner konnten
die Relaxationszeiten von 17 = 67,8 ps, T < 11,9 ps und 75 = 0, 5 ps des NV-Zentrums
unter anderem durch die Ramsey-Methode und das Spin-Echo-Signal bestimmt und die

periodische Kopplung des Elektronenspins mit dem Kernspin gemessen werden.

Mit dem Aufbau des ODMR-Messplatzes und dessen Charakterisierung ist der Weg
frei zu seiner vollstéindigen Integration in den Implantationsaufbau. Dazu miissen die
Komponenten in eine Ultrahochvakuum-Apparatur eingepasst werden, um die effizi-
ente Produktion von NV-Zentren in Diamant und deren in-situ Charakterisierung zu

ermoglichen.
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Motivation

Die Informations- und Kommunikationstechnologie unterliegt einem stetigen Trend der
Miniaturisierung und zur Steigerung der Komplexitéit. Hinzu kommt klassische Informa-
tionsverarbeitung nicht in der Lage ist groflere physikalische Systeme unter Beriicksich-
tigung ihrer quantenmechanischen Eigenschaften zu berechnen. Diesen Herausforderun-
gen stellt sich die konsequente Weiterentwicklung der Quanteninformationstechnologie.
Sie erlaubt die Simulation physikalischer Systeme und kann unter Verwendung von
Quantenbits (Qubits) Prozesse schneller und Kommunikation sicherer abwickeln, als es
klassisch moglich ist. Der Grover-Algorithmus [Gro97], der Shor-Algorithmus [Sho97]
und das BB84-Protokoll [BB84] stellen dies eindrucksvoll unter Beweis. Die Anforde-
rungen an einen Quantencomputer von D. P. DiVincenzo [DiV00] werden von einigen

Quantensystemen bereits grofiteils erfiillt.

Das Stickstofffehlstellenzentrum (nitrogen vacancy center, NV-Zentrum) in Diamant
[DH76] ist ein Kandidat fiir ein Qubit, welches eingebettet in ein Festkorpersystem
der technologischen Umsetzung besonders nahe ist. Es ldsst sich im Grundzustand
initialisieren [HSMO04] und sein Zustand ist einzeln optisch auslesbar [GDT'97]. Die
Zustandsmanipulation am NV-Zentrum geschieht durch Mikrowelle [JGPT04b]. Dies
ermoglicht zusammen mit Radiofrequenzen die Kontrolle der magnetischen Dipol-Dipol-

Wechselwirkung zwischen dem Elektronenspin und einem benachbarten Kernspin und
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damit die Nutzung des Kernspins als Qubit [SMCO09]. Auch der Zustand dieses Qubits
lisst sich gezielt auslesen [NBST10]. Neben Einzelqubit-Gattern lassen sich so auch
Zweiqubit-Gatter realisieren [JGPT04a], sodass ein nach D. P. DiVincenzo notwendiger
universaler Satz an Gatter-Operationen vorhanden ist. Auch existieren lange Kohérenz-
zeiten [BNTT09], durch die effektive Quantenregister bei Raumtemperatur méglich sind
[NKN*10, CJHL09]. Ein letztes Kriterium, welches es zu erfiillen gilt, ist die Skalierbar-
keit. Die Ansétze hin zu nanometergenauen Implantationsverfahren wurden bereits um-
gesetzt [MBD'05, RRTT06, MPV'08]. Kann diese Implantation deterministisch vorge-
nommen werden und nicht nur die Auflésung im Bereich weniger Nanometer, sondern
ebenfalls die Umgebung des implantierten Qubits bestimmt werden, so ist dies ein ent-
scheidender Schritt in Richtung der Realisierung eines vollwertigen Quantencomputers
[NRB*10]. Das Konzept [MVB™'06] wurde auf Basis einer segmentierten Ionenfalle mit
lasergekiihlten Ionen zu einer deterministischen Einzelionenquelle umgesetzt [SLET09]
und befindet sich weiter in der Entwicklung [Weill, Wol12, JGWT14].

Diese Arbeit stellt einen Messplatz zur optischen Detektion magnetischer Resonanz
(ODMR) des Elektronenspins von NV-Zentren bereit. Ausgangspunkt war ein Aufbau
zur konfokalen Mikroskopie, der mit den notwendigen Mikrowellentechniken ergénzt
wurde, sodass der Qubitzustand ausgelesen, manipuliert und seine Wechselwirkung mit
der Umgebung, zum Beispiel die Dekohérenz untersucht werden kann. Die Planung,
Realisierung und Charakterisierung des Setups geschehen stets in Hinblick auf die Ver-
einigung mit dem Implantationsaufbau zur in-situ Charakterisierung implantierter NV-

Zentren.

Das zweite Kapitel beschreibt Grundlagen der Quanteninformation und den theoreti-
schen Hintergrund des NV-Zentrums als Defekt in Diamant. Weiterhin wird die konfo-
kale Mikroskopie zur optischen Detektion und Grundzustandsinitialisierung vorgestellt.
Anschlieflend folgt eine Erlauterung der Elektronenspinresonanz sowie der Nutzung
von Mikrowellen zur Manipulation von NV-Zentren. Dabei wird auch auf die zur Um-

gebungscharakterisierung wichtigen Relaxationsprozesse eingegangen.

Das dritte Kapitel stellt das errichtete technische und optische Setup vor. Der Fo-
kus liegt auf einem stabilen Mikroskoptisch, der Herstellung einer Mikrowellenantenne
und der Entwicklung eines Elektromagneten fiir die gezielte Zeeman-Aufspaltung von
Zustdnden des NV-Zentrums. Des Weiteren wird auf die sequenzielle Steuerung der

Einzelkomponenten eingegangen.



Das vierte Kapitel widmet sich der Charakterisierung des ODMR-Messplatzes. Dies
umfasst sowohl das Auflosungsvermogen des Mikroskops und dessen Detektionseffizienz,
als auch die ODMR-Spektroskopie mit ihren Moglichkeiten der Zustandsanalyse. Zuletzt
werden gepulste Messungen, wie die der Rabioszillation zur kohérenten Kontrolle des
Elektronenspins, der Ramsey-Sequenz und des Spin-Echos zur Charakterisierung der

Umgebung des NV-Zentrums vorgestellt.

Das fiinfte Kapitel resiimiert zentrale Ergebnisse und gibt einen Ausblick auf zukiinfti-
ge Entwicklungsarbeiten, um die Herstellung skalierbarer Qubit-Arrays in Diamant zu

ermoglichen.
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Theoretischer Hintergrund

2.1. Quanteninformation

Die Quanteninformation bietet ungeahnte M6glichkeiten und unterscheidet sich grund-
legend von der klassischen Informationstheorie. Quantencomputer und Quantenkryp-
tographie basieren auf einigen grundlegenden Gesetzen der Quantenmechanik. Durch
sie lassen sich bestimmte komplexe Berechnungen in viel kiirzerer Zeit durchfiihren.
Manche Simulationen physikalischer Systeme, die niemals mit klassischen Methoden
in endlicher Zeit berechnet werden konnten, werden berechenbar. Die Verschliisselung
wirklich sicherer Kommunikation wird moglich. Die technische Umsetzung der Quan-
teninformation ist in greifbare Néhe geriickt. Nun werden erstmal einige Grundlagen

aufgefiihrt.

2.1.1. Grundlagen

Die kleinstmogliche Einheit der klassischen Nachrichten- und Informationstechnik ist
das Bit. Es kann die Werte 0 und 1 annehmen. Als Maf} gibt es auch den Informati-
onsgehalt oder eine Datenmenge wieder. Die zwei moglichen Werte eines Bits konnen

fiir Rechenoperationen durch Zuordnung von Wahrheitswerten genutzt werden. Durch
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Kombination mehrerer Bits lassen sich Bindrzahlen darstellen. Auf dem Bit basiert
die gesamte Digitaltechnik, die wir kennen. Eine hohere und eine niedrigere Spannung
als ein Schwellwert, oder ein Transistor, der geschaltet, oder nicht-geschaltet ist kann
ein solches Bit reprasentieren. Solch ein Transistor wird, vereinfacht gesagt, in grofler
Stiickzahl zu integrierten Schaltkreisen und mehrere dieser wiederum zu Prozessoren
verarbeitet, deren Aufgabe die Datenverarbeitung, wie auch die Kommunikation mit
anderen Systemkomponenten ist. G. E. Moore stellte im Jahr 1965, kurz nach der Er-
findung des integrierten Schaltkreises, die Behauptung auf, die Komplexitét integrierter
Schaltkreise wiirde sich, halbjidhrig bis einjihrig verdoppeln [Moo65]. Es gibt viele In-
terpretationen des empirischen Gesetzes, doch ein Sachverhalt ist unumstritten: Da die
Schaltkreise immerzu kleiner werden miissen, ist irgendwann die atomare Skala erreicht.
Hier ist nach dem herkédmmlichen Prinzip der Prozessorherstellung ein Punkt erreicht,

an dem nicht kleiner produziert werden kann.

Genau an diesem Punkt setzen die Quanteninformationsverarbeitung und Quantenkom-
munikation an. Ab diesem Zeitpunkt kann nur eine Steigerung der Komplexitit durch
die Verwendung von Quantensystemen geschehen. Deren kleinstmogliche Einheit ist das
Qubit. Die Basiszusténde werden in der Dirac-Notation mit |0) und |1) bezeichnet. Der

Zustand des Qubits selbst wird jedoch allgemein durch die Superposition dargestellt:
[¥) = «l0)+ 1) mit o, € C (2.1)

Hier ist |¥) ein Element des zweidimensionalen Hilbertraums und es gilt |a|? + |3|> = 1.
Anders als bei dem klassischen Bit, kann bei der Messung eines Qubits nicht der kom-
plette Zustand gemessen werden. Es bedarf vieler Messungen zur ndherungsweisen Be-
stimmung der Amplituden der Basiszustidnde. Der gesamte Zustand zweier Qubits kann
durch den Produktzustand

&)

[W1) @ [V2) (2.2)
= a102[00) + o1 52[01) + Bra2[10) + B152[11) (2.3)
oder aber durch einen verschrinkten Zustand, wie zum Beispiel einen der Bellzusténde

W) = % (|00) — |11)) dargestellt werden. Verschrinkte Zusténde sind all solche, die

nicht als Produktzustand geschrieben werden kénnen.

Der entscheidende Vorteil der Quanteninformation liegt nun nicht allein darin, dass

das Mooresche Gesetz eventuell auch auf atomarer Ebene weiter Bestand haben kann,
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indem die Bits durch Qubits ersetzt und die Schaltkreisarchitektur verdndert werden.
Die Quanteninformation kann bei einigen Algorithmen einen enormen Unterschied der
Menge an notigen Berechnungsschritten aufweisen. Ein moderater Fortschritt ist bei
der Durchsuchung einer Datenbank mit n Eintrigen nach einem bestimmten Eintrag
gegeniiber klassischen Verfahren zu erwarten [Gro97]. Bei der Faktorisierung nach dem
Shor-Algorithmus [Sho97] steigt dieser Fortschritt jedoch exponentiell und kann zum

Beispiel zum Entschliisseln verwendet werden.

Fiir den Geschwindigkeitsvorteil ist auch der Unterschied an Operationen, die an einem
Qubit durchgefiihrt werden kénnen, verglichen mit denen, die an einem Bit durch-
gefithrt werden konnen, verantwortlich. Quantenmechanisch entspricht die Operation
einer unitéren Transformation, die als Hamiltonoperator auf den Zustand des Qubits
angewandt werden kann. Eine solche Operation wird in der Quanteninformation als
Gatter bezeichnet. An einem einzelnen klassischen Bit kann nur die Operation Bit Flip
durchgefithrt werden. Der Zustand eines Qubits kann auf der gesamten Bloch-Kugel,
siehe Kapitel 2.4.3 gedreht werden, also jeden beliebigen Zustand aus Gleichung 2.1 im
zweidimensionalen Hilbertraum annehmen. Eine solche Rotation fithrt zum Beispiel das
Hadamard-Gatter durch, das wie folgt gegeben ist:
0) +11)

_ 0) — 1)
H o= S0+ =l (2.4)

Angewandt auf den reinen Zustand |0) oder |1) liefert die Transformation

1
H|0) = 7 (10) +11)) oder
1
V2
Ergénzt man das CNOT-Gatter zum Repertoire, lassen sich theoretisch fast alle Quan-

tenalgorithmen durchfithren. Das CNOT-Gatter ist das Pendant zum klassischen XOR-
Gatter. Die XOR-Operation liefert als Ergebnis eine 0, sofern beide Eingéinge den glei-

H[1) = (10) = 1)) (2.5)

chen Wert und eine 1, falls beide Eingdnge verschiedene Werte aufweisen. Wird das
CNOT-Gatter auf den Zustand |ij) angewandt, so wird j invertiert, falls ¢ = 1 ist,

andernfalls bleibt j unveréndert.
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2.1.2. Realisierbarkeit

Die erste theoretische Beschreibung eines Quantencomputers durch R. P. Feynman ging

zuriick ins Jahr 1982 [Fey82]. Arbeiten von D. Deutsch aus zum Beispiel [Deu89] wurden

zum Vorbild fiir einen Algorithmus von L. K. Grover [Gro97] zur linearen Durchsuchung

einer ungeordneten Datenbank. Klassisch werden hier bei n Eintrdgen n Schritte be-

notigt, um den gesuchten Eintrag zu finden, der Grover-Algorithmus braucht nur \/n
Schritte. Ebenfalls nutzte P. W. Shor die Arbeit von D. Deutsch zur Ausarbeitung des

nach ihm benannten Shor-Algorithmus [Sho97] zur deutlich effektiveren Primfaktorzer-

legung.

Schliefflich war es D. P. DiVincenzo, der im Jahr 2008 in [DiV00] die fiinf essentiell

notwendigen Eigenschaften eines Quantencomputers formulierte:

1.

Es bedarf eines skalierbaren physikalischen Systems mit gut charakterisierbaren
Qubits.
Gut charakterisiert bedeutet in diesem Fall, dass der Hamiltonoperator sowie die

Wechselwirkung mit andern Qubits und mit externen Feldern bekannt ist.

. Es muss eine Initialisierung des Qubits, bevorzugt in |000...) moglich sein.

. Das System muss Dekohérenzzeiten aufweisen, die ldnger sind als die Gatter-

Operationen.
Die Dekohérenzzeit ist die Zeit, die ein Zustand, zum Beispiel der aus Gleichung
2.1 benétigt, um in ein Gemisch, in diesem Fall p = |a|?|0)(0| + |b|?|1)(1] iiberge-

gangen zu sein.

Es wird eine "universelle” Palette an Quantengattern benétigt.
Diese ist nétig, um jeden beliebigen Quantenalgorithmus ausfiihren zu kénnen. Ein
Quantenalgorithmus ist eine Sequenz unitéirer Transformationen, die als Hamilton

dargestellt und hintereinander ausgefiihrt werden kénnen miissen.

. Es muss moglich sein die einzelnen Qubits, sprich deren Zustand auslesen zu

konnen.

D. P. DiVincenzo verfasste zwei weitere Forderungen fiir die Moglichkeit der Quanten-

kommunikation:

6. Die Fahigkeit des gegenseitigen Umwandelns von stationdren und beweglichen

Qubits ist notwendig.
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7. Die beweglichen Qubits miissen prézise zwischen bestimmten Orten transferiert

werden konnen.

Fin Zwei-Niveau-System, welches als Qubit genutzt wird, kann durch viele Moglich-
keiten realisiert werden. Zum Beispiel konnen zwei Polarisationszustdnde eines Photons
verwendet werden. Deren Vorteil ist die geringe Wechselwirkung mit der Umwelt, sodass
DiVincenzos 3. Kriterium wenig Beachtung geschenkt werden muss. Damit eignet es sich
hervorragend fiir die Quantenkommunikation, also zum Beispiel den Informationsaus-
tausch nach dem abhdorsicheren BB84-Protokoll [BB84]. Gefangene Ionen oder Atome
haben eine lange Lebensdauer und lassen sich durch Verschréinkung gut als Quanten-
register und zur Quanteninformationsverarbeitung verwenden [CZ95, Kan98]. Auch in
Festkérpern lassen sich Quantendots in Halbleitern [LD98] oder Donatoren [VYWT99]
ebenso verwenden, wie supraleitende Materialien zum Beispiel in Form einer Josephson-

Kontakt [CWO08].

2.2. Das NV-Zentrum

Neben all den erwidhnten Kandidaten zur Realisierung eines Quantencomputers, ist
vor allem das Stickstoff-Fehlstellen-Zentrum (NV-Zentrum) mit benachbartem 3C-
Kernspin ein Favorit [NKJT05] und nach den DiVincenzo-Kriterien aus Kapitel 2.1.2
nahe an der Realisierbarkeit. Verglichen mit anderen Systemen sind keine Fallen von
Noten, um iiberhaupt erst Qubits erzeugen zu kénnen. Sie sitzen bereits fest im Dia-
manten und sind selbst bei Raumtemperatur optisch initialisier- und auslesbar. Auch
sind sie leicht durch elektromagnetische Felder kontrollierbar, da ihre Wechselwirkung
bereits gut studiert wurde. Sie besitzen eine hohe Fluoreszenz-Quantenausbeute und
sind sehr stabil gegen Ausbleichen. Unter einfach zu realisierenden Bedingungen weisen
sie lange Dekohéirenzzeiten und reine Spinzustdnde auf. Auch die Skalierbarkeit wird si-
cher in naher Zukunft keine Hiirde mehr darstellen. In kleinem Mafistab wurden bereits
mehrere NV-Zentren untereinander verschrinkt, deren Information auf einen benach-
barten Kernspin iibertragen und sogar Quantenregister verwirklicht. Es sind also nur
noch wenige Schritte nétig, um das NV-Zentrum effektiv in der Quanteninformations-

verarbeitung einzusetzen.
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2.2.1. Diamant

Diamant ist neben Graphit und Fulleren einer der drei natiirlich vorkommenden elemen-
taren Modifikationen des Kohlenstoffs. Die Kristallstruktur besteht aus einem kubisch
11 l)T}
) 10401

[MA76] und eine Bindungsléinge von 1,54 A [Spe89] besitzt. Durch diese sp3-Hybridisie-

rung gehen von jedem Kohlenstoffatom C vier kovalente Bindungen mit einer Bindungs-

flichenzentrierten Bravais-Gitter, welches die zweiatomige Basis {(0,0,0)7, (

energie von 7,3 eV pro Atom aus und machen damit Diamant mit einer anisotropen
Hérte von maximal 10 Mohs [Spe89] zum hértesten Material in der Natur. Er eignet

sich somit hervorragend zum Schneiden, Schleifen und als Verschleiflschutz.

Eine weitere Konsequenz der Diamantstruktur ist eine hohe Debye-Temperatur von
2200 K. Weit unterhalb dieser Temperatur ist die Phononen-Phononen-Streuung so
gering, dass Gitterschwingungen bei Raumtemperatur fast vollsténdig ausbleiben und
eine gute Wirmeleitfahigkeit von bis zu 33,2 % [ABFT90] vorherrscht. Weiterhin
macht ihn seine Struktur zum perfekten elektrischen Isolator. Diese Eigenschaften qua-
lifizieren Diamant als Tragermaterial fiir Starkstromschaltkreise. Eine Bohr-, Phosphor-
oder Stickstoffdotierung lasst ihn als Halb-, oder Supraleiter verwenden. Die elektrische
Bandliicke von 5,45 eV [Spe89] zwischen Valenz- und Leitungsband fiihrt zu einem ho-
hen Transmissionsgrad fiir den gesamten sichtbaren Bereich des elektromagnetischen
Spektrums bis zum nahen Infrarot und macht Diamant damit bedeutsam fiir eine Viel-

zahl an optischen Anwendungen.

Anhand des Grads der Verunreinigung durch Stickstoff N werden grundsétzlich vier

Diamant-Typen unterschieden. Die Kategorisierung kann Tabelle 2.1 entnommen wer-

den.
Typ Eigenschaft Stickstoffkonzentration [ppm]
Ia Anh&ufungen von Stickstoff < 3000
Ib Verteilung von Stickstoff < 500
ITa sehr geringer Stickstoffgehalt <1
h Bor ‘Verunrelmgu.ng <1
(p-dotierter Halbleiter) ~

Tabelle 2.1.: Diamant-Typen [Wal79]
Um Diamanten mit definierten Eigenschaften zu erhalten, werden diese gew6hnlich nicht

aus natiirlichen Vorkommen bezogen, sondern speziell hergestellt. In der high preasure
high temperature method (HPHT-Methode) [How60] wird aus Graphit mittels hohem
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2.2. Das NV-Zentrum

Druck, bei hoher Temperatur Diamant gefertigt. Diese synthetischen Diamanten weisen
meist einen hohen Stickstoffanteil [AJBB10] auf und fallen in die Kategorie Ib. Fiir
zum Beispiel Halbleiteranwendungen und die Quanteninformationsverarbeitung eignet
sich die chemical vapor deposition method (CVD-Methode) [YKKM91] am besten. Hier
wird aus einer Gasphase, die circa zu 99 % aus Wasserstoff und zu 1 % aus einer
Kohlenstoffquelle, wie Methan oder Acetylen besteht, an einer heiflen Oberfliche durch
eine chemische Reaktion mithilfe von Plasma Kohlenstoff abgeschieden. Mit diesem
Verfahren lassen sich hochreine Diamanten vom Typ Ila mit einem Stickstoffanteil von
weniger als der messbaren Grenze von 0,1 ppb [BBC109] herstellen. Auflerdem lisst
sich das Vorkommen von paramagnetischem '3C von normalerweise circa 1 % deutlich

reduzieren, sodass ein >C Gehalt von bis zu 99,999 % erreicht werden kann.

In Diamant vom Typ Ila ist das Spinbad sehr schwach, da der 2C einen Spin S = 0, der
13C einen Spin S = % aufweist, der 'C allerdings nur in sehr geringer Menge vorkommt.
Die Elektronenspins des Stickstoffs tragen aufgrund ihrer geringen Konzentration eben-

falls kaum bei, sodass lange Kohérenzzeiten moglich sind [BNT*09].

2.2.2. Das NV-Zentrum

Es existieren viele bekannte Defekte im Diamantgitter. Der trivialste Defekt ist eine
Fehlstelle, also das Fehlen eines Kohlenstoffatoms an einem Gitterplatz. Es kann so-
wohl als Elektronendonator, als auch als -akzeptor fungieren. Befindet sich, wie in Ab-
bildung 2.1 zu sehen, als einer der vier ndchsten Nachbarn zu dieser Fehlstelle V, statt
eines Kohlenstoffatoms, ein Stickstoffatom N, handelt es sich um den wohl bekanntesten

Defekt in Diamant, das NV-Zentrum (nitrogen-vacancy-center).

Die Symmetrieachse des NV-Zentrums verlduft entlang der Verbindungslinie zwischen
Stickstoffatom und Fehlstelle. Es existieren nur vier Orientierungen des NV-Zentrums
im Diamantgitter, sodass zwei benachbarte NV-Zentren entweder parallel, oder in ei-
nem Winkel von circa 109° zueinander orientiert sein kénnen. Normalerweise findet man
alle Orientierungen mit gleicher H&ufigkeit. Es gibt jedoch die Moglichkeit durch un-
terschiedlich beeinflusste Wachstumsprozesse die Wahrscheinlichkeit einer bevorzugten

Richtung deutlich zu erhéhen.

Statt den vier Valenzelektronen des Kohlenstoffatoms, besitzt das Stickstoffatom fiinf,
von denen drei fiir die kovalenten Bindungen aufgebracht werden. Zusammen mit den
drei Elektronen der benachbarten Kohlenstoffatome und der Fehlstelle bildet sich mit
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2. Theoretischer Hintergrund

Abbildung 2.1.: Diamantgitter mit einem Stickstoffatom N (rot) anstelle eines Kohlen-
stoffatoms (schwarz) mit benachbarter Fehlstelle V (grau) und der Sym-
metrieachse (blau)

insgesamt fiinf Elektronen das neutrale NV-Zentrum, welches mit NV° bezeichnet wird.
Im Folgenden ist mit NV-Zentrum, sofern nicht anders angegeben, das negativ geladene
NV~ -Zentrum gemeint. Dies besitzt, verglichen mit dem NV°-Zentrum, ein zusitzliches
Elektron aus dem Diamantgitter. Die Bindungsenergie des NV-Zentrums von 4,3 eV
macht es bis zu einer Temperatur von 1200 °C duferst stabil [NRL"10] und verhindert
das Ausbleichen, also den Riickgang des Fluoreszenzsignals bei lénger andauernder Be-

strahlung.

In kiinstlich hergestelltem, wie in natiirlichem Diamant gibt es bereits, abhéngig von
der Menge an eingeschlossenem Stickstoff, NV-Zentren. Aufgrund der kurzreichweitigen
Kopplungsstirke ist es fiir die Quanteninformation notwendig zwei oder mehr benach-
barte NV-Zentren mit Abstdnden von wenigen zehn Nanometern vorzufinden. Diese
Situation erfordert jedoch eine hohe NV-Zentren-Dichte, welche wiederum mit kiirze-
ren Kohérenzzeiten einhergeht [BNTT09]. Grundsitzlich gibt es mehrere Verfahren, um
sowohl sehr lange Kohérenzzeiten, als auch zur Quanteninformation verwendbare An-
ordnungen herzustellen. In allen Methoden werden Stickstoffatome implantiert. Durch

Erhitzen des Diamanten auf Temperaturen von 600 bis 800 °C werden die Fehlstel-
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2.2. Das NV-Zentrum

len mobil und kénnen zu den Stickstoffatomen wandern, wo sie schliellich das NV-
Zentrum bilden. Von der Hochenergieimplantation an Beschleunigern mittels supralei-
tenden Spulen zur Fokussierung, iiber die Implantation durch eine Maske, wie zum
Beispiel Micafolie, bis hin zur Implantation durch das Loch einer Cantilever an einem
Rasterkraftmikroskop werden immer héhere Implantationsgenauigkeiten bei préaziserer
Festlegung der Implantationsanzahl erzielt. Der bereits in Kapitel 1 erwdhnte und in
[SLFT09, Weill, Wol12] beschriebene Aufbau verfolgt das Ziel der deterministischen
Implantation von NV-Zentren mit einer Auflésung von wenigen Nanometern. Wird dies
erreicht, so lassen sich beliebige Arrays von NV-Zentren und Kernspins in einen hochrei-
nen Diamanten einbringen und bei Raumtemperatur als Quantenprozessor, oder Quan-

tenregister nutzen.

2.2.3. Elektrische Zustinde

Die Symmetriegruppe der Diamantstruktur mit eingebettetem NV-Zentrum lautet Cl,, .
Sie gibt die moglichen rdumlichen Eigenzustéinde des NV-Zentrums vor. Radumliche Fi-
genzustinde, die invariant unter jeglichen Symmetrieoperationen sind, werden mit A;
bezeichnet. Solche, die unter Spiegelung das Vorzeichen wechseln, heiflen A,. Paare ent-
arteter Eigenzustinde F, sind jene, die unter Symmetrieoperationen dieselben Trans-
formationseigenschaften besitzen, wie die Z- und g-Basisvektoren, sofern Z entlang der
NV-Achse gewéhlt wurde [Tin03]. Zwei der sechs Elektronen des NV-Zentrums sind
ungepaart, woraus ein effektiver Spin von S = 1 resultiert. Werden rdumliche Anteile
und Spinanteile kombiniert, ergibt sich das gesamte Symmetrieverhalten, wie in nach-
folgender Abbildung 2.2 vereinfacht dargestellt.

Es ergeben sich ein Triplett-Grundzustand 3 As und ein angeregter Triplett-Zustand 3E
mit einer Null-Phononen-Linie von A = 637 nm [JW06], die jeweils phononische Sei-
tenbénder besitzen. Die Lebensdauer des Fluoreszenziibergangs betriagt in etwa 12 ns
[CTJ83]. Zwischen den beiden Zusténden befinden sich zwei metastabile Singulett-
Zustinde 'E mit einer Lebensdauer von etwa 220 ns und 'A mit einer Lebensdauer
von nicht ganz 1 ns [AJBB10]. Es gibt weder vom angeregten Triplett-Zustand zu ei-
nem der metastabilen Zustdnde, noch von den metastabilen Zustdnden zum Triplett-
Grundzustand einen optischen Ubergang. Typischerweise induziert der  Ay-Zustand mit
Licht der Wellenlinge A = 532 nm einen Frank-Condon-Ubergang von einem Vibrati-

onszustand des angeregten 3 E-Zustands zu seinem Null-Phononen-Level innerhalb von
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Abbildung 2.2.: Schema der Energieniveaus des NV~ -Zentrums ohne externe Felder.
Links die Triplett-, rechts die Singulett-Zustinde. Dargestellt sind die
Anregung in den 3FE-Zustand (griin), die Fluoreszenz (rot) und das
Intersystem-Crossing (gestrichelt). Die unwahrscheinlichen Uberginge
sind blasser gezeichnet.

Femtosekunden. Von dort aus wird ein Fluoreszenzphoton ausgesandt. Unwahrschein-
lich, aber méglich ist auch ein Intersystem-Crossing zum !'A-Zustand. Nach diesem
Prinzip kann bei Raumtemperatur das in Abbildung 2.3 gezeigte Fluoreszenzspektrum

beobachtet werden.

Der Zustand 3As mit |S| = 1 besitzt drei magnetische Unterzustinde mgs = 0 und
ms = +1. Die Zustinde [3As,ms = 0) und [3As, mg = £1) unterscheiden sich durch
die Energiedifferenz (Zero Field Splitting) von D4 = 2,87 GHz [BCK'08]. Auch beim
3B-Zustand gibt es eine Aufspaltung von Dp = 1,42 GHz [DDF*11] zwischen dem
mg = 0 und dem mg = +1 Zustand. Durch Einstrahlung eines Mikrowellenfelds mit
entsprechender Frequenz lassen sich die Spinzusténde ineinander iiberfiihren. Hier spie-
len die Unterzustinde des 3 As-Zustands eine bedeutende Rolle. Befindet sich das NV-
Zentrum im Zustand |24, mg = 0) und wird mit griinem Licht angeregt, so kehrt es

in mg = 0 des Grundzustands zuriick und Fluoreszenz kann beobachtet werden. Die-

14
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Abbildung 2.3.: Fluoreszenzspektrum aus [Weill] des NV-Zentrums bei Anregung mit
griimem Licht (A = 532 nm). Zu sehen sind auch die Null-Phononen-
Linien (ZPL’s) der beiden Ladungszusténde.

ser Ubergang ist spinerhaltend. Ist jedoch |34y, mg = +1) Ausgangszustand selbiger
Anregung, gelangt das NV-Zentrum in den |>E, mgs = £1) Zustand, woraus mit 30 %-
iger Wahrscheinlichkeit [BZGT08] ein strahlungsfreier Ubergang in den metastabilen
Zustand 'A; stattfindet. Von dort geht es durch Aussendung eines Photons im Infra-
rotbereich mit A = 1046 nm in den metastabilen ' E und schlieflich strahlungsfrei in
den Zustand [3Ay, ms = 0) iiber. Bei diesem Ubergang geht die gesamte Information

iiber den Spin verloren.

Somit ist es moglich den Zustand mg = +1 durch ein Riickgang der Fluoreszenz vom
Zustand mg = 0 zu unterscheiden, da die beiden Zerfallskanéle durch ihre unterschied-
lichen Wahrscheinlichkeiten zu einer Nicht-Boltzmann-Verteilung der Populationen der
Zustinde [2Aa,ms = 0) und [3A2,mg = +1) fithren. So lisst sich der Spin nach ei-
nigen Anregungs- und Emissionszyklen zu 92 % in mg = 0 polarisieren [WNH™'11].
Dieser Sachverhalt pridestiniert das NV-Zentrum fiir die Quanteninformation, da das
Initialisieren, wie auch das Auslesen, als zwei essentielle Bestandteile, moglich sind.
Eine Methode, sich dies zunutze zu machen, ist ein ODMR-Setup (optische Detektion

magnetischer Resonanz), welches in Kapitel 2.4.1 genauer beschrieben wird. Mit ei-
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2. Theoretischer Hintergrund

nem solchen Aufbau, kann der Spin mit Mikrowellenstrahlung manipuliert und dessen

Zustand optisch ausgelesen und initialisiert werden.

Der Gesamthamiltonoperator des NV-Zentrums im Grundzustand 3As ohne den Ein-
fluss duBlerer Felder wird durch die Null-Feld-Aufspaltung des Elektronenspins und die

Hyperfeinwechselwirkung mit benachbarten Kernspins beschrieben:
H = Hzps + Hurs (2.6)

Wird die Spin-Quantisierung mgs entlang der z-Achse, also der Hauptsymmetrieachse
des NV-Zentrums gew#hlt, lautet der Hamiltonoperator der Spin-Spin-Wechselwirkung
der Elektronen [Jah12]:

Hzps = SDS=D,S2+ D,S? + D.S? (2.7)
N 1A7/4 N N
_ 2 _ - 2 Q2
= D {Sz 25 (S + 1)} +E (Sx Sy> (2.8)

S reprasentiert den Gesamtspin der Elektronen und S”x’yz die Spinoperatoren fiir ein
System mit S = 1 in der Basis 2. Bei D handelt es sich um den Null-Feld-Aufspaltung-
Tensor (Zero Field Splitting, ZFS). Fiir ihn muss T'r (D) = 0, sowie aufgrund der
Symmetrie D, # Dy, und D, # D, , gelten. Damit kann D = % und E = %
gewdhlt werden, sodass sich Gleichung 2.7 in 2.8 umschreiben lésst. Existiert kein trans-
versales kristallines Spannungsfeld, ist verglichen mit D = D4 = 2,87 GHz E = 0 und

kann vernachlédssigt werden.

Da es nur im angeregten Zustand 3E und nur bei Temperaturen deutlich iiber Raum-
temperatur zu einer Spin-Orbit-Wechselwirkung kommt, die Einfluss auf die Ubergéinge
zu den metastabilen Zustdnden hat, kann bei dieser Betrachtung des Grundzustands

3 Ay die Feinstruktur vernachlissigt werden [Beh12].

Zur Hyperfeinwechselwirkung tragen sowohl der Kernspin Iy des Stickstoffatoms des
NV-Zentrums, als auch die j Elektronen- und Kernspins I ; der umgebenden Verunreini-
gungen bei. Sind Ay und 4; die Hyperfeinwechselwirkungstensoren des Stickstoffatoms
und des Spinbads sowie Qx der Quadrupolwechselwirkungstensor fiir k& Kernspins mit

I> %, so ergibt sich folgender Hamiltonoperator:

ﬁHFS = SANfN + Z SAjjj + ijijk (2.9)
j k
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2.2. Das NV-Zentrum

Wie in [Neull] beschrieben, beinhalten die beiden ersten Terme die isotrope Fermi-
Kontakt-Wechselwirkung, die proportional zur Elektronenspin-Dichte am Ort des Kerns
ist und die verglichen mit der Fermi-Kontakt-Wechselwirkung langreichweitigere Dipol-
Dipol-Wechselwirkung des Kernspins mit dem Elektronenspin des NV-Zentrums. Der
dritte Term beschreibt die Quadrupol-Aufspaltung und ist nur fiir '*N relevant, wofiir
sich Qi = —4,9 MHz ergibt. Im Eigensystem des Hyperfeinwechselwirkungstensors
gilt A = diag (A 1,A L, AH), sodass sich mit ajso = % folgender Hamiltonoperator
aus Gleichung 2.9 ergibt:

ST (2373) (e,j) +QI? (2.10)

ﬁHFS = aisosj"’,u()’}/egn,un

Bei po handelt es sich um die magnetische Feldkonstante. Der g-Faktor des Elektro-
nenspins lautet g = 2 und g, ist der g-Faktor des jeweiligen Kernspins. Mit up als

Bohrsches Magneton und dem Plankschen Wirkungsquantum h ergibt sich weiter das

gyromagnetische Verhéltnis des Elektrons zu 7, = 22 ~ 2.8 égijzg Es gilt in guter
N&aherung yNv & 7e. Bei e, handelt es sich um den Einheitsvektor in Richtung des

Kerns mit I und bei r um dessen Abstand zum NV-Zentrum.

Das natiirliche Vorkommen von N in Diamant mit iiber 99,5 % verringert die Wahr-
scheinlichkeit ®N als Teil des NV-Zentrums vorzufinden. Dennoch koénnen die zwei
einfachsten Fille der Hyperfeinwechselwirkung unterschieden werden. '“N hat einen
Kernspin von I = 1 und somit spaltet A den Ubergang |ms = 0) ¢ |ms = +1) in
drei Ubergiéinge ([ms = 0,mp = £3) <« |ms = +1,m1 = —3), [ms = 0,m1 = £3) «
Ims = +1,m1 = £1) und |ms = 0,m; = £3) < |mg = +1,m; = F1)) mit einer
Energiedifferenz von 2,2 MHz. °N hat hingegen einen Kernspin von I = % und A
spaltet den Ubergange |ms = 0) < |ms = +1) in zwei Ubergiinge (jms = 0,m; =
+3) < |ms = +1,mr = —%) und [ms = 0,m; = £3) © |mg = +1,m1 = +3)) mit
einer Energiedifferenz von 3,1 MHz [RRT106]. A, induziert hingegen, abhiingig von
der Magnetfeldstirke, Flip-Flops zwischen Kern- und Elektronenspin. Somit kann bei
der Herstellung von Diamant und der enthaltenen NV-Zentren nur die unterschiedli-
che Stirke des Spinbads beriicksichtigt werden, die sich erheblich auf die Dekohérenz
der Elektronenspinzustéinde auswirkt. Aus diesem Grund sind hochreine Diamanten die
erste Wahl, um in ihnen implantierte NV-Zentren fiir die Quanteninformation nutzbar

zu machen.

Es sei noch angemerkt, dass es gebrduchlich ist, die Energieniveaus beziechungsweise
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2. Theoretischer Hintergrund

deren Differenzen in der Einheit einer Frequenz anzugeben. Dies ist im praktischen
Gebrauch durchaus sinnvoll und unterscheidet sich lediglich durch das Planksche Wir-

kungsquantum von der eigentlich beschriebenen Grofle.

2.2.4. Das NV-Zentrum in duBeren Feldern

Die Wirkung elektromagnetischer Felder kann im Zusammenhang mit NV-Zentren in
die der Spannungsfelder des Kristalls, den Stark-Effekt fiir elektrische und den Zeeman-
Effekt fiir magnetische Felder gegliedert werden. Ersteres wurde bereits in Gleichung
2.8 beriicksichtigt. Die Anwesenheit transversaler elektrischer Felder sowie transver-
saler Spannungsfelder fithren zu F # 0. Durch die gezielte Ausnutzung dieser Felder
konnen Nanodiamanten theoretisch dazu genutzt werden, magnetische Felder von zum
Beispiel einzelnen Kernspins zu detektieren, oder mit einer duflerst préizisen riumlichen

Auflssung Magnetfelder zu vermessen [TCCT08].

Der Vollstandigkeit halber wird der Hamiltonoperator des Stark-Effekts in Abhéngigkeit

von der Orientierung zur Symmetrieachse des NV-Zentrums angegeben [Dol10]:
He = RspE, [53 - 3§ (5+ 1)} ~ Rap | By (825, + 5,8 ) + By (52 52)]
} (2.11)
Die Werte der Vorfaktoren kénnen ebenfalls [Doll10] entnommen werden. Da in die-
ser Arbeit keine elektrischen Felder verwendet wurden, ist dies jedoch nicht weiter
von Belang. Von ganz entscheidender Bedeutung ist jedoch die Wechselwirkung des
Magnetfelds mit dem Elektronenspin, beschrieben durch den Zeeman-Effekt. Auch die

Kernspins des "N, des N und des 3C interagieren mit dem magnetischen Feld, was

der nukleare Zeeman-Effekt ausdriickt. Zusammengefasst ergibt das folgenden Hamil-

tonoperator:
ﬁB = ﬁe,Zeeman + ﬁn,Zeeman (212)
= 'YeBS + ’YnBIAn (2.13)

Im Allgemeinen wird mit schwachen Magnetfeldern im Bereich v, B < D gearbeitet. Das
Magnetfeld kann in zwei Komponenten, eine zum NV-Zentrum parallele und eine ortho-

gonale Komponente, geteilt werden: B = B) + B . Die Komponente B = B, spaltet
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2.3. Konfokale Fluoreszenzmikroskopie

den Ubergang |34, ms = 0) > |34, ms = £1) in die zwei Uberginge |>Aa, mg = 0) <
A2, ms = 1) und [3Ag,ms = 0) > [3A3, mg = —1) auf. Die orthogonale Komponente
hingegen sorgt fiir eine Mischung der Zusténde, was zu einem Riickgang der beobachte-
ten Fluoreszenz fithrt [EMKAOQ5]. Aus diesem Grund muss fiir grofilere Magnetfelder die
Orientierung des Magnetfelds zur NV-Achse penibel beriicksichtigt werden. Bei schwa-
chen Feldern kann davon abgesehen werden, da hier die Null-Feld-Aufspaltung und der
Zeeman-Effekt mit B = B dominiert. Somit kann Gleichung 2.13 fiir kleine Magnet-

felder umgeformt werden zu:

A~

Hy = B, (’Vegz+7N/CjN/C,z) (2'14)

Das gyromagnetische Verhéltnis des Elektrons v, wurde bereits in Gleichung 2.10 ver-

wendet. Hinzu kommen die gyromagnetischen Verhéltnisse v¢ = gcopn = 1,06 é‘guzﬁ des

13C-Kerns, yisny = gisnfin = —0,43 é‘gfﬁ des 'N-Kerns und sy = granfin = 0,31 é‘?uzﬁ

des “N-Kerns [SMN14].

All diese Eigenschaften qualifizieren NV-Zentren in Diamant fiir die gezielte Manipula-
tion mit Mikrowellen und prézise Zustandsdetektion durch Fluoreszenzmikroskopie. Es
wird die Nutzung als Qubit, in Arrays sogar als Quantenprozessor und die Verwendung
als duBerst sensibler Magnetfeldsensor ermdglicht. Auch bei der Ubertragung einer In-
formation auf den Kernspin, dessen Zustand deutlich ldngere Kohérenzzeiten als der

des NV-Zentrums aufweisen kann, ist das Farbzentrum das ideale Werkzeug.

2.3. Konfokale Fluoreszenzmikroskopie

Das vorherige Kapitel beschrieb die wichtigsten Eigenschaften des NV-Zentrums. In
Kapitel 2.2.3 wurde insbesondere die Moglichkeit der Zustandsauslese angesprochen.
Ein Verfahren, mit dem diese Auslese technisch umgesetzt werden kann, ist die Fluores-
zenzmikroskopie. Sie benttigt einen fluoreszierenden Farbstoff oder ein Farbzentrum,
hier das NV-Zentrum, das ein Photon einer gewissen Wellenlénge A, absorbiert und
anschliefend unter spontaner Emission ein Photon mit Ae, aussendet. Es ist zudem
wichtig, dass sich der anregende, vom emittierenden Strahl optisch trennen lisst, um
nur die Fluoreszenz des Farbstoffs detektieren zu kénnen. Bei Betrachtung des Emissi-
onsspektrums in Abbildung 2.3 ist zu sehen, dass die Stokes-Verschiebung im Fall des
NV-Zentrums als Farbzentrum sicherstellt, dass A, < Aem gilt. Technisch geschieht die
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Trennung beider Wellenldngen, wie in Abbildung 2.4 zu sehen, durch einen dichroischen

Spiegel und einen Filter vor dem Detektor.

Laser

Fokus Objektivlinse Lochblende Filter

n’ ) Detektor

dichroischer Spiegel

Abbildung 2.4.: oben: Laser mit anregender Wellenlénge (griin), links: Fluoreszenz (gelb)
eines Farbstoffs mit Stokes-Verschiebung. Mitte: Strahlentrennung eines
Fluoreszenzmikroskops: Der dichroische Spiegel hat idealerweise einen
hohen Transmissionsgrad fiir das zu detektierenden Spektrum, reflek-
tiert jedoch die anregende Wellenldnge vollstandig. Der Filter vor dem
Detektor (rechts) verhindert, dass Restlicht der Anregungswellenlinge,
welches von der Probe und dem Spiegel reflektiert wird, zum Detektor
gelangt. rechts: Detektionsarm eines Konfokalmikroskops: Die Lochblen-
de in der Fokalebene der Linsen blendet Signale aus Schichten, die vor
(schwarz gestrichelt) beziehungsweise hinter (hellblau gestrichelt) der
Fokusebene des Objektivs liegen aus.

Solch ein Mikroskop ist nach Ernst K. Abbe in seiner Auflésung beugungsbegrenzt, so-
dass zwei Objekte nach dem Rayleigh-Kriterium einen maximalen lateralen Abstand Ax
und maximalen axialen Abstand Az aufweisen miissen, um noch als zwei getrennte Ob-
jekte aufgeldst werden zu kénnen. So sind zum Beispiel zwei Farbzentren noch getrennt
auflésbar, falls die Fluoreszenzintensitét zwischen ihnen um mindestens 26 % abfillt. Da
es eines sehr hohen Aufwands bedarf, genug Farbzentren zu finden, deren verschiedene
Abstéande um den Bereich der Auflésung streuen, kann laut [Woll2] auch am einzelnen
NV-Zentrum die Auflésung bestimmt werden. Die Abbe’sche Auflésungsgrenze, auch
Abbe-Limit genannt, liegt bei Verwendung eines Objektivs und eines Kondensators mit
gleicher numerischer Apertur N A = nsin ¢, sprich gleichem Produkt aus Brechungsin-

dex n fiir die verwendete Wellenlinge A und Sinus des halben Offnungswinkels o laut
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2.4. Manipulation von NV-Zentren

[Abb73, WGGH] bei

A

Ar = SN A und (2.15)
2n A
Az = o (2.16)

Die Konfokalmikroskopie kann diese Grenze mit vergleichbar geringem Aufwand her-
absetzen. Ein Fluoreszenzmikroskop vereint mit einem konfokalen Mikroskop kann zu
einer Auflosungs- und Kontrastverbesserung fithren. Ein solcher Aufbau, wie in Abbil-
dung 2.4 zu sehen, ldsst unter perfekten Bedingungen laterale und axiale Auflésungen

von

0,44 \
Axr = N und (2.17)

0,76 X
A = ’ 2.18
® n—vn? — NA? ( )

zu [WGGH]. Mit \ = \\/f%ﬁ wurde bereits die Stokes-Verschiebung bei der Auflo-
sungsgrenze beriicksichtigt. Des Weiteren wurde die Halbwertsbreite der Punktspreiz-
funktion, welche die Abbildung einer idealen punktférmigen Quelle durch ein optisches
System beschreibt, nach [Woll12] in die Auflésung nach dem Rayleigh-Kriterium um-
gerechnet. Fiir die Arbeit mit NV-Zentren stellt dies einen erheblichen Vorteil gegen-
iiber der reinen Fluoreszenzmikroskopie dar. Eine Verbesserung der Auflésung lésst eine
schnellere Suche einzelner NV-Zentren und die effektivere Initialisierung des Grundzu-
stands eben dieser zu. Zudem fithrt ein erhohter Kontrast zu einer besseren Zustands-

auslese.

2.4. Manipulation von NV-Zentren

Das vorherige Kapitel zeigt eine mogliche technische Umsetzung der Anregung sowie
Detektion der Fluoreszenz von Farbzentren auf. Nun sollen die NV-Zentren nicht nur
mikroskopiert, sondern auch deren Zustand charakterisiert und manipuliert werden kon-
nen. Ein passendes Verfahren wird zusammen mit einigen Charakterisierungsmdoglich-

keiten im Folgenden erléutert.
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2. Theoretischer Hintergrund

2.4.1. ODMR

Die optische Detektion magnetischer Resonanz (ODMR) ist eine Kombination der Elek-
tronen Spin Resonanz (ESR) mit der optischen Auslese der Zustandsdnderung. Bei der
ESR wird normalerweise die Probe einer konstanten Mikrowellenfrequenz ausgesetzt
und das Magnetfeld verdndert. Diese Methode findet vielfache Anwendung im Studium
chemischer Reaktionen, wie auch in der Biophysik und der Materialforschung. In dieser
Arbeit wird der Diamant mit den beinhalteten NV-Zentren in ein statisches Magnetfeld
eingebracht, sodass die entarteten Zusténde der spinabhéngigen magnetischen Momen-
te aufspalten. Als Zeeman-Aufspaltung ergibt sich bei entsprechender Ausrichtung des
Magnetfelds (B = B,), wie bereits in Kapitel 2.2.4 beschrieben:

Ezceman = gepBBM (2.19)
Die erlaubten Ubergiéinge mit m = +1 besitzen die Energiedifferenz:
AFEzceman = gekBB (2.20)
Wird nun die Probe mit Mikrowelle der Resonanzfrequenz von
wo = YeDBges (2.21)

bestrahlt, fithrt dies zur Absorption, die gemessen werden kann. Im Fall der NV-Zentren
wird jedoch nicht direkt das Absorptionsspektrum, wie in der ESR {iblich, sondern die
Fluoreszenzintensitéit detektiert. Das macht die optisch detektierte ESR, also die ODMR
107-mal empfindlicher als die herkémmliche ESR-Spektroskopie [NKJ*05]. Auch wird
die Mikrowellenfrequenz, statt des Magnetfelds veréndert. Die Resonanzfrequenz des

Zustands |2 A, mg = £1) ergibt sich aus
Bges = Bgps =+ B. (2.22)

Die Null-Feld-Aufspaltung liegt bei Bzpg ~ 1028 Gaufl. Ohne externes Magnetfeld,
B = 0 entspricht dies einer Resonanzfrequenz von wg = 2,87 GHz. Durch die Breite der
Aufspaltung des Zustands |> Az, mg = £1) und deren Versatz zur Null-Feld-Aufspaltung
lassen sich nach [SPM110] direkt die magnetische Flussdichte und der Winkel des Ma-
gnetfelds zur NV-Achse bestimmen. Ohne Spannungsfeld folgt eine magnetische Fluss-
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2.4. Manipulation von NV-Zentren

dichte von

B = 0 51 Gaus. (2.23)
Ye V3

Der Winkel 6 ergibt sich aus:

2D3 +3D4P +Q
0 \/ A 2.24
arccos oD P (2.24)
Hier sind P und ) durch
P = w?—wwy+w?— D% und (2.25)
Q = (w1 +wo) (20)% — bwws + 2w%) (2.26)

7zu ersetzen.

Konkret wird bei einer ODMR-Messung das NV-Zentrum kontinuierlich (continuous
wave, cw) mit dem griinen Laser beleuchtet und damit in den mg = 0 Zustand po-
larisiert. Gleichzeitig wird cw die Mikrowelle eingestrahlt und ein gewisser Frequenz-
bereich gescannt. Wihrenddessen wird die Fluoreszenz des NV-Zentrums detektiert.
Wird die Mikrowelle resonant mit einem der Uberginge, so ist leistungsabhingig ein
Riickgang der Fluoreszenz von bis zu 30% zu beobachten. Die Auflésung der Linien-
breite beim cw-ODMR erlaubt ohne Magnetfeld meist nur die Null-Feld-Aufspaltung
und mit Magnetfeld die Zeeman-Aufspaltung des ms = +1 Zustands zu beobachten.
Fiir eine hohere Auflésung ist ein extrem sensibles ODMR oder die deterministische
Préparation der Zusténde erforderlich. Das gepulste ODMR kann eine solch héhere
Auflésung realisieren, sodass auch die in Kapitel 2.2.3 angesprochene Unterscheidung
zwischen N und N moglich wird. Diese Methode bedient sich im Fall wechselwir-
kender Elektronenspins zweier benachbarter NV-Zentren der optischen Detektion der
Doppel-Elektron-Elektron-Resonanz (DEER), kann jedoch genauso bei der Kopplung

des Elektronenspins mit dem des Kerns angewandt werden.
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2. Theoretischer Hintergrund

2.4.2. Rabioszillation

Ohne Mikrowellenfeld existieren in Anwesenheit eines statischen magnetischen Felds
drei Unterzusténde des Triplett-Grundzustands. Wird der mg = +1, oder wahlweise
der mg = —1 Zustand vernachlissigt, kann der A, Zustand, wie in Abbildung 2.5

verdeutlicht, als ein Zwei-Niveau System interpretiert werden.

mg=+1
A
2yB
v & T mS:_1 |e>
1
3A D,=2,87 GHz
USSR PN

Abbildung 2.5.: 34, Zustand des NV-Zentrums und Aufhebung der Entartung des
ms = £1 Zustands durch passendes Magnetfeld. Wahl des Zwei-Niveau-
Systems mit den Zustdnden mg = 0 als Grundzustand |g) und mgs = —1
als angeregter Zustand |e) des Qubits. Rabioszillation mit der Frequenz
Q (blau), getrieben durch die Mikrowellenfrequenz wyw, die um 6 von
der Resonanzfrequenz w.g des Ubergangs verstimmt ist.

Das Losen der zeitabhéingigen Schrodingergleichung (Gleichung 2.27) unter Beriicksich-
tigung monochromatischer Mikrowellenstrahlung fithrt zum besseren Verstédndnis der

Dynamik des Spins.
0 .
1ha]\11(t)> = HI|V(t)) (2.27)
Die Superposition der beiden Zusténde
W(t) = colt)lg) + ce(t)le) (2.28)

wird durch ihre zeitabhéngigen Amplituden c,4(t) und c.(t) bestimmt. Der Hamilton-

operator ist durch

~

H = Hy+ Huw (2.29)

gegeben. Hy = Twegle) (e| beschreibt das ungestorte System mit der Energiedifferenz
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2.4. Manipulation von NV-Zentren

von fwey zwischen dem Grundzustand |g) und dem angeregten Zustand |e). Im Fall
des NV-Zentrums wird der Ubergang von der orthogonal zur Quantisierungsachse des
NV-Zentrums liegenden Komponente B (7, t) der zeitlich oszillierenden magnetischen
Flussdichte B = B, (7, 1), + By (7,t)é| getrieben. Wie bereits erwihnt, ist die paral-
lele Komponente By (7,t) = B, fiir Aufhebung der Entartung des ms = +1 Niveaus
verantwortlich und wird im Folgenden nicht weiter in die Betrachtung einflieen. Fiir
die magnetische Flussdichte B = B, (7,¢)&, gilt somit am Ort B des NV-Zentrums die
magnetische Dipolniherung B(R, t) ~ B(t). Sie lisst sich schreiben als:

B(t) = bBy cos(wywt) (2.30)

Hierbei ist b = & '\ der auf Eins normierte Polarisationsvektor, By die Amplitude und
wwmw die Frequenz der Mikrowelle. Damit kann der gesamte Hamiltonoperator aus Glei-

chung 2.29 beschrieben werden als:

H = hwele)le| — aB(t) (2.31)

~
=

Bei ﬁ = —up (f + goS) handelt es sich um den magnetischen Dipoloperator. Ohne Be-
achtung der Allgemeinheit wird [=0 gesetzt, da nur die Wechselwirkung des Spins mit
der Mikrowelle betrachtet werden soll. Definiert man weiterhin die resonante Rabifre-

quenz
Qy = —, (2.32)

und dem Ubergangsmatrixelement p = uge = (¢ ﬁ\e)g

so lédsst sie sich mit 3, = %48

bestimmen zu
Qo = ABo. (2.33)

Damit ist die Rabifrequenz proportional zur Amplitude der magnetischen Flussdichte.
Dies fiihrt schliefilich in der Rotating Wave Approximation (RWA) und mit der Euler-

formel cos(wmwt) = % (ei”th + e_i“’th) zu folgendem Wechselwirkungsoperator:

- hQ . .
Haw = hweg|e><e|+70(e‘“MWt|g><e|+e_“"MWt|e)(g|) (2.34)

Durch Einsetzen der Gleichungen 2.28 und 2.34 in die zeitabhéngige Schrodingerglei-
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2. Theoretischer Hintergrund

chung, ergibt sich nach Koeffizientenvergleich die gekoppelten Differentialgleichungen:
Qo .
é(t) = —ijoelewtce(t) (2.35)

Co(t) = —i <wegce(t)+%oeinWtcg(t)> (2.36)

Der Wechsel in das Dirac-Bild mit |[¥(t)) = ei%t\\ll(t)) eliminiert den ersten Term
in 2.36 und es ergeben sich die neuen Amplituden der Eigenfunktionen ¢, = ¢, und
¢ = e“esc,. Eine weitere Transformation ins rotierende Bezugssystem der Mikrowelle
mit &,(t) = —e_igtég(t), Ce(t) = —eigtée(t) und der Verstimmung 6 = wnmw — weg fithrt
zu den gekoppelten Differentialgleichungen:

i

Gt) = = (e — 0,) (2.37)

\CERERN O

(Qéq + 6ce) (2.38)

Mit der verallgemeinerten Rabifrequenz

Q= /02 + 52 (2.39)

folgen aus der Losung der Gleichungen 2.37 und 2.38 die Rabi-Gleichungen:

Gg(D)7 = 1=t (2.40)
2
MR = %(1—008(97&)) (2.41)

Eine Erhchung der Mikrowellenamplitude fithrt somit nicht zu einer Erh6hung der Be-
setzungswahrscheinlichkeit, sondern ldsst das System schneller zwischen Grund- und
angeregtem Zustand oszillieren. Bei resonanter Mikrowelleneinstrahlung geschieht dies,
wie in Abbildung 2.6 zu sehen, mit Qy. Wird die Einstrahlung jedoch nicht-resonant,
erhoht sich die Rabifrequenz auf 2 und die Amplitude ist nicht mehr komplett durch-

moduliert.
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2.4. Manipulation von NV-Zentren

Fluoreszenz [a.u.]

0 20 40 60 80
7 [Nng]

Abbildung 2.6.: Rabioszillation zwischen Grundzustand |g) und angeregtem Zustand |e)
ohne Verstimmung (rot). Eine Verstimmung (blau und schwarz) senkt
die Amplitude und erhht die Rabifrequenz

2.4.3. Dichtematrix-Formalismus und Optische Bloch-Gleichungen

Da die Schrodingergleichung, die zur Beschreibung der Rabioszillation eines Zwei-Niveau-
Systems herangezogen wird, nur die Entwicklung reiner Zustédnde erlaubt, kann sie kei-
ne spontane Emission beriicksichtigen. Um dennoch inkohirente Uberlagerungen und
deren zeitliche Evolution zu beschreiben, wird der Dichtematrix-Formalismus herange-
zogen. Mit seiner Hilfe lassen sich die Optischen Bloch-Gleichungen aufstellen und in
eine anschauliche Darstellung mit dem Bloch-Vektor iiberfiihren. Auf der Bloch-Kugel,
als Menge aller moglichen Bloch-Vektoren lassen sich schlieflich gut Spin-Dynamiken

visualisieren.

Der statische Dichtematrix-Operator fiir ein Zwei-Niveau-System ist gegeben durch:

_ (Pag®) pge()) _ (do(t)d(2) dy(t)dz(t)
o) = <peg<t> pee<t>> ( : ) (242

Hier entsprechen die Komponenten d;(t) den Koeffizienten ¢ (t) fiir i = g, e aus Kapi-
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2. Theoretischer Hintergrund

tel 2.4.2 und d;(t) ihren komplex konjugierten. Die Hauptdiagonalelemente beschreiben
dabei die Population des jeweiligen Zustands, die Nebendiagonalelemente die Kohé&ren-
zen. Es existieren mehrere Relaxationsprozesse, die in Kapitel 2.4.4 genauer beschrieben
werden. Dazu gehoren die longitudinalen Relaxationsrate v = T% und die transversalen
Relaxationsrate 7/ = T% Vereinfacht beschrieben, fithren sie zu einer Dampfung der
Population mit der Rate v und einem Riickgang der Koh#renzen mit der Rate /. Dies

kann durch einen Zusatzterm beschrieben werden, fiir den gilt:

Selax [ YV Pee(t) =7 pge(t)
e = <—7’peg(t) —’Ypee(t)> 24

In diesem Formalismus lautet die zeitliche Entwicklung des Hamiltonoperators aus 2.29

unter Beriicksichtigung der Relaxation:

ihd/:;(tt) - —[1310+131Mw,p(t)}+(mrj(t> (2.44)
Daraus ergeben sich die optischen Bloch-Gleichungen
Cpt) = Apeelt) + 1 (eg(t) — pyelr) (2.45)
Cpeelt) = —Apeelt) 150 (Pyelt) — peol0) (2.46)
Chult) = = (6 +16) poelt) +152 (pee(t) — pyy(1) (2.47)
Chgl) = — (7 —10) pegl®) 412 (pyylt) — peclt) (2.48)

mit den neuen Dichtematrixkoeffizienten py. = e*i&pge und peg = py.. Fiir § # 0 lassen
sich diese Gleichungen nur nummerisch losen. Wird der Grenzfall o' = 3, also T, = 2T}
und eine resonante Anregung eines Systems mit den Anfangsbedingungen pe.(t) = 0 und

pge(t) = 0 betrachtet, ergibt sich nach [HS10] die Population des angeregten Zustands:

- 02 ~ 3y N Byt
e = o () 3 -
lee(t)]” = 22+ 2 (1 (cos (Qt) + I sin (Qt>> e 1 ) (2.49)

mit der neuen Frequenz ) = \/ Q2+ %. Diese Oszillation wird in 2.7 noch einmal mit

unterschiedlich starker Dampfung veranschaulicht.
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Abbildung 2.7.: Rabioszillation mit schwacher (rot) und starker (blau) Ddmpfung

Definiert man den Bloch-Vektor:

u Pge + Peg
v = i(ﬁeg - ﬁge) (2'50)
w Pee — Pgg

erhiilt man nach [Mes08| folgende Darstellung der optischen Bloch-Gleichungen:

q Qo u ~'u

= - _ _ /

T 0| x|w ~¥'v (2.51)
w ) w y(w +1)

Hier ist u die dispersive und v die absorptive Komponente des Bloch-Vektors. w stellt
die Inversion, also die Besetzungsdifferenz der beiden Zustdnde dar. Ohne Dampfung
bewegt sich der Bloch-Vektor immer auf der Einheitskugel. Die Abbildung 2.8 zeigt die
Position des Bloch-Vektors in den verschiedenen Zustéinden des Zwei-Niveau-Systems.
Wird eine Mikrowelle resonant eingestrahlte, dreht sich der Bloch-Vektor wihrend der
Wechselwirkungszeit 7 um die Pulsfliche A = Q¢7 um die u-Achse. Ist A = 7, wird dies

als §-Puls bezeichnet. Befindet sich das System im Grundzustand, iiberfiihrt der 5-Puls
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2. Theoretischer Hintergrund

das System in die Superposition |¥) = % (lg) + |e)) (siche Abbildung 2.8 rechts). Ein
m-Puls iiberfithrt somit den Grundzustand in den angeregten Zustand. Im Falle einer
Verstimmung dreht sich der Bloch-Vektor mit der verallgemeinerten Rabifrequenz um
eine gekippte Drehachse —(£29,0,6)T.

w w w
A

. \/ . .

Abbildung 2.8.: Bloch-Kugeln mit links: Grundzustand |g), Mitte: angeregter Zustand
le), rechts: Bloch-Vektor nach Drehung mit Pulsfliche A = Qo7 = § um
die u-Achse, hier in der Superposition |¥) = % (Ig) + le)).

2.4.4. Relaxationsprozesse

Fiir die praktische Umsetzung von Quantenalgorithmen ist es duflerst wichtig die Re-
laxationszeiten des NV-Zentrums zu beriicksichtigen. Diese Zeiten geben Aufschluss
dariiber, wie lange ein System statistisch in einem definierten Zustand verharrt, die
gewiinschte Dynamik ausfiihrt, oder wann ein Verlust der Phaseninformation zu er-
warten ist. Wird der Zustand zu spit ausgelesen, dauert ein Algorithmus zu lange,
oder ist die Zeitspanne zwischen Quantenoperationen zu lang, kann dies zu falschen
Ergebnissen fiithren. Es gibt unterschiedliche Mechanismen, die zu einer Beschréinkung
der praktischen Umsetzung fithren kénnen. Das Vorhandensein von Gitterschwingungen
im Kristall und eines fluktuierenden elektrischen, wie magnetischen Feldgradienten mit
ausreichender Intensitdt beeintriachtigen die Qualitdt des Qubits. Zusétzlich wirkt die
skalare Kopplung durch die Spin-Spin-Wechselwirkung mit benachbarten Elektronen-

oder Kernspins auf das Qubit ein.

Longitudinale Relaxation

Die oberste Schranke einer solchen Zeitspanne stellt die Spin-Gitter-Relaxationszeit be-

ziehungsweise die longitudinale Relaxationszeit T dar. Sie gibt an, wann statistisch
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ein vorher definierter Zustand in ein Gleichgewichtszustand iibergegangen ist und da-
mit die maximale Zeit, in der eine Information auf dem Spin gespeichert werden kann.
In Diamant existiert ein resultierendes Magnetfeld, hervorgerufen durch die Diamant-
struktur, sowie durch thermische, rotierende und vibrierende Gitterschwingungen. Die
Wechselwirkung des NV-Spins mit den Phononen trégt nur effektiv zur Relaxation bei,
falls diese Schwingungen ungefihr der Larmor-Frequenz w = v, B, entsprechen, sodass
einen Spin Flip verursacht werden kann. Die longitudinale Relaxationszeit ist definiert
als die Zeit, die verstreicht bis die Population eines Zustands auf %—tel zuriickgegangen
ist. Es handelt sich um einen exponentiellen Zerfall der Anfangspopulation pg wihrend
der Zeit 7:

p(r) = poe /T (2.52)

T1 kann fiir NV-Zentren in Diamant bei Raumtemperatur mehrere Millisekunden be-
tragen [RBSRI1].

Transversale Relaxation

Eine weitere Charakterisierung des NV-Zentrums kann durch die Dephasierungszeit
beziehungsweise die freie induzierte Zerfallszeit T geschehen. Sie beschreibt den Ein-
fluss der dipolaren Wechselwirkung des NV-Spins mit dem gesamten Spinbad. Dieses
Spinbad verursacht ein fluktuierendes Magnetfeld am Ort des NV-Zentrums und kann
energieerhaltene Spin Flips verursachen, sodass die Phaseninformation des NV-Spins
verloren geht. Hierzu tragen, abhingig vom Diamant-Typ (siehe Tabelle 2.1) haupt-
sichlich die Menge an Sickstoffverunreinigungen und der '3C-Gehalt bei. Die gesamte
Dynamik der Elektronenspins des N, sowie die des Kohlenstoffkernspins verursacht An-
derungen im lokalen Magnetfeld. Wird der NV-Spin aus dem Grundzustand |g) mit
einem F-Puls in die Superposition |¥) = % (lg) + |e)) gebracht und fiir eine Zeit 7 sich
selbst iiberlassen, prézediert der Spin mit der Larmor-Frequenz in der xy-Ebene und
sammelt wihrenddessen, durch die vom Spinbad verursachte Zeeman-Verschiebung, die
zusétzliche Phase A® auf:

A(I)(T) = /Ye/ BSpinbad(t)dt (253)
0

Hierbei stellt Bgpinpad(t) das vom Spinbad verursachte fluktuierende Magnetfeld dar.

Nach einem weiteren §-Puls wird die Population bestimmt. Das Signal oszilliert mit

31



2. Theoretischer Hintergrund

einer fallenden Amplitude von:
ARamsey(t) = Age (/)" (2.54)

Welches n diesen Zerfall beschreibt hiangt von der Umgebung ab. Die Messsequenz zur
Bestimmung von 75 wird auch als Ramsey-Sequenz bezeichnet. Die Zerfallskonstante
beléuft sich auf wenige Nanosekunden in natiirlichem, bis zu 50 ps in hochreinem Dia-
mant [KCBT03]. Zur normalen Oszillation des Signals, den Ramsey-Fringes, kénnen
zusitzliche Ausschlige oder Uberhshungen des Signals beobachtet werden, die norma-
lerweise von dem NV-Zentrum benachbarten Kernspins, zum Beispiel von *C Atomen
herriihren [Pfel2]. Die Dephasierungszeit ist auch fiir die Auflésungsbegrenzung der Li-
nienbreite des ODMR-Spektrums verantwortlich. Der direkte Zusammenhang ist durch
die Frequenz-Zeit-Unschirfe gegeben. Werden mehrere ODMR-Spektren bei geringer
Laserleistung und unterschiedlicher Mikrowellenleistung aufgenommen und anschlie-
end die Linienbreite linear auf eine verschwindende Mikrowellenleistung extrapoliert,

so findet man die bestmogliche Auflésung der Linienbreite fiir cw-ODMR.

Entkoppelt man den NV-Spin vom Spinbad hat nur die lokale Umgebung, wie etwa der
Kernspin von '3C oder der Elektronenspin eines N oder eines anderen NV-Zentrums
Einfluss auf die Kohédrenzzeit. Die Messung verlduft analog zu der von T3, doch wird
zusétzlich in der Mitte der Zeit 7 ein m-Puls platziert. Dieser refokussiert die Phase und
eliminiert so, im Idealfall vollstindig, die Phasenverschiebung der kurzen Zeitspanne 3.

So lasst sich die aufgesammelte Phase reduzieren auf:

z r

Abrea(r) = / B(t)dt — / B(t)dt (2.55)
0 3

Dies geschieht mit der einfachsten Mo6glichkeit des dynamischen Entkoppelns, dem Spin-

Echo. Die Spin-Echo-Sequenz wird analog zur Ramsey-Sequenz, mit einem zusétzlichen

m-Puls nach halber Wartezeit vollzogen. Dadurch werden Fluktuationsfrequenzen, die

kleiner als der Reziprokwert der Wartezeit sind, eliminiert. Die Einhiillende der Fluo-

reszenzintensitéit weist dann einen Riickgang, analog zu 2.54 auf:

ASpin-Echo(T) = AOe_(T/TQ)n (256)

Auch hier ist n umgebungsabhéngig und es gilt n 2 2. Fiir 75 wurden bei Raumtempe-

ratur bereits Zeiten von mehr als 1,8 ms gemessen [BNTT09]. In jedem Fall gelten fiir
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die Relaxationszeiten die Ungleichungen

Ty < T < 2T3. (2.57)

Die gepulste ODMR, nutzt genau diese Technik aus, weshalb es hiermit moglich ist
feinere Spektren aufzunehmen und so zum Beispiel den Stickstoff im NV-Zentrum zwi-
schen "N und N zu unterscheiden. Durch verschiedene Pulssequenzen ist hier fiir die
Auflésungsbegrenzung nicht 75 sondern, je nach Anwendung, 72 oder die Kohédrenzzeit

des Kernspins mafligeblich.
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Das Setup

Die Theorie zeigt, dass es moglich ist das NV-Zentrum zu mikroskopieren, die ma-
gnetische Resonanz optisch zu detektieren und den Zustand des Spins mithilfe von
Mikrowellen zu manipulieren. Nun wird der Messplatz vorgestellt, der die praktische
Umsetzung der erlduterten Theorie ermdoglichen soll. Die Gestaltung des an Luft auf-
gebauten Setups geschieht stets derart, dass die Moglichkeit einer Integration in den
Implantationsaufbau bestehen bleibt oder auf dessen Realisierung hingearbeitet wird.
Fine Liste der im optischen, wie im technischen Setup verwendeten Teile mit Namen

des Herstellers und der Artikelbezeichnung ist in Anhang A.2 zu finden.

3.1. Optisches Setup

Ein Schema des gesamten optischen Aufbaus inklusiver Ankniipfung an die Implantati-
onskammer wird in Abbildung 3.1 dargestellt. Neben dem Laser und weiteren optischen
Komponenten besteht das Setup aus drei wesentlichen Teilen (grau hinterlegt). In der
Implantationskammer befindet sich im Ultrahochvakuum eine Ionenfalle. Uber die End-
kappen und Ablenkelektroden gelangt das Ion, zum Beispiel ein Stickstoffion, zu einer
Tonenlinse, die es auf wenige Nanometer genau an eine Stelle im Diamanten fokussiert.

Mit einer noch zu integrierenden Warmequelle werden die wéhrend der Implantation
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entstehenden oder nachtréglich erzeugten Fehlstellen mobil gemacht, sodass sich an der
Stelle, an der zuvor das Ion implantiert wurde, ein Farbzentrum bilden kann. Um den
Erfolg der Implantation sowie der Farbzentrenbildung verifizieren zu kénnen, befindet
sich in der Vakuumkammer ebenfalls ein Objektiv. Mittels des Lasers und des kon-
fokalen Mikroskops lédsst sich somit der Diamant, wie in Kapitel 2.3 beschrieben, an
der Implantationsstelle auf NV-Zentren untersuchen. In [Wol12] und [Weill] wird der

Implantationsprozess und der dazugehorige Aufbau niher erliutert.

Implantations-

y .
ammer Klapp- dichroischer Konfokalmikroskop
QWP

spiegel  Spiegel

Lochblende Filter

QWP

Objektiv

Nanopositioniertisch

ODMR-Messplatz

Abbildung 3.1.: Kompletter Aufbau zur deterministischen Implantation, hochauflésen-
den Detektion und gezielten Manipulation von NV-Zentren

Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein ODMR-Messplatz errichtet, der durch Integration
eines Klappspiegels das bestehende konfokale Mikroskop und die Laserquelle mitver-
wendet. Ziel dieses Aufbaus ist es unter einfachen Bedingungen die ODMR-Technik
zu entwickeln und zu erproben, um sie schlieflich fiir das Vakuumsetup tauglich zu
machen. So sollen langfristig nicht nur der Implantationserfolg durch das konfokale Mi-
kroskop sichergestellt, sondern auch durch ODMR-Methoden die Umgebung der zuvor
hergestellten Farbzentren untersucht werden. Das integrierte ODMR-Setup soll unter
anderem die Kopplungsstéirke zu benachbarten Elektronenspins zuvor implantierter NV-
Zentren, oder zu benachbarten '3C-Kernspins ermitteln. Entspricht die Umgebung nicht
der gewiinschten, kann neu implantiert werden, sodass es moglich sein wird, ein belie-

biges Array an NV-Zentren mit anwesenden Kernspins herzustellen, welches schliellich
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als Quantenprozessor oder -register genutzt werden kann.

Der ODMR-Messplatz bedient sich eines 200 mW diodengepumpten Festkorperlasers,
der einen kollimierten monochromatischen und kohérenten Strahl mit einer Wellenlédnge
von A = 532 nm erzeugt. Dieser zeigt bei maximaler Leistung die stabilste Amplitude.
Um dennoch die Laserleistung einstellen zu kénnen befindet sich als erstes eine Halbwel-
lenplatte (half wave plate, HWP) und ein polarisierender Strahlteiler (polarized beam
splitter, PBS) im Strahlengang.

Darauffolgend ist ein elektrooptischer Modulator (electro optical modulator, EOM) inte-
griert. Zusammen mit dem dazugehorigen PBS lassen sich zeitlich definierte Laserpulse
mit einer gemessenen ansteigenden und abfallenden Flanke von (20 + 1) ns erzeugen.
Der Spiegel, die weitere HWP und der Faserkoppler dienen der sauberen Einkopplung

des Strahls in eine Einzelmodenfaser (single mode fiber, SMF).

Die SMF lidsst nur die Gaufl-Mode des Strahls durch, der durch den Faserkoppler und
zwei weitere Linsen mit einer Brennweite von f = 75 mm und f = 200 mm auf die
Grofle der aktiven Apertur des Objektivs zu einem kollimierten Strahl aufgeweitet wird.
Der anschliefende PBS reinigt noch einmal die Polarisation, bevor der Strahl auf den
dichroischen Spiegel trifft. Dieser reflektiert die Laserwellenlinge zu mehr als 90 %,
transmittiert jedoch mehr als 95 % der Wellenldngen zwischen 545 und 750 nm. So
wird der grofite Teil des Laserlichts iiber mehrere Spiegel zum Objektiv des ODMR-
Messplatzes geleitet.

Vor dem plan-apochromatisch korrigierten Ol-Immersions-Objektiv mit einer 100-fachen
Vergroflerung, einer numerischen Apertur (NA) von 1,40 und einem freien Arbeitsab-
stand von 0,09 mm befindet sich noch eine Viertelwellenplatte (quarter wave plate,
QWP), die aus dem linear polarisierten einen zirkular polarisierten Strahl macht. Das
Objektiv fokussiert nicht nur das anregende Licht in die Probe, sodass auch nur in
diesem Bereich Fluoreszenz angeregt werden kann, es dient auch gleichzeitig zur Auf-
sammlung der Fluoreszenz. Das Fluoreszenzlicht, wie auch Reflexionen des anregenden
Strahls passieren wieder die QWP, wonach zumindest der reflektierte Strahl wieder line-
ar polarisiert ist. Nachfolgend treffen sie auf den dichroischen Spiegel, der wieder mehr
als 90 % des griinen Lichts reflektiert, das Fluoreszenzlicht jedoch zu mehr als 95 %

transmittiert.

Die erste Linse mit einer Brennweite von f = 75 mm im konfokalen Mikroskop fokussiert

Photonen, die aus dem Fokus des Objektivs stammen auf eine Lochblende mit einem
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Durchmesser von 25 pm . Photonen, die nicht aus dem Fokus kommen, werden gréfiten-
teils von der Lochblende ausgeblendet. Jene, die die Lochblende passieren, werden von
einer weiteren Linse mit f = 75 mm auf den sensiblen Bereich eines Lawinenphotodi-
ode (avalanche photo diode, APD) fokussiert, die als Einzelphotonenzéihler fungiert. Vor
der APD ist noch ein Langpassfilter integriert, der nur Licht mit Wellenléngen oberhalb
von 641 nm transmittiert. Dies schneidet zwar 10 — 20 % des Fluoreszenzspektrums ab,
filtert jedoch die Raman-Peaks von Diamant [Wit05, KMZWO00], sowie die Reste des
reflektierten Anregungsstrahls heraus und verhindert so, dass Photonen, die nicht von

den NV-Zentren emittiert wurden, als Fluoreszenzphotonen detektiert werden.

3.2. Technisches Setup

Ein Schema der fiir die ODMR, die gepulsten Messungen und die Mikroskopie notwen-
digen Gerdtekomponenten und deren Verwendung zeigt Abbildung 3.2. Vom Computer
aus ist es moglich mithilfe des Master Control Programs (MCP), das in 3.2.4 genauer
beschrieben wird, Messroutinen zu erstellen und auszufiithren, die einzelnen Geriite an-
zusteuern und die gemessenen Werte zu empfangen, zu speichern und darzustellen. Der
PC tibernimmt somit groBtenteils die Experimentsteuerung, -synchronisierung und gra-
phische Aufbereitung der Messdaten. Der PC ist mit einem USB zu GPIB-Adapter mit
dem Mikrowellen-Signalgenerator verbunden. Diese Mikrowellenquelle kann Frequen-
zen von 2 bis 20 GHz mit einer Genauigkeit von 0,01 Hz bei Leistungen von —20 bis
+19 dBm mit einer Genauigkeit von 0,01 dBm generieren. Der Signalgenerator wird
fir die Experimente im Rahmen dieser Arbeit im cw-Modus bei einer Frequenz und
Leistung, oder in einem Listmodus mit bis zu 2000 Frequenz mit jeweiliger Leistung
betrieben. Der List-Sweep Modus verwendet eine vom Computer generierte Liste aus
Frequenzen mit einer jeweils dazugehérigen Leistung. Diese Liste wird nach der Uber-
mittlung per GPIB im Gerét gespeichert und auf Befehl, ebenfalls vom PC mittels
GPIB gesendet, wird die erste Frequenz mit entsprechender Leistung generiert. Mit
einem weiteren Befehl ldsst sich zum néchsten Listeneintrag springen und somit eine

Liste diskreter Frequenzen durchfahren.

Der Ausgang des Mikrowellen-Signalgenerators ist mit einem nahezu verlustfreien SMA-
Koaxialkabel mit einem Switch verbunden. Dieser Switch erlaubt es mit einer Schaltzeit
von circa 10 ns zwischen zwei Ausgéngen hin- und her zu schalten. Die Steuerung

des Switchs geschieht per Transistor-Transistor-Logik-Signal (TTL-Signal) vom einer
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Abbildung 3.2.: Equipment fiir ODMR, gepulste Messungen, wie auch die Mikroskopie
an NV-Zentren. Der PC kontrolliert und synchronisiert mittels Master
Control Programm das gesamte Experiment und verarbeitet die Zahler-
gebnisse. Er {ibermittelt die Messsequenzen an den FPGA, der diese auf
Befehl hin ausfithrt. Der PC erstellt und transferiert ebenfalls die Mi-
krowellenfrequenz /-frequnezliste an den Mikrowellengenerator. Ebenso
steuert er das Nanopositioniersystem und erhélt die wahlweise vom Zéh-
ler oder TimeHarp verarbeiteten Zihlraten, die die APD aufnahm.

programmierbare Logikgatter-Anordnung (field programmable gate array, FPGA). Ein
Ausgang des Switchs ist mit einem 50 0 SMA-Abschlusswiderstand versehen, da der

Switch lediglich als Ein- und Ausschalter fungieren soll.

Der nicht abgeschlossene Ausgang ist wiederum mit einem SMA-Koaxialkabel mit dem
Fingang eines 16 W Hochleistungs-Mikrowellenverstérkers verbunden. Nach der Ver-
starkung der Mikrowelle wird diese wieder mit einem SMA-Koaxialkabel zum Wellen-
leiter, auf dem sich die Diamantprobe und die Mikrowellenantenne befinden, geleitet.
Genauere Informationen zu diesem Wellenleiter und der Antenne enthélt das Kapitel
3.2.2. Da die Mikrowellenantenne in Transmission betrieben wird, folgt ihr an einem
weiteren SMA-Koaxialkabel ein 50 2 SMA-Abschlusswiderstand und bei hoheren Mi-

krowellenleistungen davor geschaltetem Attenuator, um Reflexionen und Interferenzen

39



3. Das Setup

zu verhindern.

Das optische Setup zur Mikroskopie der NV-Zentren und Fluoreszenzauslese bei ODMR-
Messungen wurde in Kapitel 3.1 erlautert. Hier sei anzumerken, dass es sich beim EOM-
Treiber um einen Pulsverstarker in Form eines Digitaltreibers den elektrooptischen Mo-
dulatoren (EOM) handelt. Er kann ein TTL-Eingangssignal mit einer Verzogerungszeit
von 150 ns in die entsprechenden Hochspannungspulse umwandeln. Der Treiber erlaubt
es eine Offset-Spannung fiir den optimalen Arbeitspunkt, sowie eine Pulsspannung ein-
zustellen. Bei richtig gewahlten Parametern, kann der FPGA per TTL-Signal die Po-
larisation des Laserstrahls um 90° drehen, sodass der dazugehorige PBS den Strahl
entweder vollstdndig transmittiert oder reflektiert und der Strahl somit hinter dem
PBS ein- oder ausgeschaltet ist. Der EOM ermdglicht es also, definierte Initialisierungs-

und Auslesepulse zu erzeugen.

Die Diamantprobe, die mikroskopiert oder an deren NV-Zentren ODMR-Messungen
durchgefiihrt werden, befindet sich auf dem in Kapitel 3.2.2 genauer beschriebenen
Wellenleiter. Dieser ist seinerseits auf einem Nanopositioniersystem befestigt. Der digi-
tale Mehrkanal-Piezokontroller erlaubt es mittels Steuerung vom PC die Diamantprobe
im open-loop Modus auf 1 nm genau in einem Intervall von 300 pm je Achse dreidi-

mensional im Raum zu bewegen. Genaueres hierzu ist in Kapitel 3.2.1 nachzulesen.

Die APD des konfokalen Mikroskops, siehe 3.1, sendet bei Detektion eines Photons einen
TTL-Puls mit 5 V und einer Pulsdauer von 25 ns. Diese TTL-Pulse kénnen vom PC
aus iiber den FPGA mittels TTL-Signal am Switch zum Zahler, oder zur ECL-Box vor
dem TimeHarp weitergeleitet werden. Vor dem Zéhler muss das Signal der APD noch
mit einem 50 2 Abschlusswiderstand an einem koaxialen T-Verbinder abgeschlossen

werden.

Als Zahler konnen zwei Geriite verwendet werden. Es steht eine NI-Karte im PCI-
Steckplatz des PCs mit einer Anschlussbox zum Zahlen der Photonen zur Verfiigung.
Sie beinhaltet einen 20 MHz-Counter, der sich jedoch nicht sehr flexibel einsetzen lésst,
da der Zihler nur softwareseitig gestartet und gestoppt werden kann. Die Program-
miersprache C++4, in der alle Messroutinen geschrieben sind, erlaubt allerdings nur
eine Ansteuerung mit ganzzahligen Vielfachen einer Millisekunde. Aus diesem Grund
wurde ein alternativer Zahler auf Basis eines Arduino-Boards eingesetzt. Dieser erlaubt
es per Software eine Messzeit einzustellen und wenn nétig in kleinere Einheiten von

mindestens 1 ps aufzuteilen. Start der Messung ist jeweils erst bei Empfang eines T'TL
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Pulses vom FPGA. Da die Pulse der APD fiir diesen Zéhler zu kurz sind, wird das

Signal mit einem XOR-Gatter und einer 1,5 m Delayline entsprechend verldngert.

Fiir die gepulsten Messungen in denen die auf Nanosekunden genaue zeitabhingige
Zahlrate benotigt wird, steht ein TimeHarp bereit. Dieses Photonen-Z&hl-System hat
eine Zeitauflosung von 4 bis 512 ps. Es verfiigt iiber zwei gleichwertige Eingangskanile
mit denen auch Korrelationsmessungen moglich sind. In diesem Setup wird einer der
Kanéle zum Zihlen der Photonen und der andere als Synchronisationskanal verwen-
det. Das Signal fiir die Synchronisierung kommt vom FPGA. Die beiden Kanile des
TimeHarps konnen keine TTL-Signale, sondern nur Spannungen zwischen idealerweiser
—400 und —200 mV verarbeiten, die zusétzlich nur steigende beziehungsweise fallende
Flanken von maximal 2 ns aufweisen diirfen. Aus diesem Grund wird eine emittergekop-
pelte Logik-Schaltung (ECL-Schaltung) vor die Eingéinge geschaltet. Zusétzlich miissen
an beide Eingénge des TimeHarps T-Koaxialverbinder mit einem 50 €2 Abschlusswi-
derstand angeschlossen werden. Diese ECL-Box wird im Anhang A.1 ndher erldutert.
Da fiir den TimeHarp keine Lizenz zur Nutzung der DLL vorliegt, kann der TimeHarp
nicht mit dem MCP gesteuert werden. Die Steuerung des TimeHarp geschieht mit der

mitgelieferten Software.

Der FPGA erlaubt es, TTL Signale mit einer Genauigkeit von 10 ns auf bis zu 64
Kanéle unabhéngig zu erzeugen. Dadurch werden die bereits angesprochenen Geréte mit
TTL-Pulsen oder Synchronisationssignalen versorgt. Es lassen sich sowohl Einzelsignale,
wie auch ganze Sequenzen aufeinanderfolgender Signale mit zeitlichem Zusammenhang
wiedergeben. Das ermoglicht die zeitliche Synchronisation aller Gerdte wihrend einer
oder mehrerer aufeinanderfolgender Messungen. Somit initialisiert der Computer alle
Geriéte fiir den Messprozess, gibt das Startsignal und empfingt die Daten. Es muss
einzig die Verzogerung jedes Signals zum Geréat und deren Reaktionszeit beriicksichtigt
werden. Auf den genauen Ablauf einer jeden Messung wird im jeweiligen Abschnitt in

Kapitel 4 eingegangen.

3.2.1. Mikroskoptisch

Ein Bild des in Abbildung 3.1 gezeigten (grau hinterlegten) ODMR-~Messplatzes ist
in Abbildung 3.3 zu sehen. Die Fiifle, sowie die Deckplatte bestehen aus massivem

Aluminium und bilden somit einen duflerst stabilen Tisch. Die hohe Stabilitidt sowie
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das hohe Gewicht préadestiniert den Tisch fiir den Einsatz der Ground State Depletion-
Mikroskopie (GSD-Mikroskopie), oder die Erweiterung zu einem Stimulated Emission
Depletion-Mikroskop (STED-Mikroskop). An beiden Fiien kann an der nach innen
zeigenden Flidche mit einer Adapterplatte ein Post parallel zum Untergrund befestigt
werden. Dieser ist vertikal und horizontal verschiebbar und kann einen Spiegelhalter

aufnehmen.

Abbildung 3.3.: ODMR-Messplatz zur Manipulation und hochauflésenden Detektion von
NV-Zentren.

Der Spiegel ist so justiert, dass sich die Symmetrieachse in Ausbreitungsrichtung des
anregenden Strahls mit der Rotationssymmetrieachse des Objektivs iiberlagert. In der
Tischplatte ist eine Bohrung mit Feingewinde eingearbeitet, welche es erlaubt einen Ad-
apter zur Hohenverstellung des Objektivs auf mindestens 50 pym genau zu arretieren.

Dies ist notig, da auf einen grob verstellbaren Verschiebetisch in senkrechter Richtung,
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zugunsten der Stabilitit verzichtet wurde. Das Objektiv ist wiederum an diesem Adap-
ter befestigt und mit einer kleinen Olauffangrinne umgeben. Unterhalb der Strahldurch-
fiihrung kann an der Tischplatte ein Cage-System zu Aufnahme eines Rotationshalters

fiir die Viertelwellenplatte befestigt werden.

Auf der Tischplatte befindet sich ein Mikroskopiekreuztisch, der als stabile Plattform
fiir das Nanopositioniersystem dient. Mittels Mikrometerschrauben stellt er einen Stell-
weg von 25 mm bereit. Das Nanopositioniersystem besitzt drei aktive Achsen mit einem
Stellweg von je 300 um bei einer Auflésung von 0,4 nm im ungeregelten und 1 nm im
geregelten Modus. Mit seinen keramisch isolierten Piezoaktoren ist er &uflerst tempera-
turstabil und weist eine Belastbarkeit von 50 N auf. Der Wellenleiter fiir die Mikrowelle,
der gleichzeitig als Diamanthalter dient, ist schliefllich mit einem Adapter auf dem Na-
nopositioniersystem befestigt. Kleine Scherkrifte, wie sie durch die Koaxialkabel ent-
stehen konnen, fithren durch die Kraft des Positioniersystems, wie durch die Hilfe der
kapazitiven Sensoren zur Repositionierung zu keinem bis sehr geringen Positionsdrift.
Dieses Problem trat bei einem zuvor getesteten Positioniersystem auf, was bis zuletzt
ODMR-Messungen mit diesem System unmdoglich machte. Hierzu befinden sich mehr
Informationen im Anhang C.1. Das aktuelle System erlaubt bei angeschlossenen Kabeln
und entspannter Verlegung, Messungen iiber mehrere Stunden, ohne das NV-Zentrum
aus dem Fokus zu verlieren. Wird der Diamant schrittweise durch den Fokus des Ob-
jektivs gefahren und die Fluoreszenz gegen die Position aufgetragen, entsteht eine aus
Schnitten bestehende Karte des Diamanten. So kann der Diamant mit hochster Ge-
nauigkeit in der Ebene und Tiefe gescannt, oder die Fluoreszenz an einer bestimmten

Position fiir zum Beispiel die ODMR aufgenommen werden.

3.2.2. Mikrowellenantenne

Neben der optischen Auslese und dem technischen Equipment zur gepulsten Mikrowel-
lengeneration fehlt noch die Moglichkeit das Mikrowellenfeld am Ort des NV-Zentrums
zu erzeugen. Da es fiir Mikrowellen keine ausreichend gute Richtantennen gibt, wird
das Nahfeld einer Antenne genutzt. Eine im Vergleich zu Koaxialleitern offene und
damit zugéingliche Struktur bietet die Streifenleitung. Sie besteht aus einem Trager-
substrat mit einer relativen Permittivitéit ¢, # 1. Dieses Triagermaterial wird einseitig
vollstéindig mit einer leitenden Schicht iiberzogen, die als Masse fungiert. Auf der an-
deren Seite werden aus ebenfalls leitendem Material Streifen aufgebracht, an denen die

Signalspannung angelegt wird. Welche Gestalt die dadurch erzeugten elektrischen und
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magnetischen Felder besitzen, hingt im Allgemeinen von der Dimensionierung und der

verwendeten Wellenléinge des Signals ab.

Abbildung 3.4 links stellt die Felder fiir den Fall tiefer Frequenzen dar. Das bedeutet,
dass der Abstand zwischen Masse und Leiterstreifen, also die Hohe des Trigers sehr
klein im Vergleich zur Wellenlénge, also h < A, ist. In diesem Fall treten fast aus-
schlielich transversal elektrische Moden (TEM) auf und das magnetische Feld steht
senkrecht zum elektrischen. Andernfalls treten auch longitudinale Feldanteile auf, die
zu schwer kalkulierbaren Feldern fithren. Vor allem soll das magnetische Feld am Ort
des NV-Zentrums und nicht auf der Oberfléiche des Leiters erzeugt werden. Eine weitere
Verbesserung der Signalleitung geschieht durch das Aufbringen weiterer Masseschichten
im Abstand d zum Leiterstreifen, siche Abbildung 3.4 rechts. Hier ergeben sich, je nach
Wahl des Verhéltnisses von Abstand d zur Hohe des Tragersubstrats h, stéirker, oder we-
niger stark ausgeprigte Felder zwischen Leiterstreifen und benachbarter Masseschicht.
Diese Variante wird als koplanare Streifenleitung bezeichnet. Sowohl bei der normalen
Streifenleitung, als auch bei ihrer koplanaren Version befinden sich die Felder fiir sehr
schmale Streifen, also b < h, ebenso innerhalb, wie aulerhalb des Trigermaterials. Fiir

nihere Informationen zu Mikrowellenleitern wird auf [Poz12] verwiesen.

«b> <d><b><«d>
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Abbildung 3.4.: links: Streifenleitung, rechts: koplanare Streifenleitung, jeweils mit sche-
matisch dargestelltem transversalen elektrischen und magnetischen Feld
fiir h, d < A bei einer momentan am Leiterstreifen gegeniiber den geer-
deten Grundplatten (unten und seitlich) positiv anliegenden Spannung.

Wiirde der Diamant nun einfach auf einem solchen Leiter aufgebracht werden, kénnte
es zu starken Reflexionen des anregenden Strahls kommen. Auch kann das Tréigerma-
terial einen Fluoreszenzuntergrund erzeugen und somit den Kontrast verringern. Um
dies zu umgehen wird ein durchgehendes Loch im Wellenleiter erzeugt und dariiber der
Diamant geklebt, sieche Abbildung 3.5. Hier ist darauf zu achten, dass der Kleber nur
seitlich des Diamanten aufgetragen wird, da auch von ihm stérende Fluoreszenz ausge-
hen kann. Das Loch kann auflerdem bei der Ausrichtung der Probe vor dem Objektiv

und der Orientierung auf dem Diamanten hilfreich sein, da der transmittierte Strahl

44



3.2. Technisches Setup

ein projeziertes Abbild einer oberflichlichen Struktur auf dem Diamanten, oder des
Drahtes erzeugt. Nun wird das fehlende Stiick des Leiterstreifens durch einen diinnen
Draht, die Ader eines Kabels ersetzt. Dieser sollte gerade und so nahe wie moglich an
der Oberfliche des Diamanten verlaufen. Der bei dem in Abbildung 3.5 gezeigten Wel-
lenleiter verwendete Draht hat einen Durchmesser von ungefdhr 30 pm und weist einen
Kupfergehalt von mehr als 99 % auf. Der Wellenleiter ist nach gebrduchlichen Maflen
von b =2,5mm, d=1,1 mm und h = 1,6 mm fiir die koplanare Streifenleitung und
Auflenmaflen von 74 mm x 31,5 mm x 1,6 mm gefertigt. Beim Tragermaterial handelt
es sich um FR/, einem Verbundwerkstoff aus mit Epoxidharz durchtrinkten Glasfaser-
gelege. Dieser Werkstoff wird vor allem aufgrund seiner Permittivitéitszahl von €, ~ 4
[ABLSSO01], bevorzugt bei Hochfrequenzschaltungen eingesetzt. Das FR4 ist beidseitig
mit einer 30 pm dicken Kupferschicht versehen. Die Enden wurden zur Integration in
das in Kapitel 3.2 beschriebene Setup mit SMA-Steckern ausgestattet, die auch fiir eine
Erdung der beiden Masseschichten links und rechts, wie auch der unteren sorgen. Die
Locher zur Befestigung des Wellenleiters auf dem Verschiebetisch sind, um Stérungen
zu vermeiden, weit auflen angebracht. Die Bemaflung und die Dielektrizitdtszahl des
Trégermaterials gewéhrleisten, dass h, d < A gilt und damit hauptséchlich TE-Moden
auftreten. Die einzigen Abweichungen von der gezeigten Feldverteilung sind herstel-
lungsbedingt und kommen von der verdnderten Geometrie der Streifenleitung durch
die Unterbrechung und den Draht.

Abbildung 3.5.: koplanarer Wellenleiter mit dem Diamanten und der dariiber liegender
Antenne
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Diese simpelste Form einer Antenne ist fiir normale ODMR und gepulste Messungen
ausreichend. Bei dauerhaften Leistungen am Signalgenerator von weniger als —10 dBm
ist die Warmeentwicklung so gering, dass keine Drifts der Farbzentren beobachtet wer-
den konnen. Auch kann mit dieser Antenne ausreichend Leistung in den Diamanten
eingebracht werden, um auch in einer Entfernung der NV-Zentren von mehr als 50 pm
zum Draht noch ODMR messen zu konnen. Fiir empfindlichere Messungen oder sol-
che, fiir die mehr Mikrowellenleistung notwendig ist, sollte eine genaue Berechnung der
Dimensionierung des Wellenleiters und der Form der Antenne durchgefiithrt werden.
Es existieren viele Softwarelésungen, um koplanare Schaltkreise inklusive Antenne auf
eine Impedanz von 50 2 zu optimieren. Hierzu konnte zum Beispiel Comsol Multiphy-
sics eingesetzt werden, welches zur Modellierung und Simulation eines Elektromagneten
verwendet wurde (siehe Kapitel 3.2.3). Eine Optimierung wére die Beseitigung der Re-
flexionen, die am Ubergang vom Streifenleiter zum Draht auftreten, wie es in [Will1]
geschehen ist. Eine noch effektivere Variante stellt die lithografische Aufbringung des
Streifenleiters inklusive Antenne auf ein Deckglas, wie es fiir die Mikroskopie verwen-
det wird, dar. Auf dieses Deckglas kann anschliefend der Diamant aufgebracht werden,
oder das Deckglas wird fest mit dem Objektiv verbunden, sodass ausschlieflich die Dia-
mantprobe verfahren werden kann. Somit kann jedes NV-Zentrum ODMR-Messungen
unterzogen werden und es muss nicht mal beim Probenwechsel erneut gelotet werden.
Fir die Mikroskopie stellt das Deckglas auch kein Hindernis dar, da das verwendete
Objektiv fiir die Verwendung mit Deckglédsern einer Dicke von 0,17 mm geeignet ist.
Weniger flexibel, dafiir noch leistungsstéarker, ist das direkte Aufbringen der Struktur
auf den Diamanten. Wird die Mikrowellenantenne in Form eines €) gestaltet, werden
damit im Inneren der Struktur weitgehend homogene Felder erzielt [Str12]. Auch bringt
der Einsatz von Gold- statt Kupferbeschichtungen den Vorteil, dass die Immersionsol-

qualitit nicht durch Oxidation herabgesetzt wird.

Da die einfache Bauform mit einem diinnen Draht als Antenne fiir die in dieser Arbeit
durchgefithrten Messungen ausreichend ist, wird auf eine aufwendige Berechnung und
teure Herstellung verzichtet und der eigens gefertigte Wellenleiter aus Abbildung 3.4

verwendet.

3.2.3. Permanent- und Elektromagnet

In Kapitel 2.4.2 ist beschrieben, wie die Zustéinde |>As, ms = 0) und [3A3, mg = —1)

des NV-Zentrums als Zwei-Niveau-System angesehen und damit als Qubit verwendet
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werden konnen. Dazu ist es notig durch Zeeman-Aufspaltung die Entartung des Zu-
stands [3Ay, mg = £1) aufzuheben. Um mit reinen Spinzustinden arbeiten zu kénnen,
muss das zur Aufspaltung verwendete Magnetfeld vor allem fiir grofiere magnetische
Flussdichten parallel zur Symmetrieachse des NV-Zentrums ausgerichtet werden. Dazu

konnen prinzipiell zwei Ansétze verfolgt werden, die im Folgenden beschrieben sind.

Permanentmagnet

Ein Ansatz basiert auf dem Einsatz von Neodymmagneten. Neodym ist ein chemisches
Element welches in der Legierung NdoFe 4B zur Herstellung starker Permanentmagne-
ten verwendet wird [HCPY84]. Das Design eines Halters fiir solche Magneten, siehe
Abbildung 3.6 links, wurde vom Institut fir Quantenoptik Ulm' {ibernommen. Die An-
ordnung der zwolf 1 em? groBen Neodymmagnet-Wiirfel erfolgt nach der Darstellung in
Abbildung 3.6 rechts. Durch die entgegengesetzte Ausrichtung der Pole der linken zur
rechten Seite des Kreuzes wird das Magnetfeld in der Mitte unterhalb beziehungsweise
oberhalb der Anordnung gestaucht. Dieser Bereich definiert den Arbeitsbereich fiir die
NV-Zentren. Zur Einstellung der Stédrke des Magnetfeldes und dessen Winkel zur NV-
Achse wurde der Halter an einem manuellen XYZ-Verschiebetisch mit einem Stellweg

von 25 mm je Achse angebracht.

Abbildung 3.6.: links: Halter der Magnete, rechts: Anordnung der Permanentmagnete im
Halter, die eine Hélfte (blau) sollte gegenpolig zur anderen Hélfte (griin)
eingelegt werden

So lassen sich mittels Mikrometerschrauben die Position des Magneten iiber der Dia-

mantprobe einstellen und anschlieBend durch die Messung eines ODMR-Spektrums der

! http://www.quantenoptik.de/
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Betrag und Winkel des Magnetfelds bestimmen. Durch Wiederholung dieser Prozedur
wird sukzessive das benttigte Magnetfeld eingestellt. Eine Erleichterung des Verfahrens
wiirde ein computergesteuerter Verschiebetisch bringen, der zusétzlich zu den drei Ver-
fahrachsen auch eine Rotation des Magneten ermdglicht. Die schrittweise Annéherung

konnte vollstdndig von einer Software iibernommen werden.

Fiir die spétere Eingliederung des ODMR-Messplatzes in den Implantationsaufbau kon-
nen Neodymmagneten, zum Beispiel in Form von Wiirfeln mit 1 mm Kantenlénge, di-
rekt auf dem Wellenleiter angebracht werden. Diese kéonnen mit kleinen Motoren zum
Diamanten hin oder von ihm wegbewegt werden. Sind sie zusétzlich drehbar, kann jede
beliebige Feldrichtung am Ort des NV-Zentrums eingestellt werden. Bei jedem Ansatz
mit Permanentmagneten die Zeeman-Aufspaltung zu steuern, tritt jedoch das Problem
auf, dass das Magnetfeld, bei spéterer Zusammenfiihrung mit dem Implantationsauf-
bau, die Flugbahn der Ionen wihrend des Implantierens veréndert. Folglich miissen die

Magneten in eine Abschirmung gefahren werden.

Elektromagnet

Um jede Storung der Ionenflugbahn durch ein Magnetfeld zu eliminieren, wurde ein
Elektromagnet entworfen. Dieser lésst sich abschalten, sodass keine weiteren Vorkeh-
rungen fiir den Implantationsaufbau getroffen werden miissen. Ein solcher Magnet liele
sich zudem mittels ansteuerbaren Spannungsnetzgeriten mit dem MCP vom Computer

aus steuern.

Ziel sollte sein, einen moglichst kleinen Magneten zu entwickeln, mit dem man in der La-
ge ist, das Magnetfeld in einer Ebene in beliebiger Richtung und Stérke festzulegen. Die
dritte Raumrichtung muss nicht beriicksichtigt werden, da es sich bei den vorhandenen
Proben um Diamanten mit einer vorwiegend 110-Kristallorientierung der NV-Zentren
handelt, sodass die Symmetrieachsen der NV-Zentren parallel zur Diamantoberfliche

liegen.

Die meisten Messungen werden in schwachen Magnetfelder durchgefiihrt, das heif3t,
dass die magnetische Flussdichte viel kleiner als die Nullfeldaufspaltung ist. Fiir einige
Anwendungen wiire es jedoch von Vorteil in den Bereich der Nullfeldaufspaltung, oder

sogar dariiber zu kommen.
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FEin weiteres Kriterium ist die Moglichkeit der Verwendung im Vakuum. Ein strom-
durchflossener Leiter produziert Wérme, die im Vakuum jedoch nicht iiber Konvektion,
sondern ausschliefllich tiber Strahlung abgegeben werden kann. Einige Komponenten
im Vakuum des Implantationsaufbaus diirfen nicht Temperaturen von mehr als 100°C
ausgesetzt werden, da dies ihre Haltbarkeit beeintréichtigt oder womoéglich die Prézision
des Implantierens durch Verziehen der Bauteile verursacht. Eine Kiihlung wurde vorerst

ausgeschlossen.

Zur Modellierung und Simulation wurde die Software Comsol Multiphysics® verwendet.
Diese erlaubt das Losen multidisziplindrer physikalischer Phdnomene durch die Finite
Element Methode (FEM) beziehungsweise Finite Volumen Methode (FVM) und ei-
ne Vielzahl an numerischen Losungsverfahren. Auf Grundlage der Maxwellgleichungen
lassen sich mit dem AC/DC-Modul stationdre und dynamische elektrische und ma-
gnetische Felder im dreidimensionalen Raum berechnen. Das Untermodul Magnetische
Felder (mf) beinhaltet das Ampere’sche Gesetz als Feature und ermoglicht die Nutzung

von Materialspezifikationen wie der relativen Permeabilitét u,.

Um die Temperaturbegrenzung zu beriicksichtigen, wurde eine zusétzliche Bedingung
implementiert. Sie verkniipft die Maximaltemperatur Ti,,x mit einer maximalen Strom-

stiarke I ax durch das Stefan-Bolzmann’sche Strahlungsgesetz:

Thax — il/)\aRF 2.+Ty > 0 (3.1)
Hierist R = pR% der elektrische Widerstand des Drahts der Lénge [ und der konstanten
Querschnittsfliche A. pgr stellt den spezifischen Widerstand und A\ die Warmeleitfahig-
keit des Drahtmaterials dar. F' ist die Mantelfliche des Spulendrahts und 7y die Umge-
bungstemperatur. Die Wiarmeaufnahme des Spulenkerns und deren Aufhdngung durch
direkten Kontakt wurde vernachlissigt, sodass durch Gleichung 3.1 die vorgegebene
Maximaltemperatur als oberste Grenze sichergestellt ist. Die in der Simulation verwen-
deten materialspezifischen Kennwerte konnen der Tabelle B.1 des Anhangs entnommen

werden.

Zunichst wurde ein Dreibein, wie in [Fral3], aus zylindrischen Weicheisenkernen mo-
delliert. Die drei Zylinder wurden vom gedachten Schnittpunkt, dem Ursprung des
Koordinatensystems eines Dreibeins, etwas zuriickversetzt, dass dort der Diamant plat-

ziert werden kann. Um jeden der Kerne wurde eine zylindrische Spule modelliert. In

2 http://www.comsol.de/
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diesem Modell war es mit Spulen einer Lénge kleiner als 6 cm und einem Durchmesser
von weniger als 4 cm nicht moglich magnetische Flussdichten von mehr als 70 Gaufl am
Ursprung zu erzeugen, ohne I« zu iiberschreiten. Es wurden verschiedene Kerndurch-
messer und -ldngen, sowie Abstéinde vom Ursprung simuliert. Auch eine Optimierung
der Kernspitzen zum Ursprung hin durch verschiedene Geometrien brachte keinen ent-

scheidenden Fortschritt.

Wird jedoch die Geometrie eines Kerns so gewihlt, dass die Feldlinien an der Diamant
abgewandten Seite nicht austreten, lassen sich die magnetischen Flussdichten erheblich
vergroflern. Die Modellierung erfolgte analog zu einer Geometrie, wie sie zum Beispiel
fiir Schreib- und Lesekopfe von Videorekordern verwendet werden. Abbildung 3.7 zeigt
zwei solche ineinander gesetzte Kopfe mit jeweils zwei unabhéingigen Spulen an deren
Fliigeln. Ein Kern wurde durch ein 1 cm extrudiertes Bézier-Polygon erzeugt, dessen
Abmessungen Tabelle B.2 des Anhangs entnommen werden kénnen. Die Spulen beste-
hen aus 8 Lagen. Sie haben einen Innendurchmesser von 14,2 mm und eine Hohe von
27 mm. Bei einem Drahtdurchmesser von 1 mm ergibt das 216 Wicklungen pro Spule.
Der Abstand gegeniiberliegender Kernspitzen betridgt 2 mm, zum benachbarten Kern-
abschluss sind es 1 mm. Diese Geometrie ist das Ergebnis der Variation der Kernhohe
und -breite, der Spulenlinge und -lagenzahl, des Abstands der Kernspitzen zueinander
sowie des Winkels zwischen duflerem Kernende und Kernspitze. Auch wurden verschie-
dene Geometrien als Kernabschluss ausprobiert und optimiert. Die Variationen und
Optimierungen des Modells erfolgten immer unter Beriicksichtigung von Gleichung 3.1.

Alle Simulationen wurden mit dem iterativen FGMRES-Loser berechnet.

Als Referenz wurde der Betrag der magnetischen Flussdichte entlang der senkrech-
ten Symmetrieachse, sieche Abbildung 3.8, sowie die Verteilung selbiger in der Ebene
im Abstand von 2 mm zum obersten Punkt der Kerne, siehe Abbildung 3.9, bei zwei
aktivierten Spulen am selben Kern betrachtet. In diesem Abstand, 0,0345 m auf der
z-Achse, befindet sich das NV-Zentrum auf der Symmetrieachse. Die Stromrichtung
in den Spulen ist so definiert, dass sich die Felder im Kern addieren. Aus der maxi-
malen Stromstdrke von 2,35 A ergibt sich am Ort des NV-Zentrums eine maximale
magnetische Flussdichte von 783 Gaufl. Auf der Symmetrieachse des Magneten ent-
spricht dieser Wert sowohl dem Betrag, als auch der x-Komponente der magnetischen
Flussdichte. In der Simulation erzeugt der zweite Kern mit seinen zwei Spulen dieselbe
magnetische Flussdichte, nur dass dieses Feld auf der Symmetrieachse ausschliellich ei-

ne y-Komponente besitzt. In der Fertigung wurden die zwei Spulen des grofieren Kerns
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Abbildung 3.7.: Optimierte Geometrie des Modells aus Comsol mit den zwei ineinander
gesetzten Eisenkernen (grau) und den jeweils zwei umgebenen unab-
hingigen Spulen (braun). Integriert ist ein vergroferter Ausschnitt der
Kernabschliisse.

6 mm ldanger gewahlt. Das bedeutet, dass durch die Einstellung der Stromstérke der
Spulen die magnetische Flussdichte bis zu einem Wert von 553 Gaufl und dessen Rich-
tung in der Ebene beliebig erzeugt werden kénnen. Dazu muss nur einmal die senk-
rechte Symmetrieachse des Elektromagneten mittels des XYZ-Verschiebetischs entlang
der Rotationssymmetrieachse des Objektivs mit einem Abstand von 2 mm vom Fokus

positioniert werden.

In Abbildung B.1 ist der hergestellte Magnet zu sehen. Die Kerne sind in der hauseige-
nen Werkstatt aus Weicheisen mit nicht bekannten Materialkennwerten hergestellt. Der
FElektromagnet wurde bisher auf seine Funktion gepriift, doch konnten die simulierten
Eigenschaften bisher nicht verifiziert werden. Dieser Schritt steht noch aus. Beim Ver-
gleich ist zu beachten, dass die Wicklung der Spulen nicht professioneller Natur ist. Bis
zur Integration in den Implantationsaufbau muss zum Beispiel ein perfekt geeignetes
Kernmaterial gesucht werden. Da der Magnet vorerst am ODMR-Messplatz an Luft
betrieben wird und im Modell die Warmeabfuhr durch die Kerne und die Halterung

nicht beriicksichtigt wird, ist es sicher méglich Stromstéirken von 4 bis 5 A zu verwenden
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Liniendarstellung: Magnetische Flussdichte, Betrag (G)
v
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Abbildung 3.8.: Vergroflerter Ausschnitt des Betrags der magnetischen Flussdichte in der
Einheit Gauf (G) auf der senkrechten Symmetrieachse des Elektroma-
gneten bei zwei aktiven Spulen eines Kerns mit 2,35 A.
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Abbildung 3.9.: Vergroflerter Ausschnitt des Betrags der magnetischen Flussdichte in
der Einheit Gau8 (G) in der Ebene bei z = 0,0345 m (entspricht 2 mm
Abstand zum NV-Zentrum). Es sind nur zwei Spulen eines Kerns mit
2,35 A aktiv.
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und somit magnetische Flussdichten im Bereich der Nullfeldaufspaltung zu erzeugen.

3.2.4. Experimentsteuerung

Es existiert eine arbeitsgruppeneigene Softwarelosung zur flexiblen experimentbezoge-
nen Implementierung und Gestaltung der Experimentsteuerung. Auf Basis der Program-
miersprache C++ ermdglicht das Master Control Progam (MCP) auf einer Oberfliche
per Knopfdruck Messroutinen und einzelne Methoden auszufithren sowie Wahrheitswer-
te zu setzen. Auch lassen sich den Methoden beziehungsweise Routinen Werte mitgeben,
wie zum Beispiel Startwerte, Zeitschritte, oder Abbruchkriterien. Es konnen beliebige
Bibliotheken, zum Beispiel die von Hardwarekomponenten des Setups eingebunden wer-
den. Das MCP ermoglicht eine beliebige Gestaltung der Oberflichen mehrerer Tabs. Auf
dieser Oberflache konnen die Steuerelemente, Methoden inklusive Mitgabewerte und
mehrerer Visualisierungsmoglichkeiten von zum Beispiel Messergebnissen angeordnet
werden. Zur Ergebnisanzeige kann ein einzelner Wert, ein zwei- oder ein dreidimensio-
nales Array erzeugt werden. Drei Ausschnitte solcher Oberflichen werden in Abbildung
3.10 gezeigt. Die zwei Bilder zeigen jeweils farblich kodiert die positionsabhéngige Fluo-
reszenzintensitit einer Schnittfliche des Diamanten. In der Liniendarstellung ist die
Fluoreszenzintensitit in Abhingigkeit von der Mikrowellenfrequenz zusehen. Zur Expe-
rimentsteuerung gehoren auch das Speichern und die Verarbeitung von Messwerten und

dazugehorigen Einstellungen. Dies ldsst sich ebenfalls problemlos implementieren.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden auf Geréitebibliotheken basierende, ausfithrbare Be-
fehle geschrieben, die als Schnittstelle zur Mikroskop-Software verwendet werden. So
ist eine Einbindung des benétigten Funktionsumfangs der Nanopositioniersysteme, wie
auch des Mikrowellensignalgenerators in die Steuerungssoftware moglich. Es wurden
ein ein- und zweidimensionaler GauB-Fit auf der Basis der GSL-Bibliothek® und die
zusétzlich fiir die automatische Refokussierung eines NV-Zentrums notwendigen Routi-
nen programmiert. Des Weiteren wurden eine ODMR-Messroutine und Sequenzen zur
zeitlich synchronisierten Erzeugung von TTL-Pulsen vom FPGA fiir die Messung der

Rabioszillation, der Ramsey-Sequenz und des Hahn Echos geschrieben.

3 http://www.gnu.org/software/gsl/
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Abbildung 3.10.: Ausschnitte der MCP-Oberflache. Links: Mikroskop-Tab mit Methoden

o4

zur positionsabhéngigen Fluoreszenzmikroskopie und ein aufgenomme-
nes Bild, rechts oben: selber Tab mit einem vergréferten Ausschnitt des
linken Bildes, rechts unten: ODMR-Tab mit Methode zur Vorgabe der
Messparameter einer ODMR-Messung, daneben ein Frequenzabhéngi-
ges Fluoreszenzspektrum, welches Zeeman-Aufspaltung des Zustands
|24y, mg = 1) zeigt.



Experimente und Ergebnisse

Die durchgefiihrten Experimente mit ihren Ergebnissen kénnen in drei Kategorien un-
terteilt werden. Der erste Abschnitt dieses Kapitels beschéftigt sich hauptsidchlich mit
der Charakterisierung des konfokalen Fluoreszenzmikroskops, wie der Auflésung, der
Fluoreszenzcharakteristik von NV-Zentren und der zeitlichen Stabilitét des Setups. Der
zweite Abschnitt setzt sich mit den Grundziigen der ODMR von NV-Zentren ausein-
ander. Im dritten und letzten Abschnitt wird auf gepulste Experimente eingegangen.
Es werden Messungen der Rabioszillation gezeigt und die Relaxationszeiten von NV-

Zentren mittels der Ramsey-Methode und des Spin-Echo-Signals bestimmt.

Die Diamantprobe, an der die gesamten nachfolgenden Messungen durchgefiithrt wur-
den, besitzt eine quadratische Oberfliche von circa 3 mm x 3 mm und ist ungefihr
300 pm dick. Die Abbildung 4.1 zeigt eine 200 pm x 75 pm grofle Fluoreszenzaufnah-
me eines lateralen Schnitts. Darauf ist im linken Teil ein dunkler vertikaler Bereich
zu sehen. Hier befindet sich die Mikrowellenantenne, weshalb von diesem Gebiet keine
Fluoreszenz detektiert werden kann. Links und rechts des Drahts sind Strukturen er-
kennbar, die durch die Implantation von Stickstoff entstanden sind. Es handelte sich
eventuell um einen Diamanten vom Typ Ila, doch durch den hohen Stickstoffeintrag
liegt nun eher ein Typ Ib vor. Um dennoch gute Fluoreszenzsignale, sprich einen gerin-

gen Untergrund verglichen mit dem Signal des NV-Zentrums bei allen Messungen zu
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Abbildung 4.1.: Aufnahme der Fluoreszenzzihlrate von gering (dunkelblau) bis hoch
(rot). Der Draht (schwarz, da keine Fluoreszenz) verlduft senkrecht. Au-
Berhalb der Farbskalierung sind Strukturen durch iiberhéhte Z#hlraten
(wei}) mit einem Umriss sehr geringer Zihlraten erkennbar.

erzielen, wurde der Bereich um das rote Rechteck an der Spitze der Struktur (rechts
in Abbildung 4.1) ausgewéhlt. Dort befinden sich im Abstand von ungefihr 65 pm von
der Mitte des Drahts einzelne NV-Zentren, oder Anhdufungen weniger NV-Zentren in
einem Bereich, der insgesamt eine geringe Untergrundzéhlrate zeigt. Augenscheinlich
wiirde sich der Bereich links des Drahts an der Spitze der implantierten Struktur besser
eignen. Es wurde jedoch von seiner Verwendung abgesehen, da mikroskopische Aufnah-
men dieses Bereichs durch den Draht noch etwas verzerrt erscheinen. Diese Verzerrung
wird durch den grofien Offnungswinkel des Objektivs verursacht, da sich der Lichtkegel
vor dem Objektiv mit dem Draht schneidet.

4.1. Mikroskopie

Die Charakterisierung des konfokalen Fluoreszenzmikroskops kann in erster Linie durch
die Bestimmung des Auflésungsvermogens geschehen. Weiterhin spielt die Detektions-
effizienz, gerade in Hinblick auf die Durchfithrung von ODMR-Messungen, eine wichtige
Rolle. Eine schlechte Effizienz bedeutet eine hohere Wiederholungsrate von Messdurch-
ldufen fiir ein ODMR-Spektrum. Sie wird iiber das Séattigungsverhalten einzelner NV-
Zentren bestimmt. Gerade fiir Langzeitmessungen ist auch eine hohe Stabilitit des
Aufbaus gegeniiber dueren Einfliissen erforderlich. Diese Charaktermerkmale werden

im Folgenden untersucht.
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4.1.1. Auflésungsvermogen

Das axiale und laterale Auflosungsvermogen ist ein wesentliches Merkmal eines jeden
Mikroskops. Dieser ODMR-Messplatz befindet sich an Luft, was den Einsatz eines Olim-
mersionsobjektivs ermoglicht. Dieses besitzt eine numerische Apertur von NA = 1,4.
Wie in Kapitel 2.3 beschrieben, fiihrt eine hohere numerische Apertur zu einem bes-
seren Auflosungsvermdogen, sodass nach den Gleichungen 2.17 und 2.18 theoretisch ei-
ne laterale beziehungsweise axiale Auflésung von Azipeo ~ 196,9 nm beziehungsweise
Aziheo ~ 511,3 nm erreicht werden kann. Dieser Berechnung wird eine Anregungs-
wellenldnge von A\, = 532 nm und eine detektierte Wellenldnge von Aepy = 800 nm

zugrunde gelegt.

Die Bestimmung geschieht durch einen Tiefenscan an einem NV-Zentrum und einer late-
ralen Aufnahme am axialen Ort des NV-Zentrums. Das bedeutet, dass in vorgegebenen
Absténden entlang der axialen Komponente (2-Achse) Bilder eines NV-Zentrums in der
lateralen Ebene aufgenommen wird. Bei jedem dieser Bilder wird ein zweidimensiona-
ler GauB-Fit durchgefiihrt und die Amplitude gegen die z-Achse aufgetragen. An diese
Werte wird wieder eine Gaufl-Funktion gefittet. Aus diesem Fit ldsst sich die axiale Auf-
l6sung nach dem Rayleigh-Kriterium als das 1, 18-fache der Halbwertsbreite bestimmen.
Die Abbildung 4.2 zeigt die bestimmten Amplituden der Aufnahmen aufgetragen gegen
die z-Achsenposition. Durch eine weitere Messung in der lateralen Ebene an der Stel-
le des Maximums der Fluoreszenzintensitit in axialer Richtung, lasst sich die laterale
Auflésung bestimmen. Diese Aufnahme ist in Abbildung 4.3 zusammen mit der gefitte-
ten Funktion zusehen. Es sei anzumerken, dass die maximale Z#ihlrate aus Abbildung
4.2 etwas niedriger liegt, als die maximale Zéhlrate der Aufnahme aus Abbildung 4.3.
Die liegt hauptséchlich an der starken Amplitudenschwankung des Anregungslasers, da

diese vor den Messungen auf die Séttigungsleitung von circa 320 pW eingestellt ist.
Es ergeben sich die laterale und axiale Auflosungen von

Ar = (314,6 £0,7) nm und (4.1)
Az = (1165,0 = 26,8) nm. (4.2)

Diese Werte weichen um knapp 60 % beziehungsweise 128 % von der theoretisch mog-
lichen Auflosung des konfokalen Mikroskops ab. Zu einer derart groflen Abweichung
konnen einige Faktoren beitragen. Die nicht perfekte Einkopplung in das Objektiv be-

wirkt einen nicht optimalen Fokus. Zudem fithren minimale Fehler bei der Justage der
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Abbildung 4.2.: Die Daten (blau) stellen die gefitteten Amplituden der Fluoreszenzinten-
sitét der Einzelaufnahmen gegeniiber der absoluten axialen Position z
dar. Aus der Halbwertsbreite des GauB-Fits (rot) lésst sich auf die axiale
Auflésung des Mikroskops schlielen.

Linsen und der Lochblende vor der APD zu groien Auflésungseinbuflen. Steht die Loch-
blende lateral nicht ideal im Fokus der ersten Linse wird ein Teil der Fluoreszenz nicht
detektiert. Diese Positionierung ist jedoch einfacher zu bewerkstelligen, als die Einstel-
lung der optimalen Position in axialer Richtung, da hier das Fluoreszenzsignal nicht
sehr empfindlich auf Anderungen reagiert. Des Weiteren ist die Ausrichtung der Loch-
blende ein sukzessiver Prozess, der durch eine stabilere Befestigung, vielleicht sogar
auf einem motorisierten Verschiebetisch, erleichtert wiirde. Ebenso kann eine Multimo-
denfaser (MMF) zu einer Steigerung der registrierten Fluoreszenz und damit zu einer
Verbesserung der Auflosung fithren. Wird die Linse hinter der Lochblende nicht per-
fekt justiert, so sammelt sie das Licht nicht optimal auf und kann es nicht perfekt
auf den empfindlichen Bereich der APD fokussieren. Allgemein muss fiir dauerhaft ho-
her auflésende Mikroskopie die Stabilitdt des Detektionswegs erhoht werden, um eine
schnelle Dejustage der Komponenten zu vermeiden. Dafiir spricht, dass mit dem selben
Aufbau bereits eine laterale Auflosung von (264,2 + 2,0) nm gemessen wurde, ohne
die axiale Position zuvor zu bestimmen. Das zeigt, dass eine optimale Ausrichtung zu

einer noch besseren Auflosung fithren kann, die sich jedoch mit der Zeit wieder ver-
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Abbildung 4.3.: Oben: gemessene Zihlrate der Fluoreszenz bei Scannen der lateralen
Ebene (xy-Ebene) an axialer Position mit maximaler Z&hlrate; unten:
dieselben Messwerte, zusammen mit der Fitfunktion aus deren Halb-
wertsbreite sich die laterale Auflésung ergibt. Hier ist eine sehr gute
Ubereinstimmung zu erkennen.

schlechtert. Da die erreichte Auflosung fiir das Auffinden und die Detektion optischer
Resonanz von NV-Zentren vollig ausreicht, konnte der Schwerpunkt dieser Arbeit, das

Errichten eines ODMR-Messplatzes weiter verfolgt werden. Zukiinftig muss jedoch ei-
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ne drastische Verbesserung des Auflésungsvermogens, vor Allem im Hinblick auf die
Detektion zuvor implantierter NV-Zentren, erfolgen. Dafiir ist es jedoch notwendig ei-
ne Auflésung unterhalb des Beugungslimits zu erreichen, um auch noch Farbzentren
mit wenigen Nanometern Abstand auflésen zu koénnen. Hierfiir kann das in [Woll2]
bereits am Vakuum-Setup verwendete GSD-Verfahren am ODMR-Messplatz eingesetzt

werden.

4.1.2. Detektionseffizienz und Sattigungsverhalten

Ein weiteres Merkmal eines Fluoreszenzmikroskops ist die Detektionseffizienz. Bei NV-
Zentren in Festkdrperimmersionslinsen (solid immersion lens, SIL) wurde bereits eine
Sattigungsstreurate von 1,0 w gemessen [JGRT14]. Hier wurde direkt aus dem
Diamanten eine kleine Linse herausgearbeitet, bei der sich mittig ein NV-Zentrum be-
findet. Damit kann der Raumwinkel, aus dem die Fluoreszenz gemessen wird, vergroflert

werden.

Um die Sattigungsstreurate des in der Arbeit errichteten Aufbaus zu bestimmen, wird

jeweils bei den vier in Abbildung 4.4

markierten NV-Zentren oder Anhéufungen solcher die maximale Fluoreszenzintensitét
in Abhéngigkeit von der anregenden Laserleistung bestimmt. Zur Bestimmung dieser
Intensitit kann wieder der zweidimensionale GauB-Fit an einer lateralen Aufnahme eines
Farbzentrums herangezogen werden. Handelt es bei dem mikroskopierten Objekt nicht
um zum Beispiel Dreck, sondern um einen oder mehrere Einzelphotonenemitter, wie
das NV-Zentrum einer ist, so ist zu hoheren Laserleitungen ein sidttigendes Verhalten

der Fluoreszenzintensitiat gemaf

P/Ps
I(P)=I]———
( ) 1+P/PS

(4.3)
erkennbar. Dabei ist P die Pumpleistung, gemessen direkt vor dem Objektiv, I, die
Sattigungszdhlrate und Pg die Séttigungsleistung. Die Séttigungsleistung ist diejeni-
ge Laserleistung, bei der die Hilfte der Sattigungszéhlrate erreicht ist. Die Fluores-
zenzintensitéit des Untergrunds sollte hingegen kein Sattigungsverhalten, sondern einen
linearen Verlauf zeigen. Wie in Abbildung 4.5 zu sehen, handelt es sich mit grofler
Wahrscheinlichkeit bei den vier markierten helleren Fluoreszenzstellen aus Abbildung

4.4 um einzelne NV-Zentren. Dies ist anzunehmen, da sich die Pumpleistungen (siche
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4.1. Mikroskopie

Abbildung 4.4.: Laterale Aufnahme der Grofie 9,9 pm x 12,5 pm mit einer Auflosung
von 50 nm pro Pixel mit vier markierten NV-Zentren zur Identifikati-
on bei durchgefithrten Messungen. Dunkelblau bedeutet wenig und rot
viel Fluoreszenz. Weifle Bereiche stellen so viel Fluoreszenz dar, dass sie
auflerhalb der Farbskalierung liegt.

Tabelle 4.1) im Vergleich zur Verwendung des selben Aufbaus mit dem Objektiv mit
NA = 0,95 in [Weill] stark #hneln. Dort wurde fiir ein einzelnes NV-Zentrum eine
Sattigungsleistung von Ps = (354 4+ 33) pW gemessen. Es fillt jedoch auf, dass die in
Tabelle 4.1 gelisteten Séttigungszéihlraten fast doppelt so hoch liegen, verglichen mit
Io=(58+1) % bei Verwendung des Objektivs mit der N A von 0,95. Dies zeigt
deutlich den Vorteil der héheren N A von 1,4 des Olimmersionsobjektivs, da durch den
gréferen Brechungsindex, bei annihernd gleichem Offnungswinkel, vom Objektiv mehr
Photonen aufgesammelt werden. Es ist bei allen vier NV-Zentren die klare Charakte-
ristik eines Einzelphotonenemitters erkennbar und der Untergrund zeigt wie erwartet
einen linearen Anstieg mit der anregenden Laserleistung. Vor allem der Untergrund des
NV 3 steigt deutlich stérker. Das liegt, wie in Abbildung 4.4 zu sehen, daran, dass sich

dieses nicht in einer so dunklen Umgebung, bezichungsweise einer Umgebung mit ge-
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Abbildung 4.5.: Sittigungsverhalten der detektierten Zidhlraten der vier NV-Zentren
bei Erhohung der anregenden Laserleistung. Die durchgezogenen Linien
zeigen die nach Gleichung 4.3 gefitteten Funktionen. Die gepunkteten
Geraden-Fits zeigen die ansteigende Zahlrate des Untergrunds mit der
Pumpleistung des Lasers ohne Séttigungsverhalten.

ringerem NV-Zentren-Vorkommen, wie die anderen drei NV-Zentren befindet. Aus den
Fits der Daten mit der Gleichung 4.3 ergeben sich die in Tabelle 4.1 gelisteten Werte.

Woiirden sich in einem gerade noch auflésbaren Detektionsvolumen mehrere NV-Zentren
befinden, so wiirde man bei der Messung der Séttigungsstreurate Vielfache der hier
ermittelten Raten messen und koénnte so Riickschliisse auf die Anzahl ziehen. Setzt
man die Séttigungsstreurate wie sie in einer SIL gemessen wurde als das experimentell
maximal Erreichbare, so folgt eine mittlere Effizienz der Detektion von Photonen des
OMDR-Messplatzes von

E = (11,3+0,7) %. (4.4)

Das ist fast das Zweifache der Effizienz von E = (5,8 £0,1) %, die mit dem Objektiv
des Implantationsaufbaus erreicht wurde [Weill]. Die Detektionseffizienz ist durchaus
als realistische einzuschétzen. Ein Grund ist, dass das Objektiv trotz groBerer N A nur

aus ungefihr 30 % des gesamten Raumwinkels Photonen aufsammelt. Auch muss die
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4.1. Mikroskopie

im Datenblatt mit nur circa 50 % angegebene Detektionseffizienz der APD fiir die
Wellenldngen das Emissionsspektrum bedacht werden. Allein aus diesen beiden Werten
ergibt sich eine Detektionswahrscheinlichkeit von F =~ 15 %. Die weiteren 4 % gehen
durch die nicht perfekte Justage aller Komponenten, die nicht perfekt reflektierenden

Spiegel und die nicht perfekt durchléssigen Linsen und Filter verloren.

Ps [pW] I, [kCoSunts]
NV 1| 319429 120 £
NV 2| 354+39 112+ 6
NV 3| 399+ 44 101 +6

NV 4 | 508 £80 119 £ 11

Tabelle 4.1.: Ermittelte Sattigungsleistung und Sattigungsintensitéit der NV-Zentren

4.1.3. Stabilitat des Aufbaus

Die Stabilitét eines Aufbaus gegeniiber &ufleren Einfliissen, wie zum Beispiel der Tempe-
ratur ist neben seiner Auflésung und Detektionseffizienz ebenfalls ein wichtiges Merk-
mal. Hier ist vor allem die Positionsénderung eines NV-Zentrums {iber einen langen
Zeitraum hinweg von Bedeutung. Nach dieser Kenntnis lassen sich Fehler von Lang-
zeitmessungen einschétzen und Mafinahmen zu deren Vermeidung ergreifen. Um ein
Indiz fiir die Stabilitit zu bekommen, wurde {iber einen Zeitraum von zwei Wochen
die laterale und axiale Position von NV 1 ermittelt. Es wurde jeweils eine Messung
am Morgen und eine am Abend durchgefiihrt. Morgens war vor der Messung sowohl
der Laser, als auch die Mikrowelle ausgeschaltet. Abends wurde die Messung direkt
im Anschluss an die letzte ODMR-~Messung getétigt, sodass eventuelle Erwdrmungen
durch permanente Bestrahlung durch den Laser und der Mikrowelle registriert werden
konnen. Dabei ist ein viel grofierer Einfluss durch den Ausfall der Klimaanlage im La-
bor hinzugekommen. Die Temperatur schwankte zwischen Ty ~ 22 °C am Morgen und
circa Tph = 27 °C am Abend, bei zeitweiligen Spitzentemperaturen von T, ~ 30 °C.
Die zwischen nachts und tagsiiber schwankenden Auflentemperaturen, aber auch durch

die Laborgerite verursachte Warme trugen ihren Teil dazu bei.

Im Mittel waren die Positionen um

0T 588 + 333
oyl = 292 £+ 43 nm (4.5)
0z —528 £ 378
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4. Experimente und Ergebnisse

von morgens zu abends verschoben. Allerdings fallen die gemittelten Positionsunter-
schiede noch gering aus, verglichen mit der Differenz aus dem Maximum und Minimum
der absoluten Positionen von jeweils dem kalten Zustand am Morgen und dem warmen
Zustand am Abend. Dies spiegelt auch den grofien Fehler der Werte aus Gleichung 4.5

wieder. Die gemessenen Positionen lagen in einem Bereich von

3443 + 1
1015+ 10 | nm morgens
Lmax — Lmin 926 + 5
max — Ymin = . (46)
Y Y 1886 + 10
e o
max " Ymin 883 +£10 | nm abends
1892 + 29

Diese breite Streuung kann durch etwaige Arbeiten am Tisch, auf dem die Optik aufge-
baut ist, erklirt werden. Die Differenz der mittleren Position zwischen dem kalten und
warmen Zustand kann jedoch durch die Temperaturschwankungen zustande kommen.
Nach einer Erneuerung der Laborklimaanlage lassen sich dieser Sachverhalt und die et-
waige Auswirkung der Warmeentwicklung durch den Laser und die Mikrowelle auf die
Position eines NV-Zentrums genauer verifizieren. Bis dahin ist es bei Messungen, die lan-
ge dauern notwendig, sie in kleinere Abschnitte zu unterteilen und zwischen diesen eine
Refokussierung des NV-Zentrums vorzunehmen. Andernfalls kann es zu Schwankungen
der Fluoreszenzzihlrate aufgrund eines Drifts des Farbzentrums durch den Fokus bis hin

zu einem vollstdndigen Verschwinden des Signals wihrend einer Messung kommen.
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4.2. ODMR

4.2. ODMR

Im vorherigen Kapitel wurde gezeigt, dass das Konfokalmikroskop eine gute Detekti-
onseffizienz fiir die Fluoreszenzphotonen von NV-Zentren besitzt und einzelne Farb-
zentren klar ausfindig machen kann. In diesem Kapitel wird nun untersucht, wie gut
die optische Detektion der magnetischen Resonanz des Elektronenspins durch die Er-
ganzung der Mikrowellenanregung funktioniert. Es werden die Nullfeld-Aufspaltung,
die Zeeman-Aufspaltung in einem externen Magnetfeld und die daraus resultierende
Larmor-Prézession, sowie die Aufspaltung durch das kristalline Spannungsfeld mittels
ODMR-Spektren ermittelt. Zusétzlich werden die Robustheit des ODMR-Messplatzes
beziiglich der Magnetfeldvermessung iiberpriift und geeignete Parameter fiir weitere

Messungen bestimmt.

4.2.1. Nulifeld-Aufspaltung

Die erste optische Detektion magnetischer Resonanz soll die Resonanzfrequenz der Null-
feldaufspaltung des Grundzustands messen. Wie in Kapitel 2.4.1 beschrieben, ist die
Fluoreszenz des NV-Zentrums abhéngig vom magnetischen Unterzustand in dem es
sich befindet. Um diesen Fluoreszenzunterschied zu messen, wird das Farbzentrum kon-
tinuierlich vom Laser der Wellenldinge A = 532 nm in mg = 0 des Grundzustands
gepumpt. Gleichzeitig wird Mikrowelle einer gewissen Frequenz eingestrahlt und die
Fluoreszenzzéhlrate bei dieser Frequenz aufgenommen. So wird ein Frequenzintervall
in vorgegebenen Frequenzschritten durchlaufen und zu jeder Frequenz die Zihlrate be-
stimmt. Wird die Mikrowelle mit einem Ubergang resonant, wird ein Riickgang der
Fluoreszenz von bis zu 30 % detektiert. Jede ODMR-Messung besteht aus direkten
Wiederholungen der beschriebenen Prozedur und anschlieender Mittelung der Zahlra-
ten je Frequenz, bis die Schwankung der Fluoreszenz auflerhalb des Resonanzbereichs
unter circa 5 % liegen. Dadurch fithrt die Intensitéitsschwankung des Lasers nicht un-
mittelbar zu schlechten Messungen. Fiir gewohnliche ODMR-Messungen hat sich bei
diesem Setup eine Messzeit von 5 bis 10 ms pro Frequenz und drei Wiederholungen fiir

ausreichend erwiesen.

Abbildung 4.6 zeigt das Ergebnis einer solchen Messung ohne Magnetfeld. Es ist ein kla-
rer Riickgang der Fluoreszenzzihlrate im Bereich der Nullfeldaufspaltung zu erkennen.

Der Fit durch eine Lorentz-Funktion ergibt wie erwartet einen Riickgang der Z#hlrate
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von (29,442, 7) %. Weiterhin ergibt sich eine Resonanzfrequenz der Nullfeldaufspaltung
aus der Position des Peaks bei (2871,6 £ 0, 3) MHz mit einer Halbwertsbreite des Peaks
von (17,94 1,0) MHz. Eine grolere Anzahl an Wiederholungen eines Messdurchgangs,
sowie eine geringere Mikrowellenleistung konnen den Peak schirfen. Da zum Beispiel
das kristalline Spannungsfeld fiir eine kleine, hier jedoch nicht auflésbare Aufspaltung
sorgt, ist die Linienbreite durch die Relaxationszeit der beiden Uberginge zuziiglich

dieser Aufspaltung begrenzt.
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Abbildung 4.6.: Die OMDR-Messung an NV1 zeigt die Nullfeldaufspaltung und wurde
mit einer Lorentzfunktion (rot) gefittet. Die relative Z&hlrate als Normie-
rung der Zéhlrate auf den Mittelwert der aulerhalb des Peaks liegenden
Zahlrate ist in Abh#ingigkeit von der Mikrowellenfrequenz dargestellt.

4.2.2. Aufspaltung durch das kristalline Spannungsfeld

In 2.2.3 wurde die Aufspaltung durch ein kristallines Spannungsfeld im Diamanten ver-
nachléssigt und £ = 0 gesetzt. Die Abbildung 4.7 zeigt zwei Fluoreszenzminima symme-
trisch um die Nullfeldaufspaltungsfrequenz. Diese Messung wurde ohne ein Magnetfeld
aufgenommen, sodass es sich ausschlieflich um die Aufspaltung durch ein kristallines

Spannungsfeld handelt. Dieses hebt die Entartung des Zustands |2>As, mg = +1) auf.
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Es entsteht eine Differenz von Av = (10,64 + 0,03) MHz zwischen den Ubergiingen
mg = 0 < mg = —1 und mg = 0 < mg = +1. Das bedeutet, dass der Parameter des
kristallinen Spannungsfelds fiir das NV 2 E ~ 10,6 MHz gesetzt werden kann. Dieser
Wert liegt im gewohnlichen Bereich, wie auch aus [Jah12] hervorgeht. Um einen aus-
sagekréftigen Wert fiir das Spannungsfeld zu bekommen, miissen diese Messungen an

mehreren NV-Zentren durchgefiihrt werden.
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Abbildung 4.7.: Die ODMR-~Messung an NV 2 zeigt die symmetrische Aufspaltung um
2,87 GHz durch das kristalline Spannungsfeld des Diamanten. Der
Fit(rot) zeigt zwei Lorentz-Peaks.

4.2.3. Zeeman-Aufspaltung

Ist der in Kapitel 3.2.3 beschriebene Permanentmagnet iiber dem Diamanten platziert
und dieselbe Messung ein zweites Mal durchfiihrt, wird die Zeeman-Aufspaltung des
mg = =+1 Zustands beobachtet. Die Abbildung 4.8 zeigt die Riickginge der Fluo-
reszenz bei den Resonanzfrequenzen der Uberginge mg = 0 < mg = —1 und
mg =0 < mg = +1. Durch den Fit einer doppelten Lorentz-Funktion ergibt sich die
Resonanzfrequenz des ersten Ubergangs bei der Position des Peaks (2769,240,3) MHz
und die des zweiten bei der Position des Peaks (3008,6 + 0,3) MHz. Die Halbwerts-
breiten betragen (11,3 £ 0,9) MHz und (12,7 + 1,0) MHz bei einem Riickgang der
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Fluoreszenzzahlrate von (17,7+2,4) % und (17,8 +2,4) %. Gegeniiber der Halbwerts-
breite des Peaks der Nullfeldaufspaltung sind diese Peaks deutlich schmaler und bis zur
absoluten Grenze der Linienbreite durch die Kohédrenzzeit nur noch durch die Leistung
der Mikrowelle begrenzt. Auch ist zu erkennen, dass der Riickgang der Zihlrate kei-
neswegs mehr bei ungefihr 30 % liegt. Das kann zum einen am Magnetfeld, welches
nicht entlang der NV-Zentren-Achse ausgerichtet ist und damit eine Ddmpfung der Os-
zillation des Ubergangs verursacht, zum anderen an einer eventuell bei dieser Messung
hoheren Laserintensitédt liegen. Die Laserintensitit wurde zu Beginn der Messungen
auf ungefdhr 250 pW eingestellt, doch wurden schon Schwankungen und Spriinge der
Laserintensitdt um bis zu 80 pW beobachtet. Das Magnetfeld, welches am Ort des
NV-Zentrums vorliegt und dessen Winkel zur NV-Achse werden durch die Gleichungen
2.23 und 2.24 berechnet. Es ergibt sich ein Betrag der magnetischen Flussdichte von
(80,4£0,5) Gaufl und ein Winkel von (57,8+£0, 1)°. Daraus resultiert eine magnetische
Flussdichte von B ~ 42,8 Gauf}, die fiir die Aufspaltung von ungefdhr 239,4 MHz
zwischen den Zustdnden mg = —1 und mg = +1 verantwortlich ist. Ist das Magnet-
feld perfekt entlang der Achse des NV-Zentrums ausgerichtet, so spalten die Zusténde
symmetrisch um die Frequenz der Nullfeldaufspaltung auf. Liegt, wie hier, eine ortho-
gonale Magnetfeldkomponente vor, so verschiebt sich die Frequenz, um die symmetrisch

aufgespalten wird.

Fiir eine bessere Auflosung der Linienbreite gibt es die Moglichkeit der gepulsten ODMR-
Messung. Im einfachsten Fall polarisiert der Laser den Zustand des NV-Zentrums in den
Zustand mg = 0, anschliefend wird ein 7-Puls der Mikrowelle einer gewissen Frequenz
eingestrahlt und danach der Fluoreszenzriickgang detektiert. Bei einer Wiederholung
der Messung mittels gepulster ODMR, sollte ein ODMR-Spektrum mit héherer Auf-
16sung herauskommen, sodass zum Beispiel die beiden Peaks aus Abbildung 4.8 eine
weitere Aufspaltung, wie in Kapitel 2.2.4 beschrieben, erfahren. Damit kann unter-
schieden werden, ob das NV-Zentrum aus der Fehlstelle und N oder '®N besteht.
Fiir die gepulste ODMR-Messung ist jedoch die Kenntnis der Rabifrequenz nétig, um
daraus die Lénge des m-Pulses zu bestimmen. Wie in Kapitel 3.2 beschrieben, erlaubt
das vorhandene Setup eine solche Messung nicht, da hierzu eine Automatisierung der

zeitaufgelosten Messung der Fluoreszenz notig ist.

Um die Gleichungen 2.23 und 2.24 zur Berechnung der magnetischen Flussdichte und
deren Winkel zur NV-Achse aus den Resonanzfrequenzen der Uberginge mg = 0

mg = —1 und mg = 0 < mg = +1 zu iiberpriifen, wird der Permanentmagnet in
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Abbildung 4.8.: Die OMDR-Messung an NV1 zeigt die Zeeman-Aufspaltung und wurde
mit einer doppelten Lorentz-Funktion (rot) gefittet. Die relative Zahlrate
ist in Abhéngigkeit von der Mikrowellenfrequenz dargestellt.

beliebige Positionen gebracht und jeweils die ESR gemessen. Mit den beiden Resonanz-
frequenzen der ODMR-Spektren wird nach den Gleichungen 2.23 und 2.24 die parallele
Komponente der magnetischen Flussdichte bestimmt und gegen die Frequenzdifferenz
der Resonanzen aufgetragen. Wie in Abbildung 2.5 dargestellt, ist durch die Zeeman-
Aufspaltung ein linearer Zusammenhang zwischen der Aufspaltungsfrequenz und der
magnetischen Flussdichte zu erwarten. Die Aufspaltungsfrequenz entspricht dabei dem
Doppelten der Larmor-Frequenz des Elektronenspins. Die Abbildung 4.9 zeigt die Auf-
spaltungsfrequenz in Abhéngigkeit von den aus den Messungen errechneten Werten
fiir die magnetische Flussdichte. Aus dem Geradenfit ergibt sich eine Nullfeldaufspal-
tung von (0,58 0, 19) MHz, welche sich durch ein kristallines Spannungsfeld erkliren
lasst. Um diesen Sachverhalt genauer zu ergriinden, bedarf es einer hoher aufgelosten
Messung im Bereich sehr kleiner bis verschwindender Magnetfelder, da aus einer sehr
kleinen Aufspaltung ein Uberlapp der Peaks der zwei Resonanzfrequenzen folgt. Hier
wird der Fit durch eine Lorentz-Funktion der Frequenzen erschwert und ab einem gewis-

sen, sehr kleinen Magnetfeld sind die zwei Peaks nicht mehr als solche zu identifizieren.
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Zur Erinnerung sei erwdhnt, dass der Peak der Nullfeldaufspaltung eine deutlich grofie-
re Halbwertsbreite als die Einzelpeaks bei deutlicher Zeeman-Aufspaltung besitzt. Der

Geradenfit ergibt weiter eine Geradensteigung von (5,585 4 0,004) gg{é welche hal-

biert, zwar nicht im Rahmen des Fehlers, doch mit der geringen Abweichung von 0,3 %

mit dem gyromagnetischen Verhiltnis v, =~ 2, 8&}1{1% des Elektrons iibereinstimmt. Da

hier die Larmor-Préazession des Elektronenspins gemessen und der Proportionalitétsfak-
tor zwischen Larmor-Frequenz und Magnetfeld verifiziert wird, kénnen die Gleichungen
2.23 und 2.24 weiterhin zur Berechnung des magnetischen Flusses und dessen Winkel

zur NV-Achse herangezogen werden.
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Abbildung 4.9.: Aus den ODMR-Messungen errechnete Parallelkomponenten der ma-

gnetischen Flussdichte aufgetragen gegen die Aufspaltungsfrequenz zwi-

schen den Zustéinden mg = —1 und mg = +1. Der Geradenfit (rot)

verdeutlicht nochmals den linearen Zusammenhang. Die Fehler sind so
gering, dass die Fehlerbalken nur ansatzweise zu erkennen sind.

Noch genauer liefle sich der Zusammenhang zwischen magnetischer Flussdichte und
Larmor-Frequenz messen, in dem eine orthogonale Komponente des Magnetfelds ver-
mieden wird. Doch das sukzessive Verfahren zur Einstellung des Magnetfelds erlaubt es
kaum in vertretbarem Zeitaufwand eine gewiinschte Feldstéirke mit ausschliefilich par-

alleler Komponente einzustellen. Jede kleine manuelle Positionsénderung des Magneten
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durch den XYZ-Mikrometerverschiebetisch bewirkt eine teilweise enorme Anderung des
Winkels und der Feldstérke. Nach jeder Positionsédnderung muss ein ODMR aufgenom-
men und daraus die entsprechende Flussdichte und dessen Ausrichtung errechnet wer-
den. Eine automatische Positionierung des Magneten, oder der entworfene Elektroma-
gnet kénnen zusammen mit einem direkten Lorentz-Fit an den aufgenommenen ODMR-
Spektren eine deutlich schnellere Ausrichtung bewirken. Dazu sollte jedoch ebenfalls die
Dauer einer ODMR~Aufnahme verkiirzt werden. Diese Zeit einer Aufnahme ergibt sich
aus der notwendige Messdauer der Fluoreszenzzihlrate bei einer Mikrowellenfrequenz
von 5 — 10 ms, der 1000 fache Wiederholung fiir ein entsprechend genaues Frequenz-
spektrum und der mindestens dreimaligen Wiederholung dieser Messung zusammen mit
den Reaktionszeiten des Mikrowellensignalgenerators beziehungsweise seiner Kommu-
nikation zu einigen Minuten. Wie jedoch in der Theorie erwihnt, ist im Bereich kleiner

Magnetfelder keine perfekte Ausrichtung parallel zur NV-Symmetrieachse notwendig.

Durch die bisherige Moglichkeit der Bestimmung der Resonanzfrequenzen auf wenige
Megahertz genau, kann mit dem aktuellen Aufbau ein vorhandenes Magnetfeld auf
wenige Gaufl genau bestimmt werden. Um die Auflésung des Magnetfelds drastisch
zu verbessern, kann die Genauigkeit der Messungen durch die Verwendung gepulster
ODMR-Messungen erhoht werden. Gepulste Messungen, wie die des Spin-Echos lassen

schliefllich eine noch genauere Bestimmung des Magnetfelds zu.

4.2.4. Magnetfeldvermessung

Nachdem die Zuverlassigkeit der ODMR-Messung beziiglich der Bestimmung des Ma-
gnetfelds gezeigt wurde, soll nun das Magnetfeld des Permanentmagneten rdumlich
vermessen werden. Fiir reproduzierbare Ergebnisse ist der XYZ-Verschiebetisch, der
aus drei manuellen Positionierern mittels Mikrometerschraube besteht, auf Anschlag
an einige Winkel neben dem Mikroskoptisch befestigt. Die Position wird so gewahlt,
dass sich der am Verschiebetisch befindliche Permanentmagnet mittig oberhalb des
Diamanten befindet und die Mikrometerschrauben, die einen Stellweg von 25 mm auf-
weisen, bei circa 12,5 mm stehen. Die x-Achse wird parallel zum koplanaren Streifen,
entgegen der Leitungsrichtung gewéihlt. Entlang dieser Achse verlduft auch die lingere
Seite des Magneten. Die y-Achse befindet sich ebenfalls in der Ebene des koplana-
ren Leiters orthogonal zur z-Achse entgegen der Blickrichtung von rechts unten nach
links oben in Abbildung 3.3. Die z-Achse verlduft senkrecht nach unten. Es werden

jeweils eine Ebene bei z = 0 mm, 12,5 mm und 25 mm in 5 mm Schritten in z-, sowie
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4. Experimente und Ergebnisse

in y-Richtung abgerastert und an jeder Position eine ODMR-Messung mit 10 Wie-
derholungen eines Frequenzintervalldurchlaufs durchgefiihrt. Die maximale z-Position
entspricht einem ungefadhren Abstand des Magneten von 25 mm zum Wellenleiter. Da
dieser Abstand nur sehr ungenau bestimmt werden kann, wird im Folgenden der Fehler
der Mikrometerstellschrauben von 1 pm nicht berticksichtigt. Ist der minimale Abstand
25 mm, so befinden sich die drei Ebene in einem Abstand von circa 25, 37,5 und
50 mm vom Magneten. Mit Hilfe der Gleichungen 2.23 und 2.24 wird aus jeder Mes-
sung die magnetische Flussdichte am Ort des NV-Zentrum bestimmt und gegen ihre z-
und y-Komponenten aufgetragen. So entstehen die drei in Abbildung 4.10 dargestellten
Plots. Es ist deutlich zu erkennen, dass sich die magnetische Flussdichte bei Annéhe-
rung an das NV-Zentrum erhoht. Dies geschieht jedoch nicht linear. Werden die Werte
der magnetischen Flussdichte entlang der parallel zur z-Achse verlaufenden Geraden
bei x, y = 10 mm gegen den Abstand r zum Wellenleiter aufgetragen, kann durch ein
Fit mit dem Bestimmtheitsma8l von R? ~ 0.999 die %-Abhéingigkeit der magnetischen
Flussdichte gezeigt werden. In groflerer Entfernung scheint die magnetische Flussdichte
in der Ebene iiberall fast gleich zu sein. In der Abbildung 4.10 ist im mittleren Plot zur
positiven y-Achse eine Abschwichung des Magnetfelds zu erahnen. Der unterste Plot
zeigt deutlich ein hoheres Magnetfeld in der Mitte des y-Achsenintervalls verglichen
mit den Werten bei 0 mm beziehungsweise 25 mm. Entlang der x-Komponente scheint
sich das Magnetfeld kaum zu dndern. Dieses Verhalten ist durch die Asymmetrie des
Magneten zu erkliaren. Dieser besitzt eine schmale und eine breite Seite. Wahrend das
Magnetfeld entlang der breiten Seite in einem grofieren Bereich eine gleiche Flussdichte
aufweisen sollte, so miisste diese entlang der schmalen Seite deutlich schneller zu den
Seiten hin abfallen. Da der Magnet mit seiner breiten Seite parallel zur xz-Achse und
mit seiner schmalen parallel zur y-Achse ausgerichtet ist, spiegelt sich die Erwartung in

den Messwerten wieder.

Fiir eine exakte Vermessung des Permanentmagneten miissen deutlich mehr Ebenen
mit jeweils mehr Messpunkten aufgenommen werden. Gerade in der vom NV-Zentrum
entferntesten Messebene kénnen Schwankungen in den Messwerten, durch eine feinere
Abrasterung entweder als Messfehler, oder als eine Anomalie der sonst gleichméfig
verlaufenden Feldlinien enttarnt werden. Zudem kann durch einen gréfleren Stellweg
und das Miteinbeziehen des Winkels das Magnetfeld in einem gewissen Raumvolumen

rekonstruiert werden.
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100 =
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Abbildung 4.10.: Magnetische Flussdichte, gemessen in der zy-Ebene, oben: im Abstand
von circa 50 mm, mittig: im Abstand von circa 37,5 mm, unten: im
Abstand von circa 25 mm zum Wellenleiter.

4.2.5. Charakterisierung der ODMR-Spektroskopie

Zwei grundlegende Parameter, die bei jeder ODMR-Messung festgelegt werden miissen,
sind die anregende Laserleistung vor dem Objektiv und die Mikrowellenleistung, die am
Mikrowellensignalgenerator eingestellt wird. Es ist zu erwarten, dass es jeweils einen
optimalen Wert oder Bereich gibt, sodass der Kontrast des ODMR-Spektrums maximal
und die Linienbreite der einzelnen Peaks minimal werden. Der Kontrast eines Spektrums

sollte bei immer gleicher Mikrowellenleistung von einer sehr geringen Laserleistung bis
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4. Experimente und Ergebnisse

zu einem gewissen Wert ansteigen.

Wird die Laserleistung von einem sehr geringen Wert im Bereich weniger 10 pW er-
hoht, so sollte sich die Fluoreszenzzahlrate des NV-Zentrums langsame von dem Un-
tergrund, den das Mikroskop auch ohne anregendes Licht detektiert, abheben. Somit
sollte es auch zu einer Kontrastverbesserung kommen. Dieser Untergrund sollte eigent-
lich so gering wie moglich gehalten werden, doch kann er nicht vermieden werden. Die
Zahlrate, je nachdem, ob im Labor im Dunkeln gearbeitet wird, oder nicht und wie
viele andere Lichtquellen gerade aktiv sind, lassen sich Z&hlraten von 0,1 bis 2 %
messen. Dieses Verhalten ist bereits bei der Mikroskopie zusehen. Nachdem sich die
Fluoreszenzzahlrate deutlich von diesem Untergrund abhebt, gibt es, wie ebenfalls in
der Mikroskopie, eine Anregungsleistung, bei dem der grofite Kontrast von Fluoreszenz
des NV-Zentrums zur Hintergrundfluoreszenz auftritt. Bei der Mikroskopie liegt der
Wert der optimalen Anregungsleistung bei der Séttigungsleistung Ps, siehe Kapitel 4.1.
Fiir die ODMR-Spektren kann man #hnliches Verhalten erwarten, da hier sowohl der
Kontrast zwischen NV-Fluoreszenz zur Hintergrundfluoreszenz, als auch der Fluores-
zenzriickgang bei Resonanzfrequenz zum Kontrast des ODMR-Spektrums beitréigt. Ab
diesem Wert sollte der Kontrast schlieflich durch das schlechter werdende Verhéltnis
aus Fluoreszenz und Hintergrundfluoreszenz zuriickgehen. Fiir die Linienbreite wird ex-
akt dasselbe erwartet, auch hier wird es einen optimalen Wert geben, ab dem die Breite

grofler wird.

Der Kontrast und die Linienbreite bei Variation der Laserleistung und gleichbleibender
Mikrowellenleistung ist in Abbildung 4.11 zusehen. Fiir diese Messung an NV 1 wird die
Entartung des mg 41 Zustands aufgehoben, sodass zwei klar getrennte Peaks erkennbar

sind.

Es wird deutlich, dass die geschilderten Erwartungen erfiillt werden. Es ist ein leichter
Anstieg des Kontrasts bis zu einer Laserleistung von ungefihr 200 ptW erkennbar, die
jedoch unterhalb der Sattigungsleitung liegt. Ab diesem Wert sinkt der Kontrast. Dass
der Kontrast nicht die vollen 30 % erreicht, kann zum einen an der zu hohen, oder zu
niedrigen Mikrowellenleistung von —15 dBm am Signalgenerator und zum anderen am
nicht perfekt ausgerichteten Magnetfeld liegen. Die Halbwertsbreite wird mit steigender
Laserleistung ebenfalls grofier, wobei die Linienbreite des Ubergangs mit der geringeren
Resonanzfrequenz ab 1 mW eher konstant bleibt und die des hoherfrequenten Ubergangs

zunehmend breiter wird.
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Abbildung 4.11.: Oben: Kontrast der Peaks der ODMR-Spektren, unten: Linienbreite der
Peaks bei den Positionen (2769,0+1,0) MHZ (blau) und (3006, 5+0, 7)
MHZ (rot) in Abhéngigkeit von der anregenden Laserleistung, gemessen
direkt vor dem Objektiv.
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Wird eine konstante Laserleistung gew&hlt und die Mikrowellenleistung erhoht, sollte
bis zu einem gewissen Wert eine Verbesserung des Kontrasts auftreten. Aus einer gerin-
gen Mikrowellenleistung resultiert nur eine geringe Pumprate, die das NV-Zentrum in
den dunklen Zustand bringt. Mit ihrem Anstieg sollte auch die Pumprate bis zu einem
Maximum ansteigen. Ab dieser Rate ist keine Kontrastverbesserung moglich, da, wie in
Kapitel 2.2.3 beschrieben, die Wahrscheinlichkeit in den dunklen Zustand iiberzugehen
auf theoretisch 30 % begrenzt ist. Durch die Erhohung der Mikrowellenleistung ist also
keine Kontrasterhthung zu erwarten. Allerdings kann es bei groflen Mikrowellenleis-
tungen, je nach Dauer der Einstrahlung, zu einer Erwarmung der Probe und somit zu
einem Drift des NV-Zentrums aus dem Fokus kommen. Dies hitte dann durchaus eine
Verschlechterung des Kontrasts zur Folge. Die Linienbreite der Peaks sollte, wie bereits
in 2.4.4 erwiahnt, bei sehr geringer Mikrowellenleistung gering sein und zu groéfleren
Leistungen breiter werden. Die unterste Grenze ist durch die Kohédrenzzeit gegeben. Ab
dem Riickgang des Kontrasts durch Drifts des NV-Zentrums wird schliellich auch die

Halbwertsbreite weiter steigen.

Der Kontrast und die Linienbreite bei Verdnderung der Mikrowellenleistung am Signal-
generator und gleichbleibender Laserleistung von ungefahr 250 pW ist in Abbildung 4.12
zusehen. Die Messung verlauft analog zu derjenigen, bei der die Laserleistung variiert

und die Mikrowellenleistung konstant gehalten wird.

Auch hier erfiillen die Messwerte die Erwartungen, aufler, dass auch hier kein 30 %-iger
Kontrast erreicht wurde. Wieder wird die Misausrichtung des Magnetfelds die Ursache
sein. Der Kontrast nimmt bis zu einer Mikrowellenleistung von —12 dBm stetig zu und
fallt dann wieder ab. Ab einer Leistung von —9 dBm wird das Spektrum so verzerrt, dass
kein Peak mehr zu erkennen ist. Ursachen kénnen der Drift des NV-Zentrums durch die
Erwérmung, wie auch bei einer solchen Leistung zum Tragen kommende Reflexionen im
Wellenleiter sein. Dass es sich nicht nur um einen Erwdrmungsdrift handeln kann, wird
bei Betrachtung der Halbwertsbreite fiir hohere Mikrowellenleistungen deutlich. Die re-
lative Fluoreszenzzéahlrate sinkt bei grofieren Leistungen im Bereich hohere Frequenzen,
dadurch wird auch zuerst die Linienbreite der hoherfrequenten Resonanz breiter. In Ka-
pitel 3.2.2 sind mehrere Moglichkeiten zur Vermeidung solcher Reflexionen und einer

Reduzierung der Erwdrmung des System beschrieben.

Nun lédsst sich noch eine untere Grenze der Kohérenzzeit T aus der Abhéngigkeit
der Halbwertsbreite von der Mikrowellenleistung bestimmen. Hierzu wird die Mikro-

wellenleistungsskala linearisiert, indem sie in die Einheit Milliwatt umgerechnet wird.

76



4.2. ODMR

o
w

0.25

0.2C

0.15

0.1C

0.05

relative Fluoreszenzriickgang bei Resonanzfreq

0.0%, _18 ~16 “14 “12 ~10

MW -Leistung vor VerstarkungdBm]

20 H{
15 * }
1%”;11%”1*

Halbwertsbreitd MHz]

=20 18 ~16 ~14 “12 10
MW -Leistung vor VerstarkungdBm]

Abbildung 4.12.: Oben: Kontrast der Peaks der ODMR-Spektren, unten: Linienbrei-
te der Peaks bei den Positionen (2769,0 £ 1,0) MHZ(blau) und
(3006,5 + 0,7) MHZ (rot) in Abhéngigkeit von der Mikrowellenleis-
tung am Signalgenerator.
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Weiterhin wird die Verstdrkung von circa 45 dB des Mikrowellenverstiarkers mitbe-
riicksichtigt. AnschlieBend wird die Mikrowellenleistung durch einen Geradenfit linear
auf eine verschwindende Mikrowellenleistung extrapoliert. Dies ergibt fiir die kleinere
Resonanzfrequenz mit einem Bestimmtheitsmaf von R? = 0.994 die Linienbreite des
Ubergangs unter gegebenen Bedingungen von Av; = (8,3 +0,4) MHz. Nach [ABL*09]
lisst sich daraus die transversale Relaxationszeit mit Ty = (rAv)~! bestimmen. Es
resultiert eine Relaxationszeit von 75 > (38,5 + 1,8) ns. Fiir die groflere Resonanzfre-
quenz ergibt sich mit ebenfalls R? = 0.994 eine Linienbreite von Avy = (7,040, 4) MHz,
was zu einer Kohérenzzeit von T3 > (45,5 + 2,6) ns fithrt. In Kapitel 2.4.4 wurde be-
reits erwéhnt, dass die Kohérenzzeit T3 fiir natiirliche Diamanten im Bereich weniger
Nanosekunden liegt. Die vorliegende Probe ist zwar nicht natiirlichen Ursprungs, doch
wurde sehr viel Stickstoff implantiert, sodass der hier bestimmte Wert der Relaxati-
onszeit durchaus realistisch ist. Auch Messungen aus [ABL109] lassen darauf schlie-
Ben. Das bedeutet auch, dass das Auflosungsvermogen der ODMR-Messungen nicht
allein technisch bedingt ist, sondern stark von der Reinheit der Diamantprobe abhéngt.
Zudem erkléart dieser Sachverhalt, warum es bei diesem Diamanten mit cw-ODMR-
Messungen nicht moglich ist, eine weitere Aufspaltung des mg = —1 und mg = +1
in eine Duplett oder Triplett-Struktur zur Unterscheidung des am NV-Zentrum be-
teiligten Stickstoffs (1N oder N) zu beobachten. Um die Hyperfeinwechselwirkung
mittels cw-ODMR, zu erméglichen, ist eine Auflésung der ODMR-Spektren von we-
niger als Av = 1 MHz notwendig. Hierzu miissen die spektroskopierten NV-Zentren
eine transversale Relaxationszeit von Ty < (7 Av)~! = 31,8 ps aufweisen. Das keine
Gleichheit fiir ODMR-Messungen gilt, liegt an der Linienverbreiterung durch eine nicht

verschwindende Mikrowellenleistung.

4.3. Gepulste Messungen

Die cw-ODMR ermoglicht die spektroskopische Untersuchung der Zusténde eines NV-
Zentrums. Thr sind jedoch durch die natiirliche Linienbreite Grenzen gesetzt. Um ein
NV-Zentrum und dessen Umgebung genauer zu charakterisieren, konnen gepulste Mes-
sungen durchgefiihrt werden. Sie erméglichen die gezielte Manipulation und Auslese von
Zustidnden. Allgemein wird bei einer solchen Messung der Zustand des NV-Zentrums
in mg = 0 des Triplett-Grundzustands initialisiert. Dann wird durch Mikrowellenein-

strahlung der Zustand manipuliert und anschliefend ausgelesen. Die Initialisierung ge-
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4.3. Gepulste Messungen

schieht durch nicht resonante Anregung des Grundzustands A, mit der Wellenléinge
A = 523 nm in die phononischen Seitenbinder des angeregten Zustands 3Es und an-
schlieBender schneller Relaxation in >E5. Von dort gibt es zwei Zerfallsmoglichkeiten.
Durch Aussendung eines Fluoreszenzphotons kann der Zustand mit einer Lebensdauer
von etwa 12 ns [CTJ83] direkt, oder iiber die metastabilen Zustédnde mit einer Le-
bensdauer von circa 220 ns [AJBB10] in den Grundzustand mit mg = 0 iibergehen.
Nach einigen Anregungszyklen ist das NV-Zentrum mit hoher Wahrscheinlichkeit in
|42, mg = 0) polarisiert. Anders, als bei der cw-ODMR ist bei gepulsten Messun-
gen fiir die Zustandsauslese eine hohere Zeitauflosung der Fluoreszenzdetektion notig.
Da nach der Anregung des |>4s, mg = +1) die Riickkehr aus [3Fs, mg = +1) in den
Grundzustand [3Ag, mg = 0) linger dauert, als die Riickkehr in den Grundzustand
|2As, mg = 0) aus [2E3, mg = 0) nach der Anregung aus [3E3, mg = 0), lisst sich der

Zustand, wie in Abbildung 4.13 zu sehen, unterscheiden.
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Abbildung 4.13.: Durch die zeitabhéngige Fluoreszenzintensitét in arbitraren Einheiten
(arbitrary units, a.u.) kann in der Auslese zwischen den Spinzustinden
mg = £1 (rot) und mg = 0 (blau) unterschieden werden.

Die Fluoreszenzintensitit wird {iber die ersten 500 ns integriert und mit der Integration
iiber die nachfolgenden 500 ns verglichen. Aus Kapitel 4.1 ist bekannt, dass die Ziahl-
rate bei Anregung mit der Séttigungsleistung eines einzelnen NV-Zentrums bei circa

40 @ liegt. Daraus werden bei einmaliger Messung des Zustands innerhalb der ers-
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ten 500 ns des Auslesepulses ungefidhr 0,02 Photonen detektiert. Um eine zuverléssige
Zustandsanalyse zu erméglichen, wird deshalb dieselbe Messung zwischen 10° und 103
Mal wiederholt.

4.3.1. Rabioszillation

Die einfachste gepulste Messung ist die Messung der Rabioszillation zwischen dem

mg = 0 und einem der mg = +1 Spinzustidnde. In Abbildung 4.14 ist die nétige Puls-

Laser . MW Laser

"t

Abbildung 4.14.: Der Laserpuls (griin) polarisiert in den Zustand mg = 0. der Mikrowel-
lenpuls (blau) treibt die Rabioszillation und der zweite Laserpuls liest
den Zustand aus.

sequenz schematisch dargestellt. Ein im Allgemeinen 1 ps Laserpuls dient der Initiali-
sierung im Grundzustand mg = 0. Es folgt ein resonanter Mikrowellenpuls der Lange
7, der den Zustand um die Pulsfliche A = Q 7 mit der Rabifrequenz €2 um die u-Achse
der Bloch-Kugel dreht. Der anschliefende Laserpuls der Linge 1 ps liest den Zustand,
wie oben beschrieben aus. Wiederholt man diese Sequenz fiir unterschiedliche Mikrowel-
lenpulsldngen, so kann Rabioszillation gemessen werden. Die Abbildung 4.15 zeigt eine
solche, an NV 2 durchgefiithrte Messung. Das Qubit dieser Messung besteht aus dem
Zustand mg = 0 und mg = +1 mit einer Resonanzfrequenz von (3010,0 + 6,8) MHz.
Die Mikrowellenleistung am Signalgenerator belduft sich auf —5 dBm. Da es sich wie in
Kapitel 2.4.2 beschrieben um eine exponentiell geddmpfte Oszillation handelt, wurden

die Messdaten mit der Funktion
f(t) = Acos2rvt+¢)e /T +b (4.7)

gefittet. Es ergeben sich die Fitparameter A = 0, 144+0,008, v = (9,278+0,036) MHz,
¢ = (0,567 = 0,055) rad, 74 = (399,0 = 36,9) ns und b = (0,885 = 0,002). Somit folgt

die Rabifrequenz von

Q = 27(9,278 +0,036) MHz. (4.8)
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Innerhalb der Zerfallszeit 74, in der die Anfangsamplitude A auf é—tel abfillt, wer-
den bei der Rabifrequenz 2 drei komplette Oszillationen vollfiihrt. Da es sich um kei-
nen hochreinen Diamanten handelt, ldsst sich der schnelle Abfall des Signals auf kurz
anzunehmenden Relaxationszeiten zuriickfithren. Dazu kénnen ebenfalls ein nicht per-
fekt ausgerichtetes Magnetfeld und Amplitudenschwankungen der Mikrowelle beitragen.
Dennoch kann eine klare Rabioszillation iiber mehr als drei Periodendauern beobach-
tet werden. Mit der Kenntnis der Rabifrequenz lidsst sich die Dauer eines w- bezie-
hungsweise §-Pulses bestimmen, die fiir weitere Messungen, wie die Ramsey-Messungen
und das Spin-Echo vonnéten ist. Unter gegebenen Bedingungen dauert ein F-Puls

Trj2 = (26,9£0,1) ns.
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Abbildung 4.15.: Rabioszillation zwischen dem mg = 0 und dem mg = +1 Zustand
mit der Rabifrequenz Q = 27 (9,278 £+ 0,036) MHz. Aufgetragen ist
die relative Fluoreszenz, also das Verhéltnis der Fluoreszenzintensitét
integriert iiber die ersten 500 ns des Auslesepulses, zu der Fluores-
zenzintensitéit integriert iiber die folgenden 500 ns gegen die Lénge des
Mikrowellenpulses.
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4.3.2. Longitudinale Relaxationszeit

Durch die Kenntnis der Relaxationszeiten eines NV-Zentrums lassen sich dessen Quali-
tat als Qubit fiir Quantenoperationen beurteilen und Riickschliisse auf seine Umgebung
ziehen. Die longitudinale Relaxationszeit T stellt dabei die oberste Schranke dar und ist
die maximale Zeit, in der eine Information im Spinzustand codiert gespeichert werden
kann. Fiir ihre Messung muss lediglich einer der beiden Zustéinde des Qubits initiali-
siert werden. Anschlieffend wird das System fiir die Zeitspanne 7 sich selbst iiberlassen,
bevor der Zustand ausgelesen wird. Diese Sequenz ist in Abbildung 4.16 dargestellt.
Eine Wiederholung der Sequenz fiir unterschiedliche Wartezeiten zwischen Initialisieren
und Auslesen zeigt einen exponentiellen Zerfall. Die Zeit T} ergibt sich aus dem Fit
der Funktion als die Zeit, die vergeht, bis der Zustand auf %—tel der Anfangsamplitude
abgefallen und in einen Gleichgewichtszustand iibergegangen ist. Die Messwerte einer
solchen Messung am NV 2 zeigt Abbildung 4.17.

T
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Abbildung 4.16.: Der Laserpuls (griin) initialisiert den Zustand mg = 0. Fiir die War-
tezeit 7 wird das System sich selbst iiberlassen. Anschlielend folgt der
zweite Laserpuls zum Auslesen des Zustands.

Es ergibt sich eine longitudinale Relaxationszeit von
T, = (67,8£8,6) ps. (4.9)

In [JAJT12] wurde fiir eine Diamantprobe mit einem Stickstoffanteil von 10 — 40 ppm
bei Raumtemperatur eine Spin-Gitter-Relaxationszeit von T7 = 2,9 ms gemessen. Dort
ist auch zu sehen, dass die longitudinale Relaxationszeit bei einer hoheren Implanta-
tionsdichte beziehungsweise hoherem Stickstoffanteil geringer ausfiillt, als bei solchen
Diamanten mit einem geringeren Anteil, weshalb der gemessene Wert von ungefahr
68 ps bei der vorliegenden Probe durchaus realistisch ist. Durch die longitudinale Re-
laxationszeit ergibt sich somit als obere Schranke fiir die transversale Relaxationszeit
Ty < 277 = 136 ps. Um die Probe genauer zu charakterisieren und die gemessene
Relaxationszeit zu verifizieren, kann die Messung an mehreren NV-Zentren im Bereich

einer dhnlichen Implantationsdichte wiederholt werden. Auch kann die Messung zum
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Vergleich durch einen dem Initialisierungspuls angeschlossenen m-Mikrowellenpuls wie-

derholte werden. Dies wiirde den Zerfall des angeregten Zustands des Qubits messen.
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Abbildung 4.17.: Es ist der normierte Riickgang des Fluoreszenzverhiltnisses aus den
zwei Zeitintervallen des Auslesepulses gegen die Wartezeit zwischen
Initialisierungs- und Auslesepuls dargestellt.

4.3.3. Ramsey-Sequenz

Die transversale Relaxationszeit 75 kann mit der Ramsey-Pulssequenz, abgebildet in
Abbildung 4.18 bestimmt werden. Ein Laserpuls initialisiert wieder den Spinzustand
mg = 0. Ein Hadamard-Gatter in Form eines §-Mikrowellenpulses bringt das Qubit in
den Superpositionszustand %ﬂms = 0) 4+ |mg = 1)). Auf der Bloch-Kugel verharrt der
Blochvektor in der uv-Ebene und sammelt abhéingig von der Wartezeit 7 und dem Ein-
fluss des Spinbads sowie kristallinterner und externer Magnetfelder eine Phase auf. Ein
anschlielender Z-Puls rotiert den Spin um weitere 90°, sodass der zweite Laserpuls die
Populationsdifferenz auslesen kann. Das Ergebnis einer solchen Messung an NV 2 mit
—5 dBm Mikrowellenleistung am Signalgenerator ist in Abbildung 4.19 zusehen. Das ge-

messene Signal zeigt eine Modulation mit drei Frequenzen und wurde nach [CGDT (6]
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4. Experimente und Ergebnisse

mit der Funktion

3
@) = ) Aicos(2m i + ¢) e=(T/T3)° (4.10)
i=1

gefittet. Die drei Frequenzen v; entsprechen der Niveauverschiebung, die durch die
Hyperfein- und Quadrupolaufspaltung des N verursacht werden. Aus den Fitpara-
metern ergeben sich die Frequenzen vy = (5,56 +0,07) MHz, vo = (3,23 £ 0,06) MHz
und v3 = (0,96 £0,23) MHz. Dass die Frequenzen nicht exakt mit den in 2.2.3 angege-
benen Aufspaltungen iibereinstimmt, liegt daran, dass die Messung bei einem Magnet-
feld von B =~ 79 Gauf} unter einem Winkel von 6 ~ 56° durchgefiithrt wurde. Die zur
NV-Achse orthogonal orientierte Magnetfeldkomponente fithrt zu Mischzustéinden aus

Elektronenspin- und Kernspinzustéinden, wie es in [SBWT14] ausfiihrlich geschildert

Laser M ‘ T !n_/Z‘ Laser
<

Abbildung 4.18.: Der Initialisierungspuls (griin) des Lasers polarisiert in ms = 0. Der J-
Mikrowellenpuls (blau) flippt den Spin um 90° um die u-Achse. Wih-
rend der Wartezeit péazediert der Bloch-Vektor um die w-Achse und
sammelt abhingig von der Umgebung des NV-Zentrums eine Phase
auf. Der zweite 7-Mikrowellenpuls dreht den Bloch-Vektor um weitere
90° um die u-Achse. Der zweite Laserpuls kann schlielich die Projek-

tion in die Populationsdifferenz auslesen.

wird.

Es ergibt sich eine transversale Relaxationszeit von
75 = (523 +32) ns. (4.11)

Die Ramsey-Fringes, also die Oszillation des gemessenen Signals kann prinzipiell auch
durch andere Kernspins als den des N hervorgerufen werden. Da das Signal jedoch
mit drei statt zwei Frequenzen moduliert ist, wie es durch die Anwesenheit eines " N-

Kerns der Fall wire, ist davon auszugehen, dass es sich um die Wechselwirkung mit
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4.3. Gepulste Messungen

einem N-Kernspin handelt. Eine Messung mit einem Magnetfeld parallel zur NV-
Quantisierungsachse kann diese Vermutung verifizieren, da hier keine Mischung der
Produktzustiande Sy7_ und S_I; mit dem Auf- und Absteigeoperatoren des Elektro-
nenspins St = S; 1Sy und denen des Kernspins I+ = I, £ il auftreten. So kénnen
die in Kapitel 2.2.3 angegebenen Aufspaltungsfrequenzen wie in [Bec09] in Form von
Modulationsfrequenzen gemessen werden. Die Erwartung, dass T5 < 27T ist, wird in
dieser Messung bestétigt. Allerdings ist die hier gemessene transversale Relaxations-
zeit deutlich grofler, als die in Kapitel 4.2 an NV 1 bestimmte. Ein Grund kann die
starke Frequenzmodulation sein. Wird diese Messung mit einem wohl ausgerichteten
Magnetfeld parallel zur NV-Symmetrieachse durchgefiihrt, ist eine deutlich niedrigere
Relaxationszeit zu erwarten. Dafiir spricht ein exponentieller Fit des gemessenen Si-
gnals mit nur einer und zwar der geringsten Frequenz, wie er in [Bec09] durchgefiihrt
wurde. Aus ihm ergibt sich 75 = (45,2 £ 17,1) ns. Dieser Wert stimmt im Rahmen
des Fehler mit der aus den ODMR-Messungen ermittelten Relaxationszeit iiberein. Es
ist zu beachten, dass es sich um zwei verschiedene NV-Zentren handelt, die prinzipiell
unterschiedlichen Spinbéddern ausgesetzt sind, sodass sich ihre Relaxationszeiten durch-

aus unterscheiden kénnen. Die Gréflenordnung im Bereich von einigen 10 ns bis einigen

1.0
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o
o

o
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o
¥)
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Abbildung 4.19.: Die Ramsey-Spektroskopie an NV 2 zeigt ein stark frequenzmoduliertes
Signal. Die theoretische Erwartung wird durch den Fit (rot) bestitigt.
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4. Experimente und Ergebnisse

100 ns erscheint jedoch, aufgrund der hohen NV-Zentren-Dichte représentativ fiir diese
Probe. Um dies zu verifizieren, miisste die Messung an weiteren NV-Zentren wiederholt

werden.

4.3.4. Spin-Echo

Die Messung des Spin-Echos erlaubt es die Frequenzverschiebung zu eliminieren, in
dem der Spin von seiner Umgebung entkoppelt wird. Genauer gesagt refokussiert der
m-Mikrowellenpuls des Schemas aus Abbildung 4.20 den Spin und die in der Zeit 7/2
aufgesammelte Phase wird in der folgenden Zeit wieder vernichtet. Dadurch werden nur
Phasenfluktuationen gemessen. Die Abbildung 4.21 zeigt die Messung eines Spin-Echos
am NV 2 bei einer Mikrowellenleistung von —5 dBm am Signalgenerator. Die Messung
findet am selben Ubergang statt, fiir den zuvor die beschriebene Rabifrequenz bestimmt

wurde.

T/2 T/2
Laser m — n — m Laser
>t

Abbildung 4.20.: Die Dynamik des Bloch-Vektors auf der Bloch-Kugel veranschaulicht
zusammen mit dem Pulsschema die Spin-Echo-Sequenz.

Bei einem Magnetfeld von B ~ 79 Gauf} sollte das Signal nach Vielfachen der Wartezeit
7 = (mscB)™! ~ 12 ps wiederkehren. Ursache dieser Wiederkehr ist das natiirliche
Vorkommen des '3C in Diamant. Das nicht wiederkehrende Signal bedeutet, dass sich
entweder kein 3C in der Nihe des NV-Zentrums befindet, oder die Signalamplitude
vorher unter %—tel der Ausgangsamplitude gesunken ist. Auffillig sind eine schnell und
eine langsam oszillierende Komponente auf der kleineren Zeitskala. Ist das Magnet-
feld nicht parallel zur Quantisierungsachse des NV-Zentrums ausgerichtet, kommt es zu
Modulation des Spin-Echo-Signals. Die orthogonale Magnetfeldkomponente B fiihrt
zu einer Mischung der Produktzustiande Sy 1 und S_I,. B fithrt damit zum Auftre-

ten verbotener Ubergiinge, die wiederum fiir die Modulation durch eine Einhiillende des
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4.3. Gepulste Messungen

Spin-Echo-Signals verantwortlich ist. Die Ursache der Modulation und dessen Abhén-
gigkeit von der magnetischen Flussdichte und dessen Winkel zur Quantisierungsachse
des NV-Zentrums wird fiir den hiufig vorkommenden “N in [SBW* 14, GDP*06] und
[CGDTT06] genau untersucht. Das Signal zeigt die periodische Kopplung des Elek-
tronenspins mit dem Kernspin, bis das Gesamtsignal durch den Einfluss des Spinbads
kollabiert. Es handelt sich dabei um eine Dipol-Dipol-Kopplung, die dazu fiihrt, dass
der Elektronenspin vor dem w-Puls mit einer anderen Frequenz préazediert als nach
dem Puls. Diese Phase hebt sich in der Sequenz nicht auf und ist somit als Oszillation
sichtbar.

Nach [CGDT*06] kann das periodische Signal durch die Funktion
ft) = (A= Bsin®(mint+ ¢) sin®(zvot + ¢)) e~ /™) (4.12)

gefittet werden. Es ergeben sich die Fitparameter A = 0,9324+0,011, B = 0,269+0, 024,
v1 = (3,309 £+ 0,009) MHz, v, = (0,320 £ 0,009) MHz, 74 = (10,166 £ 0,528) ps und
¢ = (0,307 £ 0,079) rad. Bei v; handelt es sich um die Kopplungsfrequenz, v ist hin-
gegen die Frequenz der Einhiillenden, die durch die verbotenen Ubergéinge entsteht.
Zur Kontrolle wurde noch eine diskrete Fourier-Transformation des Spin-Echo-Signals
(siehe Abbildung 4.21) durchgefiihrt, welches die zwei durch den Fit bestimmten Fre-
quenzen bestétigt. Der Verlust des Signals nach 74 = 10 ps entspricht nicht T5. Das
gemessene Signal zeigt einen Riickgang, gefolgt von einer gleichbleibenden Phase, doch
die erwartete Riickkehr des Signals bleibt innerhalb der Messzeit aus. Das kann an dem
nicht parallel ausgerichteten Magnetfeld liegen, oder aber daran, dass T, unter gegebe-
nen Bedingungen kleiner als 11,9 s ist. Das hat zur Folge, dass die Signalamplitude
verschwunden ist, bevor es nach der Periodendauer der Spinprizession des C zu einer

Wiederkehr kommen konnte.

Neben dem nicht perfekt ausgerichteten Magnetfeld entsteht bei den gepulsten Mes-
sungen ein zusétzlicher Fehler durch die Ungenauigkeit des FPGA’s, der nur auf 10 ns

genaue Pulse zuléisst. Somit lautet die korrekte Dauer des -Pulses 75 = (274 10) ns.

Zur Reduzierung des groflen relativen Fehlers von 37 % auf weniger als 10 % kann die
Mikrowellenleistung auf ungeféihr —16 dBm verringert werden, sodass eine §-Pulsdauer
VON T /g = (100410) ns entsteht. Dies hiitte jedoch deutlich lingere Messzeiten zur Fol-
ge. Hierbei ist eine hdufigere Refokussierung nétig und die Automatisierung des Mess-
vorgangs hilfreich. Dennoch ist T5 < 11,9 ps ein durchaus realistischer Wert. Damit

erfiillen die gemessenen Relaxationszeiten die Bedingung 75 < T < 277.
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Abbildung 4.21.: Unten: Spin-Echo-Signal mit zwei Modulationsfrequenzen, links oben:
Signal zwischen 0 und 6200 ns als Ausschnitt in Ubereinstimmung
mit nach der Theorie gefitteter Funktion (rot), rechts oben: Diskrete
Fourier-Transformation zur Uberpriifung der Frequenzen des Fits.

Die gepulsten Messungen sind eine optimale Ergéinzung zur cw-ODMR-~Methode. Durch
sie kann am errichteten ODMR-Messplatz nicht nur die spektroskopische Untersuchung
von NV-Zentren, sondern ebenfalls die Manipulation interner Spin-Freiheitsgrade durch-
gefithrt werden. Durch koh#rente Kontrolle des Elektronenspins kann Rabioszillation
getrieben und eine §-Pulsdauer von 7/, = 27 ns erreicht werden. Durch die Kenntnis
der Pulsdauer kéonnen Messungen nach der Ramsey-Methode und des Spin-Echos voll-

fithrt werden, mit deren Hilfe die Relaxationszeiten von 17 = 67,8 us, To < 11,9 ps und
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4.3. Gepulste Messungen

Ty = 0,5 us eines Farbzentrums bestimmt wurden. In [ABL09] wurden Dephasierungs-
zeiten von NV-Zentren in Diamantproben mit unterschiedlichem Stickstoffvorkommen
untersucht. Es wurden Dephasierungszeiten von 75 < 291 ns bei einer Stickstoffkon-
zentration von weniger als 1 ppm gemessen. Bis zu einer solchen Konzentration soll der
Stickstoff maBgeblich fiir den Relaxationsprozess sein. Bei geringerer Konzentration sol-
len andere NV-Zentren und '3C-Kernspins die Dephasierung dominieren. Das bedeutet,
dass die transversale Relaxation des in dieser Arbeit verwendeten Diamanten haupt-
séchlich durch Stickstoff hervorgerufen wird, da keine Messung auf das Vorhandensein
von 13C hindeutet, wobei die gemessene Dephasierungszeit iiber der in [ABL*09] er-

mittelten liegt.

Die geringen Relaxationszeiten qualifizieren das vermessene NV-Zentrum nicht zur ef-
fektiven Nutzung als Qubit. Wire wenige zehn Nanometer entfernt ein zweites NV-
Zentrum, miisste die Kohérenzzeit beider in der Gréflenordnung von Millisekunden
liegen, um Verschréinkungsoperationen umsetzten zu kénnen [BJPR11]. Das Signal der
Kopplung des Kernspins mit dem des Elektrons ist nach zwei Periodendauern ver-
schwunden damit auch zu kurz fiir die Umsetzung von Quantenalgorithmen. Der un-
tersuchte Diamant soll jedoch nur der Charakterisierung des Aufbaus und nicht zur
Verwendung als Quantenprozessor dienen. Es wird deutlich, dass der ODMR-~Messplatz
in der Lage ist NV-Zentren in Diamant und ihre Wechselwirkung mit benachbarten
Kernspins zu untersuchen. Nun muss auf die Integration in den Implantationsaufbau
durch einpassen der Komponenten in die Ultrahochvakuum-Apparatur hingearbeitet
werden. Durch die Verwendung der hochreinen Diamantprobe von FElement Siz!, die
nahezu frei von C ist und die deterministische Implantation einzelner NV-Zentren
werden schliellich auch die benétigten Relaxationszeiten im Millisekundenbereich er-

reicht.

! http://www.e6.com/
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Ausblick

Der Hauptteil dieser Arbeit besteht aus der Errichtung des ODMR-Messplatzes. Dazu
gehoren die technischen Komponenten, welche der Experimentsteuerung, der Mikro-
wellenerzeugung und dessen Heranfithrung an den Diamanten und der Zustandsdetek-
tion des NV-Zentrums dienen. Hinzu kommen die softwareseitige Implementierung der
Schnittstellen zur sequenziellen Steuerung der Einzelkomponenten sowie die der Mess-
routinen und der Verarbeitung von Messergebnissen. Das bestehende optische Setup,
erweitert um einen zweiten Mikroskoparm durch Installation eines Olimmersionsobjek-

tivs und eines stabilen Mikroskoptischs, vervollstindigt den ODMR-Messplatz.

Das konfokale Fluoreszenzmikroskop des ODMR-Messplatzes ist mit einer Detektions-
effizienz von etwa 11 % in der Lage NV-Zentren im Diamanten mit ungefihr 264 nm
aufzulosen. Der Mikroskoptisch und das dazugehorige Nanopositioniersystem werden
nach einer Temperaturstabilisierung stabil und prézise genug sein, um durch die Erwei-
terung zum GSD- oder STED-Mikroskop Auflésungen im einstelligen Nanometerbereich
zu realisieren. Dies ist fiir die optische Analyse implantierter Arrays aus NV-Zentren

wichtig.

Die Messung der Grundzustands- und der Zeeman-Aufspaltung mittels ODMR funktio-

niert zuverlissig. Es ist zusehen, dass die erreichte Auflésung der Spektren von ungefihr
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5. Ausblick

11 MHz nahe an der durch die transversale Relaxationszeit begrenzte Auflésung heran-
kommt. Eine deutliche Verbesserung wird die Verwendung des nahezu '3C-freien Dia-
manten von Element Six im zukiinftigen Setup bringen. Auch die Verifizierung des linea-
ren Zusammenhangs zwischen Zeeman-Aufspaltung der Spinzustiinde |2 As, mg = +1)
und der zur NV-Quantisierungsachse parallelen Komponente der magnetischen Fluss-
dichte zeigt die Zuverldssigkeit der Ermittlung der magnetischen Flussdichte und dessen
Winkel. Fiir effizientere Messungen wird eine automatisierte Positionierung des Per-
manentmagneten, oder die Verwendung des Elektromagneten sorgen. Das erméglicht
gleichzeitig die exaktere Einstellung der fiir die gepulsten Messungen relevanten Para-

meter.

Zusétzlich zur cw-ODMR-Spektroskopie ermdoglicht das Setup die gepulste kohérente
Kontrolle des Elektronenspins und die anschlieende Zustandsdetektion. Es kénnen Ra-
bioszillation getrieben sowie Mikrowellenpulse fiir Ramsey- und Spin-Echo-Sequenzen
erzeugt werden. Dadurch kénnen die einzelnen Relaxationszeiten zur Charakterisierung
des NV-Zentrums und seiner Umgebung gemessen werden. In der vorhandenen Dia-
mantprobe wurden eine longitudinale Relaxationszeit von 77 ~ 68 ps und transversale
Relaxationszeiten von 75 ~ 0,5 ps und T < 12 ps gemessen. Es konnte auch die pe-
riodische Kopplung des Elektronenspins mit einem benachbarten Kernspin durch das
Spin-Echo detektiert werden. Fiir die gepulsten Messungen empfiehlt es sich in Zukunft
eines FPGA’s zu bedienen, der zum einen nanosekundengenaue TTL-Pulse erzeugen
und zum anderen das zeitabhéngige Zédhlen des TimeHarps iibernehmen kann. Dadurch
konnen ldngere Sequenzen, als 30 ps dauernde, erzeugt und gemessen werden. Auch die

Experimentsteuerung kann damit komplett durch die eigene Messsoftware geschehen.

Der OMDR-Messplatz bildete somit eine solide Grundlage zur Weiterentwicklung und
spateren Vereinigung des Messplatzes mit dem Implantationsaufbau, sodass die zu-
kiinftige Herstellung eines beliebigen und skalierbaren Quantenregisters auf Basis von

Festkorperqubits ein Schritt ndher geriickt ist.
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Anhang

A.1. ECL-Box

Im Setup aus 3.2 fiir gepulste Messungen wird ein Einzel-Photonen-Z#&hl-System, das
PicoHarp 300 verwendet. An den zwei frontseitigen Eingénge diirfen nur Spannungen
zwischen —2000 mV und 42000 mV anliegen, da dies ihre Zerstorschwelle ist. Die
optimale Arbeitsspannungsbereich liegt zwischen —200 und —400 mV. Der Puls der
APD bei Detektion eines Photons hat hingegen eine Amplitude von 5 V. Der FPGA, der
fiir die Synchronisation des PicoHarps verantwortlich ist, erzeugt Pulse von 3,3 V. Beide
Signale miissen also in den optimalen Spannungsbereich transformiert und invertiert
werden, bevor sie zum PicoHarp gelangen diirfen. Des Weiteren reagiert der PicoHarp

auf fallende Flanken, die eine Abfallzeit von kleiner gleich 2 ns besitzen.

Bei der einfachen Transformation und Invertierung werden diese Zeiten nicht erreicht,
sodass sehr schnelle Bauteile und in Abbildung A.1 gezeigte Schaltung verwendet werden
miissen. Hier ist unbedingt darauf zu achten, dass fiir die APD und den FPGA die jeweils
vorgesehene Ein- und Ausgéinge benutzt werden, da andernfalls einzelne Komponenten

der Schaltung oder sogar der PicoHarp Schaden nehmen kénnen.
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A. Anhang

Die in Abbildung A.1 dargestellte Schaltung besitzt am Eingang fiir das APD-Signal
einen 50 2-Abschluss, sodass hier nicht mehr die vollen 5 V anliegen. Dies ist der einzige
Unterschied zur Schaltung fiir das FPGA-Signal.

Das ECL-Bauteil KL'T24 stellt ein Emitter-gekoppeltes Logikgatter aus der Digitaltech-
nik dar. Dieses aktive Bauelement ist mit Durchlaufzeiten von 0,5 bis maximal 2,0 ns
deutlich schneller als eine analoge durch Transistor-Transistor-Logik realisierte Schal-
tung. Es erzeugt abfallende beziehungsweise ansteigende Flanken von 0,25 bis maximal
1,25 ns. Wird am Eingang D des ECL-Bauteils eine TTL-Puls-Quelle angeschlossen,
sorgt der ECL fiir eine Invertierung des Signals, verringert die Anstiegs- beziechungswei-
se Abfallzeit des Pulses und transformiert das Signal zusammen mit den nachfolgenden
Schottky Dioden so, dass es im optimalen Arbeitsbereich der Eingangskanile des Pi-
coHarps liegt. Bei den Silicon Planar Schottky Dioden handelt es sich um Ultra High
Speed Switching Dioden vom Typ BAT54 mit Schaltzeiten von weniger als 100 ns.

-5V +5V
1| I— I I i
c| 104pF | 104 pF
APD-Si Vee Vec 1 transformiertes
D-signal T APD-Signal
—> b 1 Qp —
)
— Schottk
one Q Diodeny
CONC  GND j—-l_
104 pF 104 pF .
| |1 [l I transformiertes
'] Il OV VP | Il FPGA-Sync
Signal
—> OD 1 Qp —>
FPGA-Sync O
Signal one Y g Schottky
Dioden

CINC GND:I:I_

Abbildung A.1.: ECL-Schaltkreis zur Transformierung des APD- und FPGA-
Synchronisierung-Signals
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A.2. Im Setup verwendete Teile

Bei Schaltungen im Gigaherz-Bereich muss darauf geachtet werden, dass die Signal-
laufwege deutlich unter % liegen, sodass Reflexionen innerhalb der Schaltung verhin-
dert werden. Bei Pulslingen im Nanosekunden-Bereich bedeutet dies Laufwege von
wenigen Zentimetern nicht zu iiberschreiben. Aus diesem Grund wurden die SMA-
Koaxialanschliisse der Eingéinge direkt an den Eingang D des ECL-Bauteils gelttet.
Auch der Weg vom invertierten Ausgang Q des ECL-Bauelements wurde durch die ge-
ringe Grofle der drei Schottky Dioden und den direkt folgenden SMA-Koaxialanschluss

so kurz wie méglich gehalten.

A.2. Im Setup verwendete Teile
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A. Anhang

Teil Hersteller Model

Laser Lumina Visual Productions LP532-200

SMF Schifer Kirchhoff MC-460-3.3-NA011-3-APC-150-P
dichroischer Spiegel AHF Analysetechnik zt 532 RDC

Objektiv Leica HCX PL APO 100x/1.40-0.70 Ol
Immersionsol Leica Typ F Immersion liquid, ISO 8036
Filter RazorEdge Sperrfilter LP 633 RU AHF Analysetechnik

APD Laser Components COUNT-50C

MW Generator Anritsu MG 3692 B

SMA-Kabel Rupptronic H+S Astrolab minibend R
Switch Mini-Curcuits ZASWA-2-50DR+

MW Verstérker Mini-Curcuits ZHL-16W- 43+

EOM Treiber Qioptiq Photonics GmbH & Co. KG LIV 20

EOM Qioptiq Photonics GmbH & Co. KG LM 0202 5W VIS
Piezokontroller Physik Instrumente (PI) GmbH & Co. KG | E-725.3CD
Nanopositioniersystem | Physik Instrumente (PI) GmbH & Co. KG | P-563.3CD
Mikro-Verschiebetisch | Physik Instrumente (PI) GmbH & Co. KG | M-545.2MO

Zahler National Instruments NI PCI 6723

Zahler Anschlussbox National Instruments SCB-68A

Zahler (Arduino)
TimeHarp
ECL-Box

made by Dr. K. Singer® & K. N. Talazzi®
PicoQuant GmbH
selfmade, sieche Anhang A.1

PicoHarp 300

Tabelle A.1.: Teileliste des optischen und technischen Setups

a

Johannes Gutenberg-Universitit Mainz, Institut fiir Physik,
AG QUANTUM, Staudingerweg 7, D-55128 Mainz, 2014
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Anhang

B.1. Ergdnzungen zur Simulation des Elektromagneten

In der Simulation des Elektromagneten mit der Software Comsol Multiphysics werden
einige materialspezifischen Daten fiir reines Kupfer, Weicheisen und Luft verwendet, die

der Tabelle B.1 entnommen werden konnen.

Die beiden tonkopfartigen Weicheisenkerne des Magneten werden durch Bézier-Polygone
(siehe Tabelle B.2) erzeugt. Die Verbindung der Punkte (z1,y1) und (22, y2) zu linearen
Segmenten schlieflen eine Fliche ein, die an der y-Achse gespiegelt und 1 cm extrudiert
einen der Spulenkerne ergibt. Die beiden Kerne sind ineinander gesteckt und orthogonal
angeordnet, sodass die Offnungen die gleiche Orientierung besitzen und die Spitzen auf

gleicher Hohe liegen. Die Position wird durch einen Halter fixiert.

Die Abbildung B.1 zeigt den auf Basis der Simulation gefertigten Elektromagneten.
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B. Anhang

Abbildung B.1.: Gefertigter Elektromagnet aus vier Spulen, je zwei an einem tonkopf-
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ghnlichen Weicheisenkern. Eine spezielle Halterung sorgt fiir die richtige
Position der Kerne und kann iiber dem Wellenleiter an einem XYZ-
Verschiebetisch befestigt werden.



B.1. Erginzungen zur Simulation des Elektromagneten
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B. Anhang

lineare Segmente des lineare Segmente des
Bézier-Polygons des kleinen Kerns | Bézier-Polygons des grofien Kerns
z1 [m] y1 [m] 2 [m] y2 [m] 1 [m] Y1 [m] 2 [m] Y2 [m]

0.0000 | -0.0100 | 0.0300 | -0.0100 0.0000 | -0.0160 | 0.0300 | -0.0160
0.0300 | -0.0100 | 0.0300 | 0.0300 0.0300 | -0.0160 | 0.0300 | 0.0300
0.0300 | 0.0300 | 0.0010 | 0.0325 0.0300 | 0.0300 | 0.0010 | 0.0325
0.0010 | 0.0325 | 0.0010 | 0.0275 0.0010 | 0.0325 | 0.0010 | 0.0275
0.0010 | 0.0275 | 0.0200 | 0.0250 0.0010 | 0.0275 | 0.0200 | 0.0250
0.0200 | 0.0250 | 0.0200 | -0.0050 0.0200 | 0.0250 | 0.0200 | -0.0110
0.0200 | -0.0050 | 0.0000 | -0.0050 0.0200 | -0.0110 | 0.0000 | -0.0110
0.0000 | -0.0050 | 0.0000 | 0.0000 0.0000 | -0.0110 | 0.0000 | -0.0060
0.0000 | 0.0000 | 0.0000 | -0.0100 0.0000 | -0.0060 | 0.0000 | -0.0160

Tabelle B.2.: Bézier-Polygone der Weicheisenkerne des Elektromagneten. Sie sind jeweils
an der y-Achse bei x=0 zu spiegeln und 10 mm zu extrudieren, damit die
vollstdndige Kerngeometrie entsteht.
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C.1. Altes Positioniersystem

Das erste Nanopositioniersystem, welches zuerst am ODMR-Messplatz zum FEinsatz
kam, ist von der Firma Smaract und eine veraltete Version des Modells SLC 1730
S-UHV inklusive Kontroller. Da es fiir das Ultrahochvakuum vorgesehen ist, muss es
staubsicher verbaut werden. Dies geschieht vorerst mit einer reififesten aber flexiblen,
leichten Tiite. Auch kann der Tisch bei vertikaler Verwendung nur ein sehr geringes Ge-
wicht tragen. Deshalb muss bei der Halterung des Wellenleiters eine Leichtbauweise zur
Reduzierung der Masse verwendet werden, ohne dadurch die Stabilitéit zu vernachléssi-
gen. Der Aufbau ist sonst, bis auf eine andere Tischplatte identisch mit dem aus Kapitel
3.2.1. Durch den grofien Verfahrweg des Tischs in alle drei Raumrichtungen von 21 mm
je Achse, ist es nicht nétig das Objektiv hohenverstellbar zu installieren. Der Aufbau
ist in Abbildung C.1 zu sehen. Die normale Fluoreszenzmikroskopie funktioniert mit
diesem Positioniersystem, auch wenn bereits ohne befestigte Koaxialkabel Drifts auftre-
ten. Auch erweist sich das System durch die fehlende Abfragemdoglichkeit der aktuellen
Position als absolut ungeeignet fiir die Mikroskopie. Das gréfite Problem, welches der
Verschiebetisch mit sich bringt, ist die Instabilitét bei leichten Scher- oder Zugkraften.

Werden die Koaxialkabel fiir die Mikrowelle an den Wellenleiter angeschlossen, ist es
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C. Anhang

noch moglich ein NV-Zentrum zu fokussieren. Die Drifts werden jedoch so grof3, dass es
keine 30 s im Fokus blieb und somit ein die Aufnahme eines ODMR-Spektrums unmdog-
lich ist. Auch der Versuch einen Autofokus in der Software zu realisieren, bringt keine
Abhilfe. Der Autofokus soll nach jedem Frequenzdurchlauf in der ODMR-Messung ein
kleines 2D-Bild des NV-Zentrums aufnehmen, einen zweidimensionalen Gauf-Fit durch-
fithren, an die Position der Amplitude der Gauf3-Funktion fahren, dort ein Tiefenscan
durchfiithren und schlieflich an die Position des Maximums des eindimensionalen Gauf3-
Fits fahren. Der Autofokus funktioniert einwandfrei, doch ist selbst der Drift wihrend
eines Frequenzdurchgangs zu grof3, als dass eine Messung moglich ist. Auch schlechte-
re, dennoch leichtere Koaxialkabel und deren Aufhingung fiir weniger Krafteinwirkung
helfen nicht.

Abbildung C.1.: altes Positioniersystem mit einer Gabel, die den Wellenleiter iiber dem
Objektiv hélt. Der Verschiebetisch ist in einer Tiite verpackt.
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