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Zusammenfassung

Farbzentren in Diamanten sind optisch adressierbare Qubits, die sich mit vergleichs-
weise geringem technischen Aufwand ansteuern lassen. Insbesondere Silizium-Farb-
zentren zeigen bei kryogenen Temperaturen interessante Eigenschaften. Sie stellen
damit vielversprechende Kandidaten fiir die Schnittstelle zwischen stationiren und
beweglichen Qubits in Anwendungen wie z. B. dem Quantenschliisselaustausch dar.

Die vorliegende Arbeit beschéftigt sich mit dem Aufbau eines konfokalen Mikroskops
zur Charakterisierung der Eigenschaften von Silizium-Farbzentren bei Temperaturen
im Bereich von Millikelvin und den ersten Messungen, die damit mo6glich waren.

Das konfokale Mikroskop selbst wurde an der Universitdt Ulm entwickelt und an der
Universitdt Mainz an einem Kryostaten angebracht. Dazu wurde ein Laser und eine
Moglichkeit zur Detektion der Fluoreszenz aufgebaut.

Im ersten Teil des Experiments wurde die Fluoreszenz von Nanodiamanten mit Stick-
stoff-Fehlstellen-Zentren (NV-Zentren) aufgenommen. Diese Nanodiamanten wurden
dann auf 12K gekiihlt. Wihrend des Kiihlvorgangs wurde das Fluoreszenzspektrum
der NV-Zentren vermessen. Somit gelang es, die Halbwertsbreite (FWHM) der Punkt-
verteilungsfunktion (PSF) des Mikroskops zu 1.88 pm in x- und 1.38 pm in y-Richtung
zu bestimmen. Auflerdem konnte ein Anstieg der relativen Intensitdt des Null-Pho-
nonen-Ubergangs (ZPL) von ca. 0.5% auf ca. 3% beobachtet werden.

In einer zweiten Messreihe wurden Silizium-Fehlstellen-Zentren (SiV-Zentren) auf ca.
100 K gekiihlt und wihrenddessen ihre gemessene Position verfolgt. So konnte festge-
stellt werden, dass sich das Mikroskop wihrend des Kiihlens um ca. 160 pm in x- und
y-Richtung und ca. 60 pm in z-Richtung verzieht. Es wurde auflerdem gezeigt, dass
das Mikroskop in der Lage ist, einzelne Farbzentren aufzulésen.

Dariiber hinaus konnten praktische Hinweise zur Justage des konfokalen Mikroskops,
zur Bedienung des Kryostaten und zur Herstellung von Kabelstréngen zur Verwendung
im Kryostaten zusammengetragen werden.
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Abstract

Color centers in diamond are optically adressable qubits. The technical requirements
to detect and manipulate them are comparably low. I.e. silicon vacancy centers show
interesting properties at cryogenic temperatures, making them promising candidates
for the missing link between stationary and flying qubits in technologies like quantum
key distribution.

This thesis describes the experimental setup using a confocal microscope intended to
characterize silicon vacancy centers at millikelvin temperatures and first measurements
with this setup.

The confocal microscope has been designed at the University of Ulm and was attached
to a cryostat at the University of Mainz. In addition a laser setup and a fluorescence
detection setup has been built.

In the first part of the experiment, the fluorescence of nanodiamonds containing ni-
trogen vacancy centers (NV-centers) was detected. Then the fluorescence spectra at
temperatures down to 12 K have been taken. With this technique we were able to mea-
sure the full width at half maximum (FWHM) of the point spread function (PSF) of
the microscope. It is 1.88 um in x- and 1.38 pm in y-direction. In addition an increase
in the relative intensity of the zero phonon line (ZPL) from about 0.5% to about 3%
could be detected.

In a second experiment, silicon vacancy centers (SiV-centers) have been cooled to
100 K and their position has been measured, to characterize drifts in the microscope.
We conclude, that the microscope drifts about 160 pm in x- and y-direction and about
60 pm in z-direction. It has also been shown, that the microscope is able to resolve
single vacancy centers.

For further experiments, practical hints how to align the microscope, how to handle
the cryostat and how to craft cryolooms were gathered.
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1. Einleitung

Sei es Online-Banking, die Ubertragung personlicher Daten im Internet oder einfach
nur der Schutz privater E-Mails: Verschliisselung ist aus unserer Gesellschaft nicht
mehr wegzudenken. Dabei basieren heutige Verfahren auf komplexen Problemen, de-
ren Losung mit aktuellen Rechnern nicht in sinnvoller Zeit zu finden ist. Ausgenutzt
wird insbesondere, dass die Anzahl der méglichen Kombinationen fiir einen Schliissel
exponentiell mit der Zahl der Stellen wéchst. Erhoht sich die Leistungsfihigkeit mo-
derner Rechner, miissen also immer léngere Schliissel genutzt werden. Eine weitere
Schwachstelle heutiger Verschliisselungen ist, dass die gleichen Schliissel mehrfach ge-
nutzt werden.

Einige der heute komplexen Probleme kénnten mit Quantencomputern deutlich schnel-
ler gelost werden, wie z. B. die Zerlegung grofler Zahlen in Primfaktoren mit dem Shor-
Algorithmus. Es stellt sich also die Frage, wie in Zukunft die sichere Ubertragung von
Daten geschehen kann.

Gliicklicherweise bietet auch hier die Quantenmechanik eine Losung: Nach dem No-
Cloning-Theorem ist es nicht moglich, einen Quantenzustand perfekt zu kopieren.
Wenn also Quantenzusténde iibertragen werden, ist es nicht moglich diese Verbindung
abzuhdren, ohne die Ubertragung selbst zu stéren. Auf diese Weise kann ein einmal zu
verwendender Schliissel ausgetauscht werden, um damit die zu iibertragenden Daten
zu verschliisseln.

Dazu notwendig ist die Ubertragung und Verschriinkung von Qubits zwischen den
Endpunkten der Verschliisselung. Diese Ubertragung wurde zwar bereits technisch rea-
lisiert, ist jedoch auf ca. 200-300 km limitiert. Dies wird durch die sog. TGW-Grenze
beschrieben [TGW14; |AMLI16; |Pir+17]. Groflere Strecken und Netzwerke miissen da-
bei iiber ,,trusted nodes“ realisiert werden, also Knotenpunkte, die Informationen wei-
terleiten und klassisch gegen Abhoren gesichert sind.

Eine Alternative dazu bieten Quantenrepeater [Luo+16|. Diese Art von Netzwerkkno-
ten ermdoglicht mittels Verschrinkung einen direkten Schliisselaustausch iiber beliebig
viele Knoten hinweg, ohne dabei selbst den ausgetauschten Schliissel zu kennen. Der
Q.Link.X-Verbund (Quantum Link Extended), dem auch die Universitdt Mainz an-
gehort, arbeitet an der Demonstration solcher Quantenrepeater-Zellen. Dabei werden
drei verschiedene Ansétze getestet: Neben Halbleiter-Quantenpunkten und gespeicher-
ten Atomen und Ionen sind Diamant-Farbzentren ein vielversprechender Kandidat fiir
die Realisierung von Quantenrepeater-Zellen.

Von den iiber 500 bekannten Farbzentren [Aha+11] zeigen einige besonders niitzliche



1. FEinleitung

Figenschaften. Das wohl bekannteste Farbzentrum ist das Stickstoff-Fehlstellen-
Zentrum (NV-Zentrum), welches neben dem hier beabsichtigten Einsatz u. a. auch
zur Magnetometrie [Wic+16; Cha+17] eingesetzt werden kann. Allerdings ist die Kon-
vertierungsrate in kohérente Photonen eher gering, weswegen der Einsatz von opti-
schen Resonatoren vorgeschlagen wurde [Rie+17). Das zweite hier verwendete Farb-
zentrum ist das Silizium-Fehlstellen-Zentrum. Der Null-Phononen-Ubergang (ZPL)
ist hier deutlich stérker, allerdings sind die Kohé&renzzeiten bei Raumtemperatur zu
gering, um als Quantenspeicher niitzlich zu sein. Selbst bei Temperaturen um 5K
konnten lediglich Kohérenzzeiten von ca. 45ns erreicht werden [Rog+14b; Pin+14].

Ziel des Experiments in Mainz ist zunéchst, mittels ,,coherent population trapping*
(CPT) [Jahl5] die Kohédrenzzeiten bei niedrigeren Temperaturen zu bestimmen. Dazu
wurde ein konfokales Mikroskop in einen Entmischer-Kryostaten eingebaut. Es sollen
Temperaturen um die 100 mK erreicht werden. Wahrend der Arbeiten an dieser Mas-
terarbeit konnten an der Harvard Universitit in Cambridge Kohédrenzzeiten von iiber
10 ms demonstriert werden [Suk+17].

Diese Arbeit gliedert sich wie folgt:

In [Kapitel 2| werden zunichst die wichtigsten Eigenschaften der untersuchten Farbzen-
tren beleuchtet sowie ein Uberblick iiber die Funktionsweise von konfokalen Mikrosko-
pen gegeben. In wird insbesondere der Aufbau des Experiments, bestehend
aus Laseraufbau, konfokalem Mikroskop und Detektionsaufbau beschrieben. Es wird
weiterhin darauf eingegangen, wie das an der Universitdt Ulm entwickelte konfokale
Mikroskop in den vorhandenen Kryostaten eingebaut und in Betrieb genommen wur-
de. In wird auf die durchgefiihrten Messungen eingegangen. Zunéchst wurde
die Fluoreszenz von Nanodiamanten mit Stickstoff-Fehlstellen-Zentren (NV-Zentren)
aufgenommen. Diese Nanodiamanten wurden dann auf 12K gekiihlt. Wahrend des
Kiihlvorgangs wurde das Fluoreszenzspektrum der NV-Zentren vermessen. In einer
zweiten Messreihe wurden Silizium-Fehlstellen-Zentren (SiV-Zentren) auf ca. 100 K
gekiithlt und wahrenddessen ihre Position verfolgt, um die relativen Bewegungen des
Mikroskops zu quantifizieren. Es wurde auflerdem gezeigt, dass das Mikroskop in der
Lage ist, einzelne Farbzentren aufzulésen.

Im Anhang befinden sich dariiber hinaus praktische Hinweise zur Justage des konfoka-
len Mikroskops, zur Bedienung des Kryostaten und zur Herstellung von Kabelstrangen
zur Verwendung im Kryostaten. Aulerdem finden sich dort die Absorptionskurven der
verwendeten optischen Filter.



2. Eigenschaften von Farbzentren und
konfokalen Mikroskopen

In diesem Kapitel wird ein Uberblick iiber die wichtigsten Eigenschaften von Farbzen-
tren und konfokalen Mikroskopen gegeben. Dabei wird zunéchst auf den Aufbau und
die Eigenschaften von Stickstoff- und Silizium-Farbzentren eingegangen. Danach folgt
ein Uberblick einige grundlegende Eigenschaften von konfokalen Mikroskopen.

2.1. Stickstoff-Farbzentren (NV) in Diamant

Abbildung 2.1.: Diamantgitter mit NV-Zentrum. Kohlenstoff ist schwarz dargestellt,
Stickstoff rot, die Fehlstelle grau und die Symmetrieachse blau. [Ver14]

Als Stickstoff-Fehlstellen-Zentrum (nitrogen-vacancy center, NV-Zentrum) bezeichnet
man einen Gitterfehler in Diamant, bei dem ein Stickstoff-Substitutionsatom neben

einer Leerstelle liegt [Doh+13]. Schematisch ist dies in |[Abbildung 2.1| dargestellt.

NV-Zentren existieren in zwei Ladungszustéinden: Das neutrale NV°-Zentrum zeigt ei-
ne Null-Phononen-Ubergang (zero-phonon-line, ZPL) bei 575 nm [Mit96]. Das negativ
geladene NV~ -Zentrum hingegen zeigt eine ZPL bei 637 nm |Gru+97].

Die Energieniveaus der negativ geladenen NV-Zentren wie in Doherty u. a. [Doh+11]

beschrieben sind in dargestellt. Der Grundzustand ist ein Triplet-
Zustand 3A,, dariiber liegt ein angeregter Triplet-Zustand®>E. Ein Laser der Wel-

lenlinge A = 532nm kann das Farbzentrum in die phononischen Seitenbdnder des



2. Eigenschaften von Farbzentren und konfokalen Mikroskopen

- m=+1
e " s
- Féﬂ oHz =
.
- ~
- m=0
*
~
*
1 4
A
637 - 800 nm l 1042 nm
'E
¥
’
r
’
’
’
’
’
B m=1+1
'
’
’
3 0,=2,87 GHz !
A, g g
!
Y ¥
mg=0

Abbildung 2.2.: Energieniveaus des NV~ -Zentrums. Unwahrscheinlichere Ubergénge

sind blass eingezeichnet. [Ver14]

3 B-Zustands anregen, aus denen es innerhalb von Femtosekunden in den 3 E-Zustand
zuriickfillt. Vom 3 E-Zustand existiert ein Fluoreszenziibergang zuriick in den Grund-
zustand. Dieser hat eine Lebensdauer von etwa 12 ns . Parallel dazu existiert
noch ein Ubergang iiber zwei Metastabile Singulett-Zustinde 'A; und 'E zuriick in
den Grundzustand. Dieser Ubergang hat eine Lebensdauer von 220 ns .

2.2. Silizium-Farbzentren (SiV) in Diamant

1 179

P~

Abbildung 2.3.: Diamantgitter mit SiV-Zentrum. Kohlenstoff ist schwarz dargestellt,

Silizium rot. |Rog+14b]

Das Silizium-Fehlstellen-Zentrum (silicon-vacancy center, SiV-Zentrum) bezeichnet



2.3. konfokale Mikroskopie

dhnlich dem NV-Zentrum einen Gitterfehler in Diamant. Allerdings ist besteht es aus
einem Silizium-Atom anstelle von zwei benachbarten Kohlenstoff-Atomen. Das Silizi-
um befindet sich hierbei zentral als Zwischengitteratom zwischen den beiden leeren

Gitterplitzen (siehe [Abbildung 2.3)).
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Abbildung 2.4.: Energieniveaus des SiV-Zentrums.
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W

SiV-Zentren zeigen eine ZPL bei 737nm, die sich bei kryogenen Temperaturen in
mehrere Linien aufspalten [Neu+13; |Rog+14a]. Dies ldsst sich anhand der Energieni-
veaus verstehen, wie sie auch schematisch in dargestellt sind [Rog+14b;
Jah+15; Hep+13|: Sowohl der Grundzustand 2Eg als auch der angeregte Zustand 2F,,
spalten sich in zwei Unterzusténde ey und e_, welche sich wiederum jeweils in zwei
Spinzustéinde aufspalten [Hep+13|. Da die Linienbreite stark temperaturabhéngig ist,
kann diese Aufspaltung jedoch erst bei kryogenen Temperaturen aufgelost werden.

2.3. konfokale Mikroskopie

Beim konfokalen Mikroskop wird Anregungslicht durch ein Objektiv auf die Probe
fokussiert. Emissionslicht von der Probe wird vom gleichen Objektiv aufgesammelt
und kollimiert. Dadurch ergibt sich im Gegensatz zu Lichtmikroskopen ein um einen

Faktor % reduziertes Auflosungslimit [SS97; |CS04].

Das Auflosungslimit betragt somit:

0.37X
FWHM = ——
W NA

Wobei A das geometrische Mittel der verwendeten Wellenldngen und N A die numeri-
sche Apertur des Objektivs ist.
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Objekt

Bild

PSF

Abbildung 2.5.: Auswirkungen der Punktverteilungsfunktion (PSF). [Def06]

N

Abbildung 2.6.: Prinzip der Festkérper-Immersionslinse (SIL). Links: Strahlen werden
am Ubergang vom optisch dichteren Medium (Diamant) zum optisch
diinneren Medium (Luft) von der Symmetrieachse weg gebrochen. Ein
dariiber platziertes Objektiv hat also effektiv eine geringere numeri-
sche Apertur (NA). Rechts: Durch Verwendung einer SIL wird die
Brechung verhindert und die effektive NA entspricht der NA des Ob-
jektivs.

Das in diesem Experiment verwendete Objektiv hat eine NA von 0.85. Es ergibt sich
damit fiir Anregungslicht der Wellenléinge A = 532nm und Emissionslicht von NV-
Zentren mit A = 637 nm ein theoretisches Auflésungslimit von

FWHM = 253.4nm
Fiir Silizium-Farbzentren mit A = 737 nm

FWHM = 272.6 nm

Durch den Brechungsindex von Diamant von n = 2.4 verringert sich durch die Bre-
chung an der Oberfliche jedoch die effektive NA des Objektivs. Diesem Effekt kann

mit einer Festkorper-Immersionslinse (solid immersion lens, SIL) wie in [Abbildung 2.6

dargestellt entgegengewirkt werden.



3. Aufbau des Experiments

In diesem Kapitel wird der Aufbau des Experiments beschrieben. Dabei wird der opto-
mechanische Aufbau in die drei Teile Laseraufbau, konfokales Mikroskop und Detekti-
on unterteilt. In einem weiteren Abschnitt wird der verwendete Kryostat beschrieben
und insbesondere auf die zusétzlich verbauten Teile eingegangen.

3.1. Optomechanischer Aufbau

Der optomechanische Aufbau besteht aus drei, unabhéngig voneinander arbeitenden
Teilen. Der erste Teil stellt einen Laseraufbau dar, indem das verwendete Laserlicht
erzeugt und in eine Glasfaser eingekoppelt wird. Der zweite Teil, das konfokale Mikro-
skop, befindet sich vollstéindig im Inneren des Kryostaten und wird gemeinsam mit der
Probe gekiihlt. Uber eine weitere Glasfaser gelangt das im Mikroskop aufgesammelte
Licht in den Detektionsaufbau, wo es gefiltert und durch eine Avalanche-Photodiode
(APD) detektiert wird.

3.1.1. Laseraufbau

Der schematische Aufbau des Lasersystems ist in dargestellt. Ein

Bild des Aufbaus ist in zu sehen. Zum Einsatz kommen zum einen
ein Festkorperlaser (Modell CNI-532-200-5-LED) mit einer festen Wellenldnge von

532nm und zum anderen ein Diodenlaser (Toptica DL pro) mit einer Wellenldnge
von 737 nm (Verstimmbar im Bereich 726-741 nm). Der Strahl des 532 nm Lasers wird
mit einem Bandpass-Filter (Thorlabs, FL532-10) gefiltert, um Strahlungsanteile ne-
ben der eigentlichen Laserlinie um > 40dB abzuschwichen (d. h. < 0.01% Trans-
mission). Vom Strahl des 737 nm Lasers werden zunéchst ca. 0.7% (55pW) mit ei-
nem Strahlteiler (Thorlabs WW11050) in eine Faser zum Wellenldngen-Messgerét
(HighFinesse/Angstrom, WS6-200) geleitet. Der Hauptstrahl wird mit einer \/2-
Platte in der Polarisation gedreht und dann mit einem polarisierenden Strahltei-
ler geteilt. Ein Teil wird iiber eine Faser zu einem optischen Resonator geleitet
um ein Fehlersignal zur Frequenzstabilisierung des Lasers zu erhalten. Details zu
diesem Aufbau befinden sich in Herrmann [Herl7|. Ein Umbau auf eine Stabilisie-
rung nach dem Pound-Drever-Hall-Verfahren befindet sich zur Zeit in Arbeit. Der
zweite Teilstrahl durchlduft einen Filter (Semrock, FF01-716/43.25, Filterkurve be-
findet sich im Anhang in [Kapitel A.4), welcher insbesondere eine Unterdriickung
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Abbildung 3.1.: Schematischer Aufbau des Lasersystems. Ein Teilstrahl des 737 nm
Lasers wird zwecks Frequenzstabilisierung zum optischen Resonator
geleitet. Der andere Teilstrahl wird mit dem Strahl des 532 nm Lasers
iiberlagert und in eine Faser zum konfokalen Mikroskop eingekoppelt.

Abbildung 3.2.: Aufbau des Lasersystems. Oben rechts im Bild befindet sich der
737nm Laser, unten rechts befindet sich der 532nm Laser.
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Abbildung 3.3.: Schematischer Aufbau des konfokalen Mikroskops. Anregungslicht
(hier griin dargestellt) aus einer Faser wird kollimiert, iiber Spiegel
in ein Objektiv geleitet und auf die Probe fokussiert. Emissionslicht
(rot) aus der Probe wird vom gleichen Objektiv aufgesammelt, iiber
einen dichroischen Spiegel vom Anregungslicht getrennt und in eine
zweite Faser eingekoppelt. Probe und Einkoppellinse sind mit Piezo-
Positionierern verschiebbar.

von Wellenldngen >738nm bewirkt. Der Strahl wird dann mit dem 532nm Strahl
iiberlagert. Ein Spiegel mit Reflexbeschichtung fiir 602nm und 737 nm(Laseroptik,
L-14305) dient hier als dichroischer Spiegel. Beide Strahlen werden gemeinsam mit
einen Faserkoppler (Schifter+Kirchhoff, 60FC-F-4-A7.5-02) in eine Singlemode-Faser
(Schéfter+Kirchhoff, PMC-630-4.2-NA012-3-APC-700-P, 7m) eingekoppelt und zum
konfokalen Mikroskop geleitet.

Der Aufbau bietet insbesondere zwei Vorteile: Zunéchst kann iiber die Einstellung der
A/2-Platte die Intensitét des Resonator-Strahls bzw. des Experiment-Strahls einge-
stellt werden. Dies hat sich beim Aufbau des optischen Resonators als &uflerst niitzlich
erwiesen. Dariiber hinaus bietet die gemeinsame Einkopplung in eine Faser eine ein-
fache Moglichkeit zwischen resonanter (737 nm) und offresonanter (532nm) Anregung
umzuschalten, ohne Faserkabel umstecken zu miissen. Ein Nachteil der sich daraus
ergibt ist, dass durch die Verwendung eines Faserkopplers fiir 737 nm und einer Faser
fiir 737 nm ca. 93% der Intensitéit des 532 nm Strahls verloren gehen.

In den Aufbau soll zusétzlich noch ein elektrooptischer Modulator (EOM) eingebaut
werden, um Seitenbénder auf dem 737 nm Strahl zu erzeugen.



3. Aufbau des Experiments

Abbildung 3.4.: Das konfokale Mikroskop.

3.1.2. Konfokales Mikroskop

Der schematische Aufbau des konfokalen Mikroskops ist in [Abbildung 3.3] dargestellt.
Ein Bild des Mikroskops ist in zu sehen. Es wurde an der Univer-
sitdt Ulm in der Arbeitsgruppe von Prof. Jelezko entwickelt und in Mainz am Kryo-
staten angebracht und in Betrieb genommen. Anregungslicht aus einer Faser (Thorlabs
PM630-HP, 4m) wird durch eine Linse (Thorlabs, AC080-016-B) kollimiert und iiber
einen Silberspiegel (Thorlabs, PF05-03-P01) und einen dichroischen Spiegel (Thorlabs,
DMLP605T) auf ein Objektiv (Newport M-60X) gelenkt, welches das Licht dann auf
die jeweils eingebaute Probe fokussiert. Von der Probe zuriickgeworfenes Licht wird
vom gleichen Objektiv aufgesammelt, wobei Licht aus der Fokusebene des Objektivs
wieder zu einem kollimierten Strahl wird. Der dichroische Spiegel transmittiert Licht
mit Wellenldngen >605nm, welches mit zwei weiteren Silberspiegeln und einer Linse
(Thorlabs, AC127-050-B) in eine Multimode-Faser (Thorlabs FGO50UGA, 4 m) einge-
koppelt wird. Die zweite Faser dient dabei gleichzeitig als Pinhole und filtert auf diese
Weise Licht heraus, welches nicht aus der Fokusebene des Objektivs stammt. Um das
Mikroskop auch bei Temperaturdnderungen konfokal zu halten, ist die Einkoppellinse
vor der Multimode-Faser beweglich in 3 Achsen auf Piezo-Nanopositionierern gelagert
(attocube, 2x ANPx101/RES/LT, 1x ANPz102/RES/LT). Diese Positionierer halten
ohne angelegte Spannung ihre Position und bewegen bei angelegter Séagezahnspannung
die Linse um bis zu 5 mm in jeder Achse. Sie kénnen von auflen, d.h. selbst bei kryoge-
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3.1. Optomechanischer Aufbau
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Abbildung 3.5.: Schematischer Aufbau der Detektion. Licht aus der Faser vom Ex-
periment wird kollimiert, kann dann mit einer Reihe von klappbaren
Filtern gefiltert werden und triff auf eine APD.

nen Temperaturen, angesteuert werden und stellen so sicher, dass ein Nachjustieren des
Mikroskops moglich ist. Um die Probe bzw. die Farbzentren im Fokus des Objektivs
positionieren zu konnen, ist die Probe ebenfalls auf einem Stapel aus Nanopositio-
nierern (ebenfalls attocube, gleiche Modelle) und zusétzlich auf einem Piezo-Scanner
(attocube ANSxyz100/LT) montiert. Der zusitzliche Scanner hat einen Scanbereich
von 50pm x 50 pm x 24 pm bei Raumtemperatur bzw. 30 pm x 30 pm x 15pm bei
kryogenen Temperaturen und ist in der Lage, die Probe mit sub-Nanometer Prézision
zu positionieren, was deutlich unter dem Auflésungslimit des Mikrokops liegt.

Zu erwéhnen ist, dass wiahrend der Messungen an NV-Zentren anstelle des dichroi-
schen Spiegels zunichst ein Beam-Sampler (Thorlabs, BSF05-B) verbaut war. Dies
hat den Hintergrund, dass eine Anregung mit resonantem Licht von 737 nm geplant
ist. Der jetzt eingebaute dichroische Spiegel bietet gegeniiber dem Beam-Sampler bei
offresonanter Anregung mit 532 nm etwa die 20-fache Leistung am Objektiv, sowie eine
zusétzliche wellenldngenabhéngige Filterung vor dem Einkoppeln in die Multimode-
Faser. Anregungslicht mit 532nm wird dabei um einen Faktor von ca. 10° abge-
schwicht. Inwieweit damit eine resonante Anregung moglich ist, muss in weiteren
Experimenten iiberpriift werden.

Eine Anleitung zur Justage des konfokalen Mikroskops findet sich im Anhang in

3.1.3. Detektionsaufbau

Das Schema des Detektionsaufbaus ist in dargestellt. Ein Bild des
Aufbaus ist in zu sehen. Licht vom konfokalen Mikroskop kommt aus
einer Multimode-Faser (Thorlabs, FG050-UGA, 10 m) und wird mit einer Linse (Lens-
Optics, BK7 Bikonvex, f=25mm, AR/AR 602 & 737 nm) kollimiert. Dann kénnen je
nach Bedarf verschiedene Filter in den Strahlgang geklappt bzw. gestellt werden, bevor
das Licht von einer weiteren Linse (Thorlabs, LA1131-B) auf eine APD (PerkinElmer,

11



3. Aufbau des Experiments

Abbildung 3.6.: Der Detektionsaufbau. Unten rechts im Bild ist die APD zu erkennen.

SPCM-AQRH-14-FC) fokussiert wird. Aufgrund der hohen Sensitivitat der APD (65%
photon detection efficiency bei 650 nm) ist der Detektionsaufbau vollstéindig in einem
moglichst lichtundurchléssigen Kasten eingeschlossen.

Als Filter kommen zur Zeit zum Einsatz (Die Absorptionsspektren soweit bekannt
befinden sich im Anhang in [Kapitel A.4)):

e 650nm Longpass (Thorlabs, FELH0650)
— reflektiert 532 nm Anregung, transmittiert Fluoreszenz von NV-Zentren

e 680nm Bandpass (Semrock, FF01-680/42-25)
— zusétzliche Moglichkeit die Fluoreszenz von NV-Zentren nachzuweisen

e 715nm Longpass (Semrock, FF01-715/LP-25)
— reflektiert 532 nm Anregung, transmittiert Fluoreszenz von SiV-Zentren

e 775nm Bandpass (chroma, ET775/50x)
— reflektiert 532 nmé& 737nm Anregung, transmittiert Seitenband-Fluoreszenz
von SiV-Zentren

Fiir die Detektion von NV- und SiV-Zentren bei offresonanter Anregung sind die
beiden Longpass-Filter ausreichend. Zusétzliche Filter konnen den Kontrast jedoch
verbessern. Fiir die Detektion von SiV-Zentren bei resonanter Anregung ist wichtig,
dass das Anregungslicht, welches z. B. durch Reflektion an der Diamantoberfléiche
in die Detektionsfaser gelangt, moglichst gut herausgefiltert wird. Die Kombination
aus 716 nm Bandpass im Laseraufbau vor dem Mikroskop und 775 nm Bandpass im
Detektionsaufbau nach dem Mikroskop soll dies erméglichen.

3.2. Kryostat

Um das konfokale Mikroskop mit der jeweils eingebauten Probe zu kiithlen, kommt
ein Entmischer-Kryostat der Firma Oxford (Modell Kelvinox 100) zum Einsatz (sie-
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3.2. Kryostat

Abbildung 3.7.: Links: Der Kryostat. Rechts: Das experimentelle Insert mit konfoka-
lem Mikroskop.

he |Abbildung 3.7)). Detaillierte Informationen zum Funktionsprinzip finden sich in
Batey, G. Teleberg |Bat|. Dieser Kryostat bietet die Moglichkeit, das konfokale Mi-

kroskop mit fliissigem Stickstoff (ca. 77 K), fliissigem Helium (ca. 5 K), fliisssigem He-
lium mit zusétzlicher Vakuum-Pumpe (ca. 1K) oder dem Entmischer-Mechanismus
zu kithlen. Der Entmischer-Mechanismus erreicht dabei laut Hersteller 15 mK. Ein
erster eigener Versuch (zu dieser Zeit noch ohne konfokales Mikroskop) erreichte
23mK. Dabei sei erwdhnt, dass die erreichte Temperatur wesentlich von der einge-
brachten Wirmeleistung abhéngt, so wurde die Kiihlleistung vom Hersteller gemessen
als 100 nW bei 98 mK und 128 pW bei 100 mK. Insbesondere die eingebrachte Laser-
leistung und die elektrische Leistung, die zum Bewegen der Probe notwendig ist, muss
also auf ein Minimum reduziert werden, wenn niedrige Temperaturen erreicht werden
sollen. Ziel des Experiments ist es, Temperaturen um die 100 mK zu erreichen.

Eine Kurzanleitung zur Bedienung des Kryostaten befindet sich im Anhang in
ftel A2

Zusitzlich wurden im Kryostat Glasfasern und Kabel verlegt (siehe [Abbildung 3.8|),
um das konfokale Mikroskop betreiben zu kénnen. Bei den Kabeln handelt es sich zum

einen um Kupferdrdhte mit einem Durchmesser von 0.22mm und zum anderen um
Dréhte aus Niob-Titan in einer Kupfermatrix mit einem Durchmesser von 0.15mm.
Letztere werden ab einer Temperatur von ca. 10 K supraleitend. Beide Drahtarten

wurden wie in Balshaw [Ball5] beschrieben und im Anhang in [Kapitel A.3| zusam-

mengefasst zu Kabelstrangen verarbeitet.

Bei den Fasern handelt es sich um polarisationserhaltende Singlemode-Fasern

13



3. Aufbau des Experiments

Abbildung 3.8.: Teil des experimentellen Inserts. Im Bild zu erkennen sind einer der
verlegten Kabelstringe und das Glasfaserbiindel in einem der einge-
bauten Kupferhalter.

(Thorlabs PM630-HP) fiir das Anregungslicht sowie Multimode-Fasern (Thorlabs
FGO050UGA) fiir das Fluoreszenzlicht. Auflerdem wurden noch einige Ersatz-Fasern,
teilweise auch fiir andere Wellenldngen verlegt, um ggf. Fasern ersetzen zu kénnen
oder auf andere Experimente vorbereitet zu sein.
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4. Messungen und Ergebnisse

Der Detektionsaufbau (vgl. ermoglicht in Verbindung mit der bewegli-
chen Probe (vgl. die ortsaufgeloste Messung der Fluoreszenz. Dazu wird
die Probe in einem Raster verfahren und gleichzeitig die Zahlrate der APD aufgenom-
men. Die Steuerung hierzu tibernimmt ,,qudi*, eine an der Universidt Ulm entwickelte,
in Python geschriebene Software. Die Software kann die Z&hlrate der APD in Echtzeit
anzeigen, ortsaufgeldst in der xy- oder xz-Ebene aufnehmen und darstellen oder einem
sog. ,,point of interest“ (kurz POI) folgen und dessen Bewegung darstellen.

4.1. Verwendete Proben

In den Messungen dieser Arbeit kamen drei verschiedene Proben zum Einsatz, eine

Ubersicht ist in m zu finden.

Die erste Probe besteht aus Nanodiamanten mit jeweils > 300 NV-Zentren. Diese
wurden in wéssriger Suspension auf einen Objekttriger aufgebracht und dort trocknen
lassen. Die grofle Anzahl an NV-Zentren ldsst die Nanodiamanten stark fluoreszieren.
Die Nanodiamanten erscheinen aufgrund ihrer Gréfle von ca. 70 nm als punktférmige
Lichtquellen und eignen sich damit besonders fiir die Justage des konfokalen Mikro-
skops.

Die zweite Probe besteht aus Diamantsdulen auf einem Silizium-Wafer. Diese Probe
wurde an der Universitit Kassel in der Arbeitsgruppe von Prof. Reithmaier und Dr.
Popov gefertigt. Die Diamantschicht auf dem Silizium-Wafer wurde mittels chemi-
scher Gasphasenabscheidung (HFCVD) hergestellt. Dabei wuchs zunéchst innerhalb

Probe NV/ | single/ Besonderheiten
SiV | ensemble
Nanodiamanten | NV | ensemble | Nanodiamanten (Sigma-Aldrich, 798169),
70nm Koérnung, >300 NV-Zentren pro

Partikel

Séulenprobe SiV | ensemble | Diamant-Nanosdulen mit SiV-ensembles auf
Silizium-Wafer. @ 50-1000 nm

SIL-Probe SiV | single Diamantprobe mit einzeln auflésbaren SiV-

Zentren, eingravierte SIL

Tabelle 4.1.: Liste der verwendeten Proben
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von drei Stunden Diamant ohne Silizium, gefolgt von zwei Minuten Diamant mit
Zugabe von Silizium und im Anschluss weitere vier Minuten ohne die Zugabe von
Silizium. Aus den so entstandenen Schichten wurde mittels Elektronenstrahllithogra-
phie und reaktivem Ionenétzen regelméfiige Sdulenstrukturen gebildet. Details zum
Fertigungsprozess konnen in [Fel4+16] nachgelesen werden. Die fertige Probe besteht
aus 5x5 Feldern mit Abstdnden von ca. 100 pm. Jedes Feld besteht aus 5x5 Saulen
im Abstand von jeweils 10 pm. Die Sdulen haben dabei je nach Feld Durchmesser von
50nm, 100nm, 200 nm, 500 nm oder 1000 nm, wobei die kleinsten S&ulen aufgrund
technischer Schwierigkeiten nicht vollstdndig ausgebildet sind. Fiir unsere Messung
ergeben sich damit effektiv Ensembles von SiV-Zentren in regelméfiigem Abstand und
klar definiertem Muster, was zur weiteren Justage aber auch zum Verfolgen von Drifts
wahrend des Kiihlvorgangs giinstig ist.

Die letzte Probe ist ein mittels chemischer Gasphasenabscheidung (CVD) gewachse-
ner Diamant. Durch Zugabe von Silizium wihrend des Wachstums entstanden darin
einzelne SiV-Zentren. In diesen Diamanten wurden mit einem fokussierten Ionenstrahl
(focused ion beam, FIB) mehrere SILs eingraviert. Diese erhthen die aufgesammel-
te Fluoreszenz von darunterliegenden Farbzentren (siehe und erleichtern
somit die Auflésung einzelner SiV-Zentren.

4.2. Stickstoff-Farbzentren (NV)

4.2.1. ortsaufgeloste Fluoreszenzmessungen

Zur einfachen Justage des Mikroskops haben sich Nanodiamanten mit NV-Zentren
als niitzlich erwiesen. Verwendet wurden Nanodiamanten mit einer Partikelgrofie von
70nm und >300 NV Zentren pro Partikel (Sigma-Aldrich, 798169). Eine typische
Aufnahme ist in dargestellt. Deutlich zu erkennen sind groflere Stellen
mit hoher Fluoreszenz aber auch kleinere Stellen mit niedrigerer Fluoreszenz und re-
gelméfBigerer Form. Bei den grofien Stellen handelt es sich vermutlich um Ansammlun-
gen mehrerer Nanodiamanten wihrend die kleineren Stellen einzelne Nanodiamanten
sein konnten. Aufgrund der Grofle der Nanodiamanten unterhalb des Abbeschen Beu-
gunglimits und der hohen Zahl an NV-Zentren pro Nanodiamant eignen sich diese be-
sonders, um die Punktverteilungsfunktion (point-spread-function, PSF) zu bestimmen
und zu optimieren. So kénnen gréflere Ansammlungen schon mit sehr grober Justage
des Mikroskops detektiert und mit deren Hilfe die Justage des Mikroskops verbessert
werden. In ist eine solche optimierte Aufnahme mit justiertem Mikro-
skop zu sehen. Erkennbar ist vor allem, dass in der Aufnahme in der xz-Ebene die
Punktspreizfunktion in z-Richtung relativ gerade ist, wiahrend bei Aufnahmen ohne
Feinjustage i.d.R. eine schridge PSF zu erkennen ist, weil optische Achse und z-Achse
des Piezo-Scanners nicht iibereinstimmen. Ein Kurvenfit mit einer zweidimensionalen
Normalverteilung ergab hier ndherungsweise eine Halbwertsbreite von 1.88 um in x-
und 1.38 pm in y-Richtung. Dies liegt bereits nahe am theoretischen Auflésungslimit
von 253.4 nm.
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Abbildung 4.1.: Ortsaufgeloste Aufnahme der Fluoreszenz von Nanodiamanten mit
NV-Zentren.
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Abbildung 4.2.: Ortsaufgeloste Aufnahme eines vermutlich einzelnen Nanodiamanten.
Dies entspricht der Punktspreizfunktion des Mikroskops. Links: xy-
Ebene, rechts: xz-Ebene
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Abbildung 4.3.: Die Temperatur wiahrend des Kiihlens. Gemessene Werte in blau, li-
near interpolierte Werte in rot.
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Abbildung 4.4.: Spektrum der Fluoreszenz von NV-Zentren in Nanodiamanten bei
Raumtemperatur(links) und bei 12 K(rechts). Wéhrend bei Raum-
temperatur die ZPL kaum erkennbar ist, ist sie bei 12K klar als
schmale Linie zu erkennen.

4.2.2. Temperaturabhangige Spektren.

In einer weiteren Messreihe wurde das Emissionspektrum der NV-Nanodiamanten bei
verschiedenen Temperaturen aufgenommen. Dazu wurde zunéchst eine Ansammlung
von Nanodiamanten gesucht und das Mikroskop darauf eingestellt. Dann wurde anstel-
le des in beschriebenen Detektionsaufbaus ein Spektrograph verwendet
(LOT-Quantum Design; Shamrock 500 Spektrograph mit Newton CCD-Detektor).
Damit konnte anstelle der reinen Intensitdtsmessung das Spektrum der Fluoreszenz
erfasst werden. Wihrend des Kiihlens von Mikroskop und Probe auf 12K wurden
automatisiert im Abstand von 30 Sekunden Spektren aufgenommen. Zwischendurch
wurden diese Aufnahmen immer wieder unterbrochen und das Fluoreszenzlicht in
den Detektionsaufbau geleitet. Damit wurden die Einkoppellinse nachjustiert und die
Probe wieder auf die urspriinglich gefundene Ansammlung von Nanodiamanten ge-
fahren um dem temperaturabhéngigen Verziehen des Mikroskops entgegenzuwirken.
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Abbildung 4.5.: Gesamtintensitéit von Spektrum incl. ZPL. Zu erkennen sind neben
der allgemeinen fallenden Tendenz auch die Schwankungen durch re-
gelméfiges nachjustieren.

SchlieBlich wurde das Fluoreszenzlicht wieder in den Spektrographen geleitet und die
Aufnahme von Spektren fortgesetzt. Parallel wurde die erreichte Temperatur gemes-
sen (siehe . Die so erhaltenen Werte wurden linear interpoliert um den
aufgenommenen Spektren eine Temperatur zuordnen zu kénnen. Die aufgenommen
Spektren wurden in der Auswertung mit einer Kurve der Form

_1(%#1)2 _1(%#2)2
fA) =Arxe 2\ 1 ) 4 Agxe 2\ 22 ) +mA+Db (4.1)

gefittet. Dabei besteht der Fit aus drei Teilen. Eine erste Normalverteilung, bestehend
aus den Parametern A, p1 und o1, beschreibt das breite Emissionspektrum der Farb-
zentren. Eine zweite Normalverteilung, bestehend aus den Parametern Ao, po und
02, beschreibt die ZPL. Der zusétzliche lineare Anteil wurde eingefiigt, um Spektren
mit schwéicherer Gesamtintensitiat beschreiben zu konnen, bei denen ein zusétzlicher
Untergrund insbesondere kiirzerer Wellenléingen zu erkennen ist. Zwei der so aufge-

nommenen Spektren und die angepassten Kurven sind in zu sehen.

Passt man die Kurve in an die Spektren an, so ist Ajo; ein Maf fiir
die Anzahl der Photonen die auflerhalb der ZPL detektiert wurden, wihrend Asos ein

Maf fiir die Anzahl der Photonen innerhalb der ZPL ist. Ajo1 + Aso9 ist damit ein
Ma# fiir die Gesamtzahl der emittierten Photonen. Diese Intensitit wurde in
gemeinsam mit der gemessenen Temperatur aufgetragen. Zu erkennen ist,
dass bei sinkender Temperatur die Intensitéit abnimmt. Dieser Effekt erwies sich nach
dem Aufwirmen des konfokalen Mikroskops zuriick auf Raumtemperatur als nicht
vollstédndig reversibel. Eine mogliche Erklarung dafiir ist eine Dejustage des Mikro-
skops, die nidher untersucht werden muss. Die starken Schwankungen auf kurzer Zeits-
kala entsprechen dem oben genannten wiederholten Nachjustieren. In regelméafligen
Abstédnden musste die Aufnahme von Spektren gestoppt werden und Einkoppellinse
sowie Probe nachjustiert werden, um die maximale Intensitit wieder herzustellen.
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Abbildung 4.6.: Mittelwerte p; des Spektrums (oben) und po der ZPL(unten), jeweils
in Abhéngigkeit der Temperatur.
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4.3. Silizium-Farbzentren (SiV)
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Abbildung 4.7.: Relative Intensitét der ZPL gegeniiber Zeit/Temperatur. Aufgetragen
Asoo

wurde Tog

In[Abbildung 4.6l wurden die Mittelwerte p; und us gegen die Temperatur aufgetragen.
Man erkennt deutlich, dass sich die Position der ZPL verschiebt. Beim Mittelwert 1
ldsst sich kein eindeutiger Trend feststellen.

In [Abbildung 4.7 wurde % gegeniiber Temperatur aufgetragen. Daran ist zu sehen,
wie die relative Intensitéit der ZPL von ca. 0.5% auf ca. 3% ansteigt.

4.3. Silizium-Farbzentren (SiV)

4.3.1. Messung der temperaturabhdngigen Drifts im Kryostaten mithilfe
von Ensembles

Nach Einbau des dichroischen Spiegels ins konfokale Mikroskop konnte die Fluoreszenz
von Silizium-Farbzentren detektiert werden. Zunéchst wurde dabei die Sdulenprobe
aus Kassel verwendet. Eine Aufnahme eines Arrays aus Sdulen ist in
zu sehen. Das aufgenommene Array zeigt dabei eine Besonderheit: eine der Saulen ist
nicht detektierbar, weil sie keine Farbzentren aufweist oder nicht vorhanden ist. Dies
macht es einfacher, eine bestimmte Sédule zu identifizieren, auch wenn bei niedrigeren
Temperaturen nicht mehr das gesamte Array aufgenommen werden kann.

Das Mikroskop wurde in dieser Messreihe auf die Sédule direkt rechts neben der Liicke
fokussiert und dann mittels fliisssigem Stickstoff (LN) auf ca. 100K abgekiihlt. Die
gemessenen Temperaturen sind in dargestellt. Fiir Zeiten zwischen den
Messpunkten wurden diese linear interpoliert.

Um zu messen, wie weit sich das konfokale Mikroskop beim Kiihlen verzieht, wur-
de die Position der fokussierten Siule verfolgt. Die Software qudi bietet hierzu die
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Abbildung 4.8.: Aufnahme der Fluoreszenz von Diamant-Nanolars mit SiV-Zentren.
Jede Séule hat einen Durchmesser von ca. 1 pm
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Abbildung 4.9.: Temperatur wiahrend der Messungen an SiV-Zentren.
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Abbildung 4.10.: Verschiebung der gemessenen Position der Probe wihrend des
Kiihlens. Bei dem gréfieren Sprung nach ca. 1h in z-Richtung handelt
es sich um einen Bedienfehler und keine echte Bewegung.
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4. Messungen und Ergebnisse

Moglichkeit, einen interessanten Punkt (point of interest, POI) zu definieren und zu
verfolgen. Die verfolgte Séule bewegte sich dabei in Richtung der linken unteren Ecke
des Scanbereichs. Bevor sie nicht mehr zu sehen war, wurde die Verfolgung gestoppt,
die Sdule iiber die Stepper wieder zuriick in die Mitte bzw. rechte obere Ecke des Scan-
bereichs gefahren und die Verfolgung mit einem neuen POI wieder aufgenommen.

Die Verschiebung der gemessenen Siulenposition wurde in [Abbildung 4.10] dargestellt.
Zu erwahnen ist zunéchst, dass der erste groflere Sprung nach ca. 1h in z-Richtung
kein tatsdchlicher Sprung ist, hier wurde lediglich beim Nachjustieren kein neuer POI
definiert so dass die Séule scheinbar gesprungen ist. Davon abgesehen sieht man, wie
sich die gemessene Sédulenposition gleichméfig in negativer x- und y-Richtung bewegt
und so insgesamt 164 pm in x-, 161 pm in y- und ca. 60 pm (47,5 pm zzgl. ca. 12 pm
durch den scheinbaren Sprung) in z-Richtung zuriicklegt. Die Tatsache, dass sich x-
und y-Achse mit gleicher Geschwindigkeit in die gleiche Richtung bewegen spricht
dafiir, dass es sich um einen Effekt der Piezo-Stapel handelt. Dabei kénnte der Ef-
fekt sowohl auf die Piezo-Stepper als auch auf den Scanner zuriickzufithren sein. Bei
einem Effekt durch den Kupferblock auf dem das Mikroskop montiert ist wiirde man
aufgrund der Symmetrie unterschiedliche Effekte in x- und y-Richtung erwarten. Die
Bewegung erfolgt jedoch nahezu linear in der Zeit, obwohl die Kiihlgeschwindigkeit

verdndert wurde (vgl. |[Abbildung 4.9). Dies spricht dafiir, dass der Effekt nicht aus-
schliefflich temperaturabhéingig ist.

Parallel zur praziseren Aufnahme durch die Software wurden auch die Positionen der
Piezo-Stepper notiert. In[Abbildung 4.11] wurden dabei die Position der Einkoppellinse
(oben) und der Probe (unten) aufgetragen. Bei der Probe ist die gleiche Tendenz wie
schon bei der priziseren Messung durch die Software erkennbar. Bei der Einkoppellinse
scheint sich die y-Achse mit 142pm deutlich stérker verzogen zu haben als die x-
(49pm) und z-Achse (19um). Allerdings zeigen die Stepper generell eine deutliche
Hysterese und lassen sich kaum prézise auf eine zuvor bekannte Position fahren. Die
Aussagekraft dieser Messungen ist also gering.

Neben der Position wurde bei jedem Nachjustieren auch die maximale Intensitéit no-
tiert, auf die sich die Séule mittels Position und Einkopplung einstellen lieff. Die Er-
gebnisse sind in [Abbildung 4.12| gemeinsam mit der Temperatur dargestellt. Zu erken-
nen ist, wie die Intensitét von anfinglich 875.000 Photonen/Sckunde bei Raumtemperatur
auf 22.000 Photonen/Sekunde bei 100 K abfillt. Nach dem Experiment wurde das Mikro-
skop wieder auf Raumtemperatur aufgewdrmt und die maximale Intensitat - alleine
durch Bewegen der Probe und der Einkoppellinse - erneut gemessen. Hierbei wur-
den 40.000 Photonen/Sekunde erreicht. Die Messung zeigt, dass der Effekt nur zu einem
kleinen Teil durch die geringere Fluoreszenz der Farbzentren bei niedrigeren Tempe-
raturen erklidrt werden kann. Die wahrscheinlichste Erklarung dafiir ist, dass sich das
konfokale Mikroskop durch das Kiihlen auf eine Weise verzieht, die nicht mit den von
aulen steuerbaren Freiheitsgraden nachjustiert werden kann. Eine Ursache kénnten
die Spiegelhalter sein, die sich bei der Justage als instabil und schwierig einzustellen
erwiesen haben.
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Abbildung 4.13.: Aufnahme der Fluoreszenz von einzelnen SiV-Zentren.

4.3.2. Nachweis der Detektierbarkeit einzelner Farbzentren.

Die bisherigen Messungen wurden allesamt an Ensembles von Farbzentren durch-
gefithrt. Ziel des Experiments ist es jedoch, einzelne Farbzentren zu vermessen. Um
nachzuweisen, dass das Mikroskop in der Lage ist, einzelne Farbzentren aufzulGsen,
wurde nach der Justage auf die Nanoséulen die SIL-Probe vermessen. Die erhaltene
Aufnahme ist in[Abbildung 4.13|dargestellt. Eine &hnliches Bild der gleichen Probe un-
ter der gleichen SIL konnte bereits zuvor mit Hilfe von Till Lenz aus der Arbeitsgruppe
von Prof. Dr. Budker aufgenommen werden. Das dortige Mikroskop ist fiir die Arbeit
mit NV-Zentren optimiert, konnte aber mit geringer Nachjustage auch fiir die Aufnah-
me von SiV-Zentren genutzt werden. Dariiber hinaus ist das konfokale Mikroskop der
AG Budker in der Lage, die Autokorrelationsfunktion der Photonen darzustellen. Die
Ergebnisse sind in [Abbildung 4.14] zu sehen. Der Einbruch der Autokorrelationsfunk-
tion auf < 65% spricht dafiir, dass die Fluoreszenz von einem oder zwei Farbzentren
stammt. Da beide Mikroskope sehr dhnliche Aufnahmen unter der gleichen SIL zeigen,
kann davon ausgegangen werden, dass unser konfokales Mikroskop in der Lage ist, die
Fluoreszenz einzelner Farbzentren zu detektieren und geeignete Kandidaten fiir die
weiteren Experiment zu finden. Der endgiiltige Nachweis kann allerdings erst erbracht
werden, wenn ein Strahlteiler und eine zweite APD verbaut wurden.
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Abbildung 4.14.: Autokorrelationsfunktion der Fluoreszenz.
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5. Ausblick

Im Rahmen dieser Masterarbeit konnte das konfokale Mikroskop und die zum Betrieb
benétigten Kabel und Fasern am experimentellen Insert des Kryostaten angebracht
werden. Mithilfe der Software ,qudi“ konnte das konfokale Mikroskop erfolgreich an-
gesteuert und erste Bilder aufgenommen werden.

Mit der Aufnahme von Spektren von NV-Zentren bei Temperaturen bis 12 K konn-
te die Funktion des Mikroskops erfolgreich bei kryogenen Temperaturen iiberpriift
werden. Danach wurde die Detektion der Fluoreszenz von SiV-Zentren mithilfe der
Pfosten-Probe nachgewiesen. In einer Messreihe bei Temperaturen bis 100 K konnte
quantifiziert werden, wie weit sich das Mikroskop wéihrend des Kiihlvorgangs verzieht.
Dabei wurden Hinweise darauf gesammelt, wo die Hauptursachen dieser Instabilitét
liegen. Zuguterletzt wurde gezeigt, dass das Mikroskop in der Lage ist, einzelne SiV-
Zentren zu detektieren und aufzulésen.

Uber diese Messungen hinaus konnten Techniken fiir die Bedienung des Kryostaten
und die Justage des konfokalen Mikroskops entwickelt und fiir die weitere Verwendung
im Labor dokumentiert werden.

Damit wurde der Weg fiir weitere Messungen geebnet. Insbesondere sollten in einem
ersten Schritt Silizium-Farbzentren auf die Temperatur von fliissigem Helium (LHe)
oder mittels Entmischer-Mechanismus in den Bereich von Millikelvin gekiihlt werden.
Damit kann die Funktion des konfokalen Mikroskops und die Detektion von Farbzen-
tren bei den geplanten Temperaturen nachgewiesen werden. Dariiber hinaus kénnen
beim Kiihlen erneut die scheinbare Bewegung der Probe vermessen werden, um so wei-
tere Hinweise auf die Ursache zu erhalten. Da die Nachjustage des Mikroskops mittels
Probe und Einkoppellinse zur Zeit hdufig durchgefiihrt werden muss - insbesondere bei
jedem Probenwechsel und immer wiederkehrend wihrend des Kiihlens - wére hier ein
automatisierter Mechanismus hilfreich. Konkret benétigt dies einen Algorithmus, der
in der Lage ist, in sinnvoller Zeit das Maximum der Fluoreszenz zu finden. In einem
weiteren Schritt soll die Detektion von einer auf zwei APDs ausgebaut werden, um so
die Messung der Autokorrelationsfunktion zu ermdéglichen. Dariiber hinaus sollte die
Ursache fiir den nicht-reversiblen Intensitéatsverlust gefunden und behoben werden. In
fritheren Versuchen haben sich teilweise Spiegel in den Spiegelhaltern gelockert und so
den Strahlgang stirker beeinflusst als die Einkoppellinse ausgleichen konnte. Da die
Spiegelhalter teilweise aufgrund eines Konstruktionsfehlers nicht mit zwei Schrauben
gekontert werden konnen, liegt die Vermutung nahe dass diese sich zu stark verzie-
hen. Auch die Stabilitéit des Lasers soll verbessert werden, indem die Stabilisierung
nach dem Pound-Drever-Hall Verfahren vervollsténdigt wird. Ein EOM zur Modula-
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5. Ausblick

tion der Wellenlénge und der damit verbundenen Erzeugung von Seitenbidndern liegt
bereit und soll in den Aufbau integriert werden.

Sobald das Experiment zuverlissig und mit ausreichender Signalstéirke auch bei ein-
zelnen Farbzentren und kryogenen Temperaturen arbeitet, kann das Absorptions- und
Emissionsspektrum der SiV-Zentren vermessen und die Aufspaltung in mehrere Linien
beobachtet werden ([Neu+13; Rog+14a]). Uber die Anregung eines Lambda-schemas
kann dann die Kohé&renzzeit bei verschiedenen Temperaturen und méglichst auch bei
verschiedenen Magnetfeldern bestimmt werden ([Jah15])

Das Experiment bietet jedoch weitergehendere Moglichkeiten. So ist aktuell geplant,
eine Moglichkeit zu schaffen, um Silizium-Farbzentren in einem optischen Resonator
aus einem Faserende und einem Spiegel (sog. Faser-cavity) zu beobachten. Die Arbeits-
gruppe von Prof. Dr. Reithmaier in Kassel arbeitet u.a. daran, optische Resonatoren
direkt in der Diamantprobe zu erzeugen, so dass die Probe irgendwann fasergekop-
pelt arbeiten kann. Dies sollte die Ergebnisse deutlich verbessern, da keine Justage
mehr notwendig ist. Auf diese Art und Weise soll das Experiment auf lange Sicht
demonstrieren, wie ein Quantenrepeater arbeiten konnte.
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Anhang

. Justage des konfokalen Mikroskops

Zur Justage des konfokalen Mikroskops kann man wie folgt vorgehen. Dabei unbe-
dingt an Lasersicherheit denken, d.h. Schutz/Justage-Brillen nutzen, Leistung niedrig
halten, Laborkollegen informieren und Strahlen wirklich ,,an die Wand“ und nicht ,,an
unkontrolliert reflektierende Oberflichen“ werfen.

Griinen Laser durch Anregungsfaser ins Mikroskop leiten (minimale Leistung,
gerade sichtbar reicht).

Strahl aus dem Mikroskop auf eine Laborwand lenken. Wenn der dichroische
Spiegel montiert ist, geht das gut indem ein Silberspiegel schrig iiber dem Ob-
jektiv platziert wird.

Faser so festschrauben, dass der Strahl kollimiert ist.
Priifen ob der erste Spiegel relativ mittig getroffen wird.

Ersten Spiegel so ausrichten, dass der beamsampler/dichroische Spiegel mittig
getroffen wird.

Beam-sampler /dichroischen Spiegel so ausrichten, dass das Objektiv mittig ge-
troffen wird.

Spiegel auf das Objektiv oder unter das Objektiv auf den Nanopositionierersta-
pel legen und so den Anregungsstrahl in sich selbst zuriickwerfen.

Mit einer Lochblende iiberpriifen, dass der Strahl moglichst in sich selbst zuriick-
geworfen wird. Am besten direkt unter der Auskoppellinse. Darauf achten, den
richtigen Reflex zu iiberpriifen (durch die Doppelreflektion an beamsampler /di-
chroischem Spiegel sind bis zu 4 Reflexe zu sehen). Ggf. Strahlgang anpassen,
so dass sowohl das Objektiv mittig getroffen als auch der Strahl in sich selbst
zuriickgeworfen wird.

Roten Laser durch die Emissionsfaser quasi ,riickwérts* ins Mikroskop leiten.

yRilckwirts“ arbeiten und zunéchst den Strahl (grob) kollimieren und auf den
letzten Spiegel zentrieren (Linse bewegen). Dann weiter den vorletzten Spiegel
und auf das Objektiv zentrieren.

Beide Strahlen gemeinsam mit einem Spiegel iiber dem Objektiv aus dem Mikro-
skop leiten und iiber eine moglichst weite Strecke auf die Wand werfen (mehrere
Spiegel verwenden).
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e Durch Bewegen der Einkoppellinse den roten Strahlgang kollimieren und mit
dem griinen {iberlagern. Darauf achten, dass die Strahlengénge ineinander liegen
und sich nicht nur kreuzen (d.h. an zwei moglichst weit auseinanderliegenden
Punkten iiberpriifen, z.B. direkt am Mikroskop und an der Wand). Ggf. den
Spiegel im Emissionsstrahlgang anpassen.

e Strahlengang normal zuriickbauen (d.h. Emission an Detektion), Probe einbau-
en. Einen hell fluoreszierenden Punkt auf der Probe suchen und dort mit Pro-
benposition und Position der Einkoppellinse die Fluoreszenz maximieren.

A.2. Betrieb des Kryostaten

Hier sollen kurz die Schritte aufgefiihrt werden, die notig sind, um den Kryostaten
auf Basistemperatur zu kiihlen und wieder aufzuwérmen. Die Informationen hier be-
finden sich im Benutzerhandbuch von Oxford oder dem , Hitchhiker’s Guide to the
Dilution Refrigerator“ von Nathaniel Craig und Ted Lester. Eine deutlich detaillier-
tere Liste speziell fiir dieses Labor befindet sich im Gruppen-internen Wiki unter
,Blog:SilVac/How to: Cool down and heat up*“. Dort sind auch die notwendigen Ven-
tilzustdnde wie in [Abbildung A.I| zu sehen aufgefiihrt. Bei Inbetriebnahme des Kryo-
staten ist immer die vollsténdige Liste im Wiki zu Hilfe zu nehmen, gewissenhaft jeder
Schritt zu priifen und ggf. die Liste zu ergénzen.

A.2.1. Vorkiihlung

e AuBeres Isolationsvakuum (outer vacuum chamber, OVC) abpumpen auf < 1 -
10~"mBar (mind. iiber Nacht, besser Wochenende nutzen).

e Fliissigen Stickstoff (LN) ins Hauptreservoir fiillen (Achtung: Sauerstoffkonzen-
tration im Labor tiberwachen!)

o Uber Nacht stehen lassen, um Magneten zu kiihlen.

e LN mit Druck aus LN-Kanne aus dem Hauptreservoir ins Stickstoff-Schild pum-
pen, zusétzlichen Stickstoff in Stickstoff-Kiihlfallen oder weitere Kannen fiillen
bis Hauptreservoir leer ist.

e Mit ,,pump&flush“-Prozedur Reste von LN abpumpen und Hauptreservoir mit
Helium-Gas fiillen.

A.2.2. Vorbereitung des Inserts
e Offnungen in den Kiihlstufen mit Aluminium-Tape verschliefen. Kabel und Fa-

sern befestigen. Darauf achten, dass nichts {iber den Radius der Grundplatte
hinausragt.
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[ ]
T
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Abbildung A.1.: Schematische Darstellung der Ventile, orientiert an der Darstelung
auf der Front der Ventil-Kontroll-Box. Hier mit geiffneten Ventilen
#1 und #3.

e Kiihlschild montieren. Dabei erneut darauf achten, dass kein Teil des Experi-
ments das Kiihlschild beriihren kann.

o Leck-Detektor vorbereiten und an das innere Vakuum anschlieffen. Inneres Va-
kuumschild mit Indium-Dichtung vorbereiten.

e Absorptionspumpe erwiarmen und wieder montieren. Inneres Vakuum schlieffen
und sofort abpumpen. Leck-Test durchfiihren.

e Inneres Isolationsvakuum (inner vacuum chamber, IVC) auf < 1 - 10”7 mBar
abpumpen.

e Gemisch-Leitungen im Insert abpumpen.

e 1K-Pot“ mit Heliumgas spiilen. Dazu Helium-Ballon an entsprechendem An-
schluss anbringen und Nadelventil ca. 15% offnen. Heliumfluss mit etwas Isopro-
panol priifen.

e Etwas Helium als Kontaktgas ins innere Vakuum lassen.

e _sliding seal“ montieren und leicht einfetten.

A.2.3. Montage des Inserts und Kiihlen auf 5 K
e Insert langsam in den Kryostaten lassen. Dabei darauf achten, dass immer ein ge-

ringer Uberdruck von Helium-Gas im Kryostaten herrscht, damit keine Raumluft
in den Kryostaten gelangt. Bei montiertem Mikroskop das Insert {iber Nacht auf
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halber Hohe héngen lassen, um Schidden am Objektiv durch zu schnelles Kiihlen
zu verhindern.

e Wenn das Insert vollstdindig im Kryostaten ist und die Umgebungstempera-
tur von ca. 80-100 K angenommen hat, Gemisch-Leitungen anschlieBen und auf
Lecks testen.

e LHe mit der Transfer-Leitung in den Kryostaten einfiillen. Dabei insbesondere
achten auf:

— Transferleitung kurz mit Helium Gas spiilen bevor sie in den Kryostaten
eingefiihrt wird.

— Transferleitung gut abgepumpt, sie sollte von auflen nicht kalt werden.

— Druck in der Heliumkanne: Maglichst gleichméBiger Uberdruck, gerade ge-
nug um den angehéngten Ballon leicht aufzublasen. Sténdig iiberwachen!

A.2.4. Kiihlen auf 1,5K

Gemisch-Leitungen bis zum Insert abpumpen.

LN-Kiihlfalle aufheizen und abpumpen.

LHe-Kiihlfalle aufheizen und abpumpen.

e He*-Pumpe starten und am ,,1 K-Pot“ pumpen. Uber Nadelventil den Helium-
Fluss regulieren um Temperatur bei ca 1,5 K und Druck vor der Pumpe auf ca.
4-5 mBar zu regulieren.

A.2.5. Kiihlen auf Basistemperatur

e Gemisch einkondensieren. Dazu am besten die einprogrammierte Sequenz nut-
zen. Kann diese nicht genutzt werden, Gemisch langsam {iber Ventil 12A in den
Kryostaten stromen und dort kondensieren lassen. Details finden sich im Wiki.

e Wihrenddessen stédndig Nadelventil nachjustieren, um Temperatur im ,,1 K-Pot
zu halten.

e Mischungskreislauf in Gang bringen. Dazu entweder vorgefertigte Sequenz nut-
zen oder langsam Ventil 6 6ffnen. Vorher auf richtige Ventilstellungen achten.

A.2.6. Aufwarmen

e Gemisch zuriick in den Aufbewahrungsbehélter stromen lassen. Indem der ,,1 K-
Pot* wiederholt mit Heliumgas geflutet wird, kann das Gemisch erwédrmt und
damit verdampft werden. Hierfiir steht ebenfalls eine automatisierte Sequenz zur
Verfligung.
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Gemisch zusétzlich aus den Leitungen zuriick in den Aufbewahrungsbehilter
pumpen.

Gemischbehilter schlieflen.

Mit Kryopumpe wiederholt die gemischfiithrenden Leitungen abpumpen. Dazu
jeweils Kryopumpe iiber Ventile mit Leitungen verbinden, in LHe tauchen, iiber
Ventile mit Gemischfass verbinden und wieder aufwirmen.

Ist das Gemisch vollstindig im Aufbewahrungsbehilter, kann das Insert ganz
oder teilweise (an das Objektiv denken!) aus dem Kryostaten gezogen und somit
aufgewédrmt werden. Der Kryostat selbst bedarf keiner weiteren Behandlung und
wird langsam von selbst warm, wenn kein LH oder LHe mehr nachgefiillt wird.

Beim Herausnehmen des Inserts darauf achten, keine Luft in den Kryostaten
oder die Helium-Riickleitung zu ziehen.

A.3. Herstellung von Kabelstrangen

Im Kryostat wurden zusétzliche Dréhte verlegt. Diese sind 0.15mm (NbTi in Kup-
fermatrix) bzw. 0.22mm (Kupferdraht) im Durchmesser. Damit die fragilen Dréhte
nicht einzeln verlegt werden miissen, konnen sie zu Kabelstrangen zusammengefasst

werden.

Dazu kann man wie folgt vorgehen [Ball5|:

Vier Négel wie in [Abbildung A.2| dargestellt in ein Brett einschlagen.

Draht an einem der dufleren N#gel befestigen.
Draht {iber die beiden mittleren Négel spannen.
Draht um den &ufleren Nagel auf der anderen Seite legen.

Draht zuriick iiber die beiden mittleren Négel spannen.

wrap wires
around nails

Abbildung A.2.: Skizze zur Herstellung von Kabelstrangen. [Ball5]
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e Darauf achten, dass die Spannung gleich ist und beide Dréhte aneinander liegen.

e So oft wiederholen, bis die gewiinschte Anzahl an Adern erreicht ist (Tipp: Er-
satzadern einplanen), dann Drahtende befestigen.

e Das so entstandene Band an einigen Punkten mit diinnfliissigem Kryo-Lack (GE
7031 Lack) betupfen. Trocknen lassen. Diese Kontaktstellen verhindern beim
Bestreichen, dass die Adern sich voneinander l6sen.

e In mehreren Lagen die Adern zwischen den mittleren Nigeln mit Lack bestrei-
chen. Dabei mit diinnfliissigerem Lack beginnen, um zunéchst einen leichten
Halt zwischen den Adern zu erreichen, dann zahfliissiger werden um nicht be-
reits aneinander haftende Adern zu l6sen. Immer wieder gut trocknen lassen.

e Adern an den dufleren Négeln abschneiden.

Zu beachten ist, dass der Lack zwar einen gewissen Halt zwischen den Adern erzeugt,
aber nicht génzlich verhindert dass Adern sich voneinander 16sen. Insbesondere wenn
das Kabel geknickt oder in enge Windungen gelegt wird, konnen sich Adern 16sen oder
sich das Kabel in zwei Hélften spalten. Auf keinen Fall sollte dann unter Spannung
versucht werden, die Hilften wieder zusammenzulackieren - zusétzlicher Lack enthélt
auch zusétzliches Losungsmittel, welches unter Spannung eher noch mehr Lack 16st.
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