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When all your reason and reference are taken away
And you believe in the perception that something must change
When all your credence and candour are put in their place
You'll find the boldness to abandon the future you face

Don’t Look Down
Don’t Look Down
Don’t Look Down
Don’t Look Down

It’s time to shine!

(Threshold - Don’t Look Down)

Sometimes darkness
can show you the light
(Disturbed - The Light)
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Abstract

This work reports on the non-classical emission of light from point-like atomic defects
in multilayers and monolayers of hexagonal boron nitride that always exhibits a cha-
racteristic spectral fingerprint. By measuring photon statistics as well as the defect’s
excitation and emission polarisation and by performing low temperature spectroscopy,
we show strong and consistent evidence that - contrary to findings in literature - we
here do not observe pure single photon sources. Instead, this thesis’s results lead to the
conclusion that there are at least two electronic transitions present per atomic defect.
Nevertheless, with typical count rates between 1-5 million photons per second these
new defects belong to the brightest sources of non-classical light ever reported. This
renders them interesting for applications in quantum information processing which ear-
lier suffered from poor photon rates. Via coupling this emission to fiber based micro
cavities with modal volumes on the order of a few cubic wavelengths, that have also
been designed in this thesis, we want to further boost the emission out of defects in he-
xagonal boron nitride. We were able to incorporate multilayer and monolayer material
into these micro cavities. We show that multilayer material leads to large scattering
losses and that these losses can be overcome by using monolayer material.

Zusammenfassung

Diese Arbeit behandelt die nichtklassische Lichtemission aus Punktdefekten in Multila-
gen und Monolagen hexagonalen Bornitrids, der stets ein charakteristischer spektraler
Fingerabdruck zu Grunde liegt. Durch die Untersuchung der Photonenstatistik des
emittierten Lichtes, der Polarisation der Defekte sowie durch Tieftemperaturspektro-
skopie liefert die Arbeit konsistente Hinweise, dass es sich bei dieser Emission nicht um,
wie in der Literatur berichtet, reine Einzelphotonenemission handelt. Dagegen stellt die
Arbeit die These auf, dass stets zwei elektronische Ubergiinge den Defekten zu Grunde
liegen. Nichtsdestotrotz gehoren diese neuartigen Defekte mit typischerweise 1-5 Millio-
nen Photonen pro Sekunde zu den hellsten, bislang berichteten Quellen nichtklassischen
Lichtes, was sie insbesondere fiir Anwendungen im Bereich der Quanteninformations-
verarbeitung interessant werden lésst, die bislang durch geringe Photonenzéhlraten li-
mitiert waren. Durch Kopplung der Emission an in der Arbeit konstruierte faserbasierte
Mikroresonatoren mit Modenvolumina im Bereich weniger kubischer Wellenldngen war
es das Ziel, diese Emission aus hBN zu iiberhéhen. Kopplungseffekte an solche Mikrore-
sonatoren werden fiir Multilagen und Monolagen hBN untersucht. Es wird gezeigt, dass
Multilagen Material im Resonator zu sehr hohen Streuverlusten fithrt und dass diese
Verluste durch die Verwendung von Monolagen Material umgangen werden kénnen.
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Kapitel 1
Einleitung

Ende des 19. Jahrhunderts brachten Widerspriichlichkeiten zwischen experimentellen
Ergebnissen und theoretischen Vorhersagen im Bezug zur sogenannten Schwarzkor-
perstrahlung die Physik an ihre Grenzen. Die bislang bekannten, und in allen sonstigen
Bereichen der Physik erfolgreichen Modelle waren nicht in der Lage, die temperatur-
und wellenléngenabhéngige Abstrahlung von Koérpern zu reproduzieren. Jedoch gelang
dem deutschen Physiker Max Planck im Jahr 1900 ein revolutiondrer Kunstgriff, der
uns heute, beinahe 120 Jahre spéter, als selbstverstédndlich erscheint: Energie kann nicht
beliebig zerteilt werden, d.h. ein glithender Korper kann Energie nur in wohldefinier-
ten Energiepaketen (Quanten) abgeben [1]. Diese Energiepakete kennen wir heute als
Photonen, eine Bezeichnung, die sie erst 26 Jahre nach ihrer erstmaligen Einfithrung
erhielten [2]. Es war die Geburtsstunde der modernen Quantenphysik. Max Planck
erhielt 1915 den Nobelpreis fiir Physik und legte die Grundlage fiir Albert Einsteins
Erklarung des photoelektrischen Effekts, fiir den dieser selbst 1928 mit dem Nobel-
preis ausgezeichnet wurde [3]. Bald zweifelte niemand mehr daran, dass es sich bei
Plancks Annahme um mehr als nur einen rechnerischen Trick handelte und im Jahr
1927 prisentierte der Brite Paul Dirac gar eine formale Quantisierung der seit 1864
bekannten Maxwellschen Gleichungen [4]. Der Begriff des Photons konnte nun definiert
werden als eine elementare Anregqung einer einzelnen Mode des quantisierten elektro-
magnetischen Feldes. Es sollten im Anschluss etwa 30 weitere Jahre vergehen, bis die
Wissenschaft in der Lage war, die Quantennatur einzelner Lichtteilchen néher zu unter-
suchen. Ein Hauptgrund hierfiir war die technische Limitierung durch Detektoren, die
lediglich Intensitéten {iber ldngere Zeitraume mitteln konnten und nicht sensitiv auf ein-
zelne Lichtquanten reagierten [5,6]. Neben einer Weiterentwicklung auf diesem Gebiet
wurden dariiberhinaus neue Methoden zur Messung der Photonenstatistik elektroma-
gnetischen Lichtes entwickelt [7]. Nehmen wir an, wir schicken einen Zustand bestehend
aus nur einem einzigen Photon auf einen Strahlteiler, der Licht zu gleichen Teilen re-
flektiert und transmittiert, und platzieren Photonendetektoren, die sensitiv auf einzelne
Photonen reagieren, sowohl in den vom Strahlteiler reflektierten als auch in den trans-
mittierten Arm. In dieser Konstellation wird es niemals zur gleichen Zeit Koinzidenzen
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auf beiden Detektoren geben. Der Ein-Photon-Zustand muss gemifl den Gesetzen der
Quantenmechanik auf den einen oder den anderen Detektor kollabieren. Dieses Ausblei-
ben von Koinzidenzen wird Antibunching genannt und kann unter Annahme klassischen
Lichtes nicht beschrieben werden. Es ist der unumstofiliche Nachweis der Quantennatur
des Lichts. Die ersten Nachweise dieses Phénomens erfolgten 1974 an Kaskadenzerfillen
in Kalzium-Atomen [8] und 1977 mit Hilfe eines abgeschwéchten Strahls aus Natrium
Atomen, bei dem sich im Mittel nur ein Natriumatom im Anregungsfokus des Laser-
strahls befand [9]. Bedenkt man an dieser Stelle die Aussage eines der Mitbegriinders
der modernen Quantentheorie, Erwin Schroédinger im Jahr 1952, dass ,,wir nie mit
nur einem Elektron oder Atom experimentieren werden® [10], wird der rasche Fort-
schritt dieses neuen Forschungsfeld deutlich. Bis heute wurde die Emission nichtklassi-
schen Lichtes an vielfdltigen Systemen demonstriert [11]. Hierzu gehtren unter anderem
Molekiile [12], Halbleiter-Quantenpunkte [13,14], in Tonenfallen gefangene einzelne ITo-
nen [15] und lokalisierte Defekte in Festkorpersystemen wie beispielsweise Farbzentren
in Diamant [16-20]. Die reine Demonstration dieser Einzelphotonenemission aus all die-
sen unterschiedlichen Wirtsmaterialien ist vom Standpunkt der Grundlagenforschung
hochinteressant. Es stellt sich jedoch die Frage, in welchen mdglichen Anwendungsgebie-
ten diese neue Art der Isolation einzelner atomarer Systeme und der nichtklassischen
Lichterzeugung genutzt werden kann. Die Antwort auf diese Frage findet man heute
unter dem Begriff der Quanteninformationsverarbeitung [21-23]. Konkret handelt es
sich dabei um die Vision weltweit abhorsicherer Informationsiibertragung durch quan-
tenmechanische Lichtzustinde und die Entwicklung von Prozessoren und Simulatoren,
die auf quantenmechanischen Grundlagen basieren. Knill et al zeigten im Jahr 2001,
dass rein lineare Optik bereits zur effizienten Quanteninformationsverarbeitung mit
Photonen ausreicht [24]. Thr Vorschlag beruht lediglich auf der Verwendung von Ein-
zelphotonenquelllen, Strahlteilern, Phasenschiebern, Photo-Detektoren und Feedback
der Photo-Detektor Ausginge. Das Quantenbit ist realisiert durch ein Photon in zwei
optischen Moden (horizontale und vertikale Polarisation) [24-26].

Als weiteres konkretes Beispiel fiir die mégliche Entwicklung solcher Rechenprozessoren
sei dariiber hinaus die Demonstration eines CNOT-Gatters mit Hilfe zweier in einer lo-
nenfalle gefangenen Kalzium-Ionen (Qubits) im Jahr 2003 genannt [27,28]. Damit war
experimentell gezeigt, dass sich analog zu Rechenprozessen in klassischen Computern
auch mit zwei einzelnen atomaren Systemen logische Verkniipfungen realisieren lassen.
Doch welche Rolle kommt einzelnen Photonen in diesen Anwendungen zu? Die Imple-
mentierung eines Quanten-Netzwerkes oder gar eines Quanten-Internets [22] erfordert
stationéire Quanten-Knoten (stationdre Qubits), in denen Information generiert, gespei-
chert und weiterverarbeitet wird und einem Quanten-Kanal, der die einzelnen Knoten
miteinander verbindet. Als solcher Quanten-Kanal kénnen einzelne Photonen (fliegen-
de Qubits) dienen [29-31]. Es ist bislang ungeklirt, welches System (Ionen, Atome,
Defekte in Festkorpern...) sich letztlich im Bezug auf tatséichliche Implementierungen
durchsetzt.



Mégliche Systeme miissen jedoch eine Reihe von Kriterien erfiilllen [32]:
e cine passende Struktur elektronischer Niveaus mit spin-selektiven Ubergéingen

e lebensdauerlimitierte, homogene Linienverbreiterung eines rein elektronischen
Ubergangs und niedrige Huang-Rhys-Faktoren

e niedrige inhomogene Verbreiterungen und Vermeidung von spektraler Diffusi-
on um Emission ununterscheidbarer Photonen aus zwei getrennten Emittern zu
ermoglichen

e die Moglichkeit der effizienten Aufsammlung der Emission (fiir festkorperbasierte
Systeme bedeutet dies meist Kopplung an photonische Strukturen).

e elektronische oder nukleare Spin-Zusténde mit ausreichend langen Kohérenzzeiten,
um eine Anwendug als langlebiges Quantenbit zu ermdglichen

Eine Reihe moglicher Kandidaten finden sich unter den Farbzentren in Diamant, ins-
besondere Stickstoff-Fehlstelle Zentren (engl. Nitrogen-Vacancy center (NV-center))
[19,33]. Bemerkenswerte Experimente sind in den letzten Jahren in den Arbeitsgruppen
von Mikhail Lukin und Ronald Hanson an diesem System durchgefiihrt worden. 2010 ist
es Togan et al gelungen, Verschrinkung zwischen dem internen Spin eines einzelnen NV-
Zentrums und dem Polarisationszustand seiner emittierten Photonen herzustellen [34].
Drei Jahre spéter waren es Bernien et al, die zwei NV-Zentren, die sich im Abstand
von drei Metern in zwei unterschiedlichen Kryostaten befanden, in einem gemeinsamen
Verschrankungszustand zu préaparieren. Das Protokoll basiert auf einer Verschrankung
zwischen den NV-Zentren (Knoten) mit ihren jeweils emittierten Photonen und ei-
ner anschliefenden gemeinsamen Messung beider Photonen an einem Strahlteiler [35].
Zwei Jahre spéter erreichten Hensen et al mit zwei Elektronen Spins in 1,3km ent-
fernten NV-Zentren eine Schlupfloch-freie Verletzung der Bell-Ungleichung [36]. Wie
jede experimentelle Realisierung unterliegen auch die drei letztgenannten Experimente
Limitierungen. Obwohl in [35] Verschrinkung zwischen zwei raumlich getrennten NV-
Zentren erreicht werden konnte, ist die Verschrinkungsrate mit nur etwa 739 Ereignisse
pro 158 Stunden (etwa 1 Ereignis pro 13 Minuten) sehr gering und stellt die Hauptli-
mitierung dar. Im Falle des NV-Zentrums liegt dies insbesondere daran, dass lediglich
Photonen auf dem Null-Phononen-Ubergang genutzt werden kénnen, da aufgrund der
Phononenwechselwirkung in den Phononen-Seitenbanden die Ununterscheidbarkeit der
Photonen nicht gewéhrleistet ist. Im NV-Zentrum zerfallen jedoch lediglich nur etwa
drei Prozent aller Photonen iiber die Null-Phononen Linie, die dariiber hinaus op-
tisch sehr schmalbandig gefiltert werden musss, was weitere Verluste mit sich bringt.
Aus dieser Limitierung heraus erwichst die Frage, wie sich die Zahl der verwertba-
ren Photonen erhdhen lidsst. Ein moglicher Ansatz ist die Kopplung der Emission an
photonische Strukturen wie Festkorperimmersionslinsen (eng. Solid Immersion Lens
(SIL)), um Limitierungen der Aufsammeleffizienz der Emission durch Totalreflexion an
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der Oberfliche von Bulk-Diamanten zu umgehen [37-41]. Durch die halbrunde Geo-
metrie dieser Anordnung verlassen alle in die entsprechende Richtung abgestrahlten
Photonen den Diamanten senkrecht zur Probenoberfliche und es gelangen bis zu einem
Faktor 5-10 mehr Photonen in den Detektionsstrahlengang. Kopplung an nanophoto-
nische Strukturen wie Nanordrihte bietet einen Ansatz der gerichteten Abstrahlung
der Emissionsdipole in Richtung des Sammelobjektivs und erhoht dadurch ebenso die
Aufsammeleffizienz um einen Faktor 5-10 [42-44]. Diese Methoden erlauben beide eine
raumliche, jedoch keine spektrale Modifikation der Emission. Im konkreten Fall des NV-
Zentrums bedeutet dies, dass immer noch lediglich drei Prozent aller Photonen iiber
den Null-Phononen-Kanal zerfallen. Die Kopplung an Fabry-Perot-Mikroresonatoren
mit kleinen Modenvolumina und hoher Giite fithrt dagegen sowohl zur raumlichen als
auch spektralen Modifikation der Emission [45-48]. Kleine Modenvolumina fithren zu
hohen Kopplungseffizienzen zwischen den Emittern und dem Lichtfeld innerhalb des
Resonators. Entgegen der Erwartung fithrt die Kopplung breitbandiger NV-Zentren an
schmalbandige Resonatoren bereits bei Raumtemperatur zu einer Erhéhung der spek-
tralen Emissionsdichte um etwa zwei Groflenordnungen [45,49].

Konkret bedeutet dies, dass in die schmalbandige Resonatormode deutlich mehr Pho-
tonen emittiert werden, als dies im freien Raum im gleichen Frequenzintervall der Fall
ist. Hauptlimitierung der Kopplung ist zunéchst die Linienbreite des Null-Phononen-
Ubergangs des NV-Zentrums. Nihert sich diese jedoch den Linienbreiten der Resonato-
ren an, kann der Ubergang in ein Purcell-Regime beobachtet werden und das gekoppelte
System aus NV-Zentrum und Resonator wird zu einer effizienten Einzelphotonenquel-
le, deren Linienbreite durch die Linienbreite des Resonators gegeben ist. Im Falle des
NV-Zentrums ist die Verringerung der Linienbreite in den Bereich der Linienbreite der
Resonatoren gleichbedeutend mit Experimenten bei kryogenen Temperaturen [50,51].
In der Regel sind Experimente bei kryogenen Temperaturen vergleichsweise aufwendig
und unterliegen technischen Herausforderungen. So induzieren Kryostaten Vibratio-
nen im Versuchsaufbau und damit in den verwendeten Mikroresonatoren. Eine weitere
technische Herausforderung ist die Justage der Resonatoren in den geschlossenen Pro-
benkammern der Kryostaten. Dies erfordert den Einsatz vieler beweglicher Bauteile,
die ihrerseits erneut zu Instabilitdten fithren [52,53].

Wie oben bereits erwihnt, wurde Einzelphotonenemission an vielfiltigen atomaren Sy-
stemen demonstriert. Es stellt sich die Frage, ob nicht bereits Emitter zur Verfiigung
stehen, die auch bei Raumtemperatur verglichen mit dem NV-Zentrum schmale Null-
Phononen-Linienbreiten aufweisen. Ein solches System wire durch Kopplung an Mikro-
resonatoren in der Lage, in verhéltnisméflig einfachen Realisierungen als hocheffiziente
Quelle einzelner, schmalbandiger Photonen zu dienen und wiirde es sogar erméglichen,
bereits bei Raumtemperatur direkt ununterscheidbare Photonen aus dem gekoppelten
System zu generieren [54,55].

Neben den bereits diskutierten Einsatzmoglichkeiten konnte eine solche Quelle un-
unterscheidbarer Photonen auch fiir Quantensimulation mit photonischen Schaltkrei-
sen wie beispielsweise im Boson-Sampling eingesetzt werden, in dem bewiesen werden
soll, dass ein Interferometer bestehend aus rein linearen optischen Komponenten und



Photonenzahl- (Fock-) Zusténden als Eingangszustédnden nicht effizient durch klassische
Computer simuliert werden kann [56, 57].

Tatséchlich kennen wir beispielsweise mit dem Silizium-Fehlstelle Zentrum (engl. Silicon-
Vacancy center (SiV)) heute ein weiteres Farbzentrum in Diamant, welches sich im Lau-
fe der letzten drei Jahre als ebenso geeigneter Kandidat fiir Anwendungen im Bereich
der Quanteninformationstechnologien hervorgetan hat [58-62]. Mit einer Emissionsrate
in die Null-Phononen Linie von etwa 80% und Lebensdauern des angeregten Zustandes
von etwa 1,8ns ist das SiV-Zentrum in diesen Bereichen dem NV-Zentrum iiberlegen.
Jedoch ist die Herstellung geeigneter SiV-Zentren zur Kopplung an Resonatoren heraus-
fordernd. Insbesondere in Nanodiamanten zeigen SiV-Zentren iiber die Zeit instabile,
mit etwa 10-50 kcts/s verhéltnisméBig moderate Zahlraten, die auf eine geringe Quan-
teneffizienz schlieffen lassen und unter anderem auch Resonatorkopplungsexperimente
limitieren [63].

Interessanterweise erschienen etwa zur gleichen Zeit, in der die zuletzt erwdhnten Ex-
perimente durchgefithrt wurden, Berichte iiber nichtklassische Lichtquellen in kommer-
ziell erhiltlichen 2-dimensionalen Materialien wie hexagonalem Bornitrid [64-72] so-
wie Wolframdiselenid (WSez) und Wolframdisulfid (WSs) [73-78]. Mit Emissionsraten
von typischerweise 1-5 Millionen Photonen pro Sekunde bei Lebensdauern der ange-
regten Zustédnde von 1-10ns sind insbesondere die beobachteten Emitter in hexagona-
lem Bornitrid in kiirzester Zeit in die Klasse der hellsten, jemals berichteten Quellen
nichtklassischen Lichtes bei Raumtemperatur aufgestiegen [20,79]. Diese Emission wird
momentan auf atomare Defekte in der Kristallstruktur zuriickgefiihrt, die dhnlich wie
Farbzentren in Diamant in der Bandliicke des hBN (E, = 5,9¢V) diskrete Energieni-
veaus ausbilden. Die genaue Beschaffenheit des verantwortlichen Defektes ist jedoch
noch Gegenstand aktueller Forschung [64,80-82]. Natiirlich muss sich dieses sehr junge
System als Konkurrent zu den oben bereits behandelten Festkorpersystemen noch be-
haupten. Ein grofler Vorteil in moglichen technischen Anwendungen liegt aber bereits
darin, dass hBN unter anderem als einatomige Monolage existiert und als solche ver-
gleichsweise einfach zu isolieren ist [83-90]. Dies ertffnet faszinierende Moglichkeiten der
Integration in Heterostrukturen und optoelektronische Bauteile [91,92]. hBN konnte in
Heterostrukturen bereits die elektronischen Eigenschaften von Graphen [93-95] modifi-
zieren und zur Demonstration verbesserter Feld-Effekt-Transistoren beitragen [96,97].
Diese Verbindung der hervorragenden elektrischen Eigenschaften von Graphen und Ein-
zelphotonenemittern in hBN koénnte in Zukunft neue Perspektiven in der Konstruktion
kompakter, elektrisch getriebener Einzelphotonenquellen eréffnen und auch fiir Graphen
somit neue Anwendungsbereiche eréffnen.
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Ziel und experimenteller Umfang der Arbeit

Die neue Klasse von Quantenemittern in hexagonalem Bornitrid stellt das Hauptthe-
ma der vorliegenden Arbeit dar. Ziel ist die Kopplung der Emission an Mikroresona-
toren zur Realisierung einer effizienten und schmalbandigen Einzelphotonenquelle bei
Raumtemperatur. Die verwendeten Mikroresonatoren bestehen aus einem ebenem Spie-
gel und einem in die Endfacette einer optischen Faser einbeschriebenen Mikrospiegel.
Hierbei dient die optische Faser zur Auskopplung des Lichtes aus dem Resonator. In
weiterfithrenden Experimenten soll dies den Vorteil einer kompakten, direkt fasergekop-
pelten Einzelphotonenquelle bieten. Die experimentellen Aspekte der Arbeit umfassen

1. spektroskopische Untersuchungen an Emittern in einatomigen und mehratomigen
Schichten hBN

2. die Produktion der verwendeten Resonatorspiegel, der Aufbau und die Vermes-
sung entsprechender Mikroresonatoren

3. vorldufige Resultate im Bezug auf die Kopplung einzelner Emitter in hBN in
einatomigen Monolagen sowie in Multilagen Partikel

Gliederung der Arbeit

Kapitel 2 behandelt alle benstigten Grundlagen der Arbeit. Es gibt einen Uberblick
tiber hexagonales Bornitrid im allgemeinen, inklusive der Herstellung und technischer
Anwendungen (2.1.1). Die Phononendispersion des hBN (2.1.2), bisherige Resulta-
te im Bezug auf die Einzelphotonenemission (2.1.3), Defekte in der Gitterstruktur
im allgemeinen (2.1.4) und in der Literatur vorgeschlagenen Defekte als Grundlage
der beobachteten Emission werden diskutiert (2.1.5). Im Anschluss behandelt die Ar-
beit in Abschnitt 2.2 die Grundlagen der Resonatortheorie von der Beschreibung von
Fabry-Perot-Resonatoren (2.2.1) und der Modenstruktur (2.2.2-2.2.5) iiber die Atom-
Resonator-Wechselwirkung (2.3) bis hin zur Kopplung breitbandiger Festkorperemitter
an Mikroresonatoren (2.4). NV-Zentren und Defekte in hBN werden als Kandidaten
zur Realisierung einer hocheffizienten Einzelphotonenquelle durch Resonatorkopplung
gegeniibergestellt. Das gesamte Kapitel schlieffit mit einer Zusammenfassung bisheri-
ger Experimente zur Kopplung festkérperbasierter Einzelphotonenemitter, insbesonde-
re von SiV-Zentren und NV-Zentren an Mikroresonatoren (2.5).

Kapitel 3 beschreibt die experimentellen Methoden der Arbeit. Hierzu gehéren neben
der Einfithrung des zur Untersuchung verwendeten konfokalen Mikroskops (3.1) auch
die Herstellung der Resonatorspiegel und der Aufbau des fasergekoppelten Resonators
(3.2). Ein Hauptaugenmerk der Arbeit liegt auf der Photonenstatistik aus den betrach-
teten Emittern. Aus diesem Grund behandelt Abschnitt 3.3 im Detail das Vorgehen zur
Auswertung diesbeziiglicher Messungen.

In Kapitel 4 werden die experimentellen Ergebnisse der Arbeit priasentiert und disku-
tiert. Diese beinhalten zunéchst die Probenpréparation (4.1) sowie die Untersuchung



von Quantenemittern in Multilagen hBN (4.2) hinsichtlich ihrer charakteristischen spek-
tralen Form (4.2.1,4.2.2), ihrer Photonenstatistik (4.2.3), Lebensdauern der angeregten
Zusténde (4.2.4), dem Einfluss weiterer elektronischer Zusténde auf den elektronischen
Zerfall (4.2.5), Blinken und Photostabilitdt der Emission (4.2.6), Anregungs- und Emis-
sionsdpiole (4.2.7) sowie Experimenten bei kryogenen Temperaturen (4.2.8). Abschnitt
4.2.9 behandelt die quantitative Aktivierung von Quantenemittern in Multilagen hBN
durch Ausheilen der Probe, Elektronenbestrahlung und erneutes Ausheilen. In folgen-
den Abschnitt 4.3 erfolgt ein Vergleich der Emission aus Multilagen hBN mit der ent-
sprechenden Fluoreszenz aus Monolagen Flocken. Zum Abschluss behandelt Abschnitt
4.4 Experimente zu den in der Arbeit konstruierten faserbasierten Mikroresonatoren.
Zunichst werden die Resonatoren zu Referenzzwecken ohne die Inkorporation des hBN
vermessen 4.4.1. In den folgenden Abschnitten wird der Einfluss von sowohl Multilagen
Flocken 4.4.2 und Monolagen Flocken 4.4.3 zwischen den Resonatorspiegeln untersucht.
Kapitel 5 fasst die Resultate dieser Arbeit und gibt einen Ausblick, welche wei-
terfithrenden Experimente in diesem Zusammenhang ermdglicht werden.



Kapitel 1. FEinleitung




Kapitel 2

Grundlagen

2.1 Hexagonales Bornitrid

Dieses Kapitel gibt eine Einfithrung in hexagonales Bornitrid (hBN), das in dieser Ar-
beit als Wirtsmaterial fiir nichtklassische Lichtemission verwendet wird. Wir beginnen
in 2.1.1 mit einer kurzen Ubersicht iiber seine Herstellung, die Struktur und die Beschaf-
fenheit seiner Bandliicke. Aulerdem werden zwei bereits bestehende Anwendungsgebie-
te préasentiert, in denen es aufgrund seiner hervorragenden chemischen und elektrischen
Eigenschaften eingesetzt wird. Fiir die Verwendung als Wirtsmaterial fiir Quantenemit-
ter im sichtbaren Spektralbereich ist insbesondere die Phononendispersion des hBN im
Zentrum der Brillouin-Zone interessant. Diesem Thema widmet sich Abschnitt 2.1.2,
ehe in 2.1.3 im Laufe der Entstehung dieser Arbeit berichtete Ergebnisse im Bezug auf
Einzelphotonenemission aus Defekten in hBN zusammengefasst werden. Die Abschnitte
2.1.4 und 2.1.5 behandeln im Anschluss die Erzeugung und Stabilitdt von Defekten in
hBN und ihre Auswirkungen auf die elektronische Struktur im Allgemeinen und mit
direktem Bezug auf die fiir die Einzelphotonenemission verantwortlichen Defekte.

2.1.1 Herstellung, Struktur, Anwendung

Zum ersten mal wurde Bornitrid im Jahr 1842 in einer Reaktion zwischen einer Borquel-
le (geschmolzenes BorOxid (B203)) und einer Stickstoffquelle (Kaliumcyanide (KCN))
hergestellt [98]. Bornitrid ist isostrukturell zu Kohlenstoff, kristallisiert daher in ver-
schiedenen Formen (kubisch, hexagonal, Wurtzit) und ist bekannt fiir seine hohe ther-
mische Leitfahigkeit, Elastizitit und chemische Stabilitit. Die kubische Struktur (c-BN)
gleicht dem Diamant und ist nach diesem das zweithérteste bekannte Material. Diese
Arbeit beschiftigt sich mit der hexagonalen Form (hBN), in der Bornitrid analog zu
Graphit kristallisiert [99]. Hier sind die Bor- und Stickstoffatome in jeder Lage in alter-
nierender Reihenfolge angeordnet und durch starke kovalente Bindungen miteinander
verbunden. Die einzelnen Lagen werden durch schwache Van-der-Waals Wechselwirkun-
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Abbildung 2.1: a) Schematische Darstellung der hexagonalen Gitterstruktur einer Monolage
hBN mit Gitterparameter a=1,45A. b) Mehrere Lagen hexagonalen BorNitrids. Die Gitter-
konstante in axialer Richtung betriigt ¢=3,33 A. Die Schichten sind derart gestapelt, dass sich

jeweils ein Bor-Atom {iber einem Stickstoff-Atom, und umgekehrt, befindet.

gen zusammengehalten (Van-der-Waals-Kristall). Die Schichten sind derart angeord-
net, dass jeweils ein Stickstoff-Atom iiber einem Bor-Atom liegt (und umgekehrt). Die
Gitterparameter der hexagonalen Struktur betragen a=1,45nm und ¢=3,33nm (vgl.
2.1).Uber die Jahre wurden verschiedene Methoden entwickelt, defektfreies, monolagi-
ges hBN herzustellen. Die meistverwendete Methode ist der Prozess der chemischen
Gasphasenabscheidung (CVD), bei dem hBN auf verschiedenen Katalysatorsubstra-
ten wie Kupfer oder Kalium gewachsen wird [83-87]. Aber auch durch mechanische
Spaltung, Exfoliation und Elektronenbestrahlung konnte hBN als Monolage produziert
werden [88-90].

hBN wird allgemein als weiffes Graphen bezeichnet. Im Unterschied zu Graphen mit
seinen Eigenschaften eines Halbmetalls, ist hBN ein Halbleiter. Die genaue Beschaffen-
heit der Bandliicke ist in zahlreichen theoretischen und experimentellen Studien unter-
sucht worden, wobei sowohl direkte als auch indirekte Bandliicken im Bereich zwischen
3,9¢eV bis 7,1eV vorgeschlagen wurden [100-103]. Eine ausfiihrliche Ubersicht iiber die
hierzu durchgefiihrtem experimentellen Arbeiten findet sich in [102]. Die meisten theo-
retischen Arbeiten gingen stets von einer indirekten Bandliicke aus, wobei sich deren
tatsdchliche Grofle jeweils aufgrund unterschiedlicher Berechnungsarten unterschieden
hat. Im Jahr 2004 wurde es zum ersten mal moglich, unter Verwendung eines Ba-B-N
Katalysators in einem HPHT (High Pressure High Temperature) Verfahren einen hBN
Kristall ausreichender Reinheit zu ziichten, mit Hilfe dessen die Bandliicke des hBNs
auf 5,792eV (214nm) bestimmt werden konnte und dariiberhinaus in Kathodolumi-
neszenzmessungen eine sehr intensive Fluoreszenz im ultravioletten Spektralbereich bei
5,765 eV (215 nm) nachgewiesen werden konnte [104]. Aus Thren Beobachtungen schlos-
sen die Autoren zusammenfassend, dass es sich bei hBN um einen direkten Halbleiter
handelt. Diese Annahme konnte erst im Jahr 2016 durch Zwei-Photonen-Anregung und
hochauflésende Spektroskopie widerlegt werden [105]. Hierbei verstimmten die Autoren
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den Anregungslaser {iber einen Bereich groflier als die halbe Bandliicke und reduzierten
dabei ungewolltes Streulicht, das bei Ein-Photonen-Anregung stets auftritt. Auf diese
Weise konnte gezeigt werden, dass hBN eine indirekte Bandliicke von 5,955 eV (208 nm)
besitzt und es sich bei den im Spektrum bei niedrigeren Energien (5,76 eV und 5,86 e¢V)
auftretenden Linien um Phononen-Repliken handelt [105]. Beachte, dass diese Resulta-
te nur in hochreinen hBN-Proben gemessen werden konnen. Normalerweise beobachtet
man ein komplexeres Emissionspektrum bestehend aus einer Serie von Emissionslini-
en zwischen 5,3eV-59¢eV, die Defekten und Stapelfehlern in der Probe zugeschrieben
werden [106,107].

Ein Hauptanwendungsgebiet findet hBN in der gemeinsamen Nutzung mit Graphen
in Van-der-Waals-Heterostrukturen. Aufgrund der fast perfekten Ubereinstimmung ih-
rer Gitterparameter stellt hBN ein auflerordentlich gutes Substrat fiir Graphen dar.
Die Herstellung dieser Heterostrukturen ist auf verschiedenen Wegen gelungen. Dazu
gehoren unter anderem mechanische Exfoliation [108], direktes CVD Wachstum des
Graphen auf hBN [109] und Molekularstrahl-Abscheidung [110]. Von allen bekannten
2-dimensionalen Materialien zeigt Graphen sowohl die héchste mechanische Hérte als
auch die hochsten elektrischen und thermischen Leitfahigkeiten. hBN ist wie oben be-
schrieben ein Halbleiter und dadurch limitiert in Anwendungsbereichen wie Festplatten,
Kondensatoren oder Gate-Dielektrika in Feld-Effekt-Transistoren (FET) [111,112]. Ge-
im et al konnten zeigen, dass Wachstum von Graphen auf einem Susbtrat aus hBN zu
kleinen Anderungen in der Kristallstruktur des Graphen fiihren, was in der Bildung
einer Bandliicke in der elektronischen Struktur des Graphens resultiert [96,97]. Mit die-
ser Information ist es Wang et al gelungen, unter Verwendung einer Struktur aus BN/-
Graphene/BN den ersten Radiofrequenz Feld-Effekt-Transistor (FET) zu demonstrie-
ren. Das Bornitrid diente hierbei sowohl als Substrat, als auch als Gate-Dielektrikum,
wéhrend eine Schicht aus zwei Lagen Graphen als Tunnel verwendet wurde. Dieses
Schichtsystem erlaubt deutlich bessere Mobilitdt und Ladungstrigergeschwindigkeiten
als die normalerweise verwendeten Substrate SiOs und Si in Verbindung mit AlyOs
als Gate-Dielektrikum [113]. Ein Grund hierfiir liegt in der relativ leichten Herstellung
ebener hBN Schichten einheitlicher Dicke, die Streu-Effekte in zuvor berichteten FETs
unter Verwendung von beispielsweise SiOs drastisch reduzieren. Ursache dieser Streu-
verluste sind vor allem Verunreinigungen auf dem SiOo Substrat, die zu Streuung von
Ladungen fithren oder Ladungstréger einfangen. Dies resultiert stets in signifikanter Un-
terdriickung der Ladungstragermobilitit des Graphen. Ein weiterer Vorteil hier hBN zu
nutzen, ist seine hohe chemische Stabilitét, die ungewollte Reaktionen mit benachbarten
Schichten behindert. Seine, verglichen mit SiOs, etwa zwanzig mal héhere thermische
Leitfahigkeit ist in der Lage, Wérme deutlich effizienter von kompakten elektronischen
Geriten abzufithren, wodurch sich deren Lebensdauern stark erhohen. Fiir ausfiihrliche
Reviews siehe [114-116].

Einen ersten Schritt in Richtung Anwendung von hBN als Laser oder LED im ultra-
violetten Spektralbereich und Implementierung kompakter optoelektronischer Geriite
im Ultravioletten gingen im Jahr 2004 Watanabe et al [104]. In Kathodolumineszenz-
messungen entdecken sie, dass hochreines hBN intensive Exzitonen Banden nah der
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Bandliicke im Bereich zwischen 215 nm-227 nm (5,47 eV-5,75eV), zeigt, die ausreichend
stark sind um stimulierte Emission zu verursachen [117]. Auf Grundlage dieser Emission
entwickelten sie daraufhin einen kompakten Prototyp einer im Ultravioletten emittieren-
den Lichtquelle basierend auf einkristallinem hBN-Puder mit einer stabilen Ausgangs-
leistung von 0,2mW bei 220 nm. Die Ausgangsleistung des Gerétes kann auf Kosten der
Zuverlissigkeit des Geriites auf iiber 1 mW gesteigert werden [118,119]. In Kombination
mit der auflerordentlich guten chemischen und thermischen Stabilitdt des hBN ercffnet
dies nicht nur ein neues Gebiet fiir robuste, tief-ultraviolett emittierende Halbleiter
Bauteile sondern auch fiir solche, die unter extremen Bedingungen wie hohen Tempe-
raturen und hohen Driicken arbeiten. Damit besitzt hBN prinzipiell das Potential, sich
in Zukunft als weiterer III-V-Verbindungshalbleiter neben Galliumnitrid als Material
zum Bau von Lichtquellen im Ultravioletten zu etablieren [91,92,120].

2.1.2 Phononendispersion

Kristallines hexagonales Bornitrid besitzt D‘éh Raumgruppensymmetrie und die Sym-
metrie Transformationen der optischen Phononen am I'-Punkt sind gegeben durch

T = 2Ey; + 2B15 + Aoy + E1y. (2.1)

Hiervon sind die beiden Eo; Moden Raman aktiv, Ag, und Eq, sind infrarot aktiv und
Big ist optisch inaktiv [121]. Tabelle 2.1 fasst die entsprechenden Phononenenergien
dieser Schwingungen zusammen. Die experimentellen Werte sind zusammengetragen
aus der Literatur [121-124].

Symmetry k [em ™! E [meV]
Eog 1362,8 / 1365,2 / 1369,3 | 169,1 / 169,4 / 169,9
Eo, 51,8 6,4
Agy 782,5 97,1

E1, (LO) 1608,6 199,6

E1, (TO) 1366 169,5

Bi, (ZO) - -

By, (ZA) - -

Tabelle 2.1: Experimentelle Phononen Energien in meV und als Wellenzahl am I'-Punkt in
hBN. Beachte: Die 3 Werte fiir die Mode mit Symmetrie Ey, sind entnommen aus mehreren
Veroffentlichungen [121-124]. Die genaue Verschiebung ist unter anderem abhingig von der
Anzahl der Atomlagen des verwendeten Materials [123,125,126] (Siehe Text)

Der groie Unterschied in der Frequenz der beiden zweifach entarteten Moden mit Eqg4-
Symmetrie ist eine Folge der grofien Anisotropie in der starken kovalenten Bindung
der Atome in einer Ebene verglichen mit der schwachen Van der Waals-Bindung der
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einzelnen Ebenen untereinander. Die Mode bei 51,8 cm™! hat ihre Ursache in einer Ver-
schiebung ganzer Ebenen relativ zueinander. Die Mode bei 1366,2cm™! wird erzeugt
durch die Verschiebungen von Bor und Stickstoff Atomen in einer Ebene [123]. Bei
etwa 165 meV liegt dariiberhinaus auch ein Maximum in der Phononenzustandsdichte
des hBN.

Tatséchlich ist der genaue Wert der Ramanverschiebung abhéingig von der Anzahl der
Atomlagen des hBN. Die Anzahl Lagen des untersuchten Bornitrids ldsst sich anhand
der Lage der Ramanlinie und deren Breite bestimmen [123,125,126]. Im Vergleich zum
Bulk hBN ist die Ramanlinie in Monolagen typischerweise zwischen 2cm ™' und 4 cm™!
zu hoheren Wellenzahlen verschoben. Diese Verschiebung variiert jedoch von Probe zu
Probe. Theoretische Vorhersagen gehen von einer Verschiebung um 4 cm™! aus [127].
Bi-Lagen hBN zeigen typischerweise eine Rotverschiebung der Ramanlinie, jedoch mit
einer relativ grofien Verteilung der Zentralpositionen. Im Falle mehrerer Lagen (3-12)
bleibt die Position der Ramanlinie konstant, jedoch im Vergleich zum Bulk-hBN stets
leicht rotverschoben. Sie beobachten dariiberhinaus, dass die Intensitéit der Ramanlinie
linear mit der Anzahl der Lagen steigt. Auf diese Weise kann mit Hilfe eines geeig-
net kalibrierten Ramanspektrometers die Anzahl der Lagen in den Proben auf einfache
Weise bestimmt werden.

Die beiden infrarotaktiven Moden Ag, und Ej, liegen bei 782,5cm ™! (97,1 meV) und
1608,6 cm~! (199,6 meV). Das Kristallfeld hebt im Unterschied zu den beiden jeweils
zweifach entarteten Eoj-Moden die Entartung der Eq,-Mode auf und erzeugt eine Auf-
spaltung dieser longitudinalen (LO) und transversalen optischen (TO) Phononen [124].

2.1.3 Emission aus Punktemittern in hexagonalem Bornitrid

Als zwei-dimensionales Material besitzt hBN eine mit ca 5,9 eV bemerkenswert grofie
Bandliicke. In Analogie zu Farbzentren in Diamant dient diese Bandliicke als Wirtskorper
fiir Grund- und angeregte Zusténde optisch aktiver Punktdefekte. Sowohl aus Defekten
in Monolagen als auch in Multilagen hBN konnte bislang nichtklassische Lichtemissi-
on demonstriert werden [64-72]. Mit Emissionsraten von typischerweise 1-5 Millionen
Photonen pro Sekunde gehoren diese Emitter zu den hellsten, bislang bekannten Ein-
zelphotonenemittern in Festkorpersystemen [20,79]. Die Lebensdauer des angeregten
Zustands variiert zwischen 1-10ns und liegt somit im Bereich der Lebensdauern von
SiV-Zentren in Nanodiamant. Die Emission der Defekte erfolgt in eine asymmetrische
Null-Phononen-Linie mit zwei angrenzenden Phononenseitenbédndern. Die Asymmetrie
der Null-Phononen-Linie wird in der Literatur auf eine Wechselwirkung des Defektes
mit Phononen zuriickgefiihrt [64]. Man beachteBemerkenswerterweise streut die Positi-
on der Null-Phononen-Linie vermutlich aufgrund von Verspannungen im Kristallgitter
iiber einen Bereich von etwa 200 nm (ca. 560-760 nm). Bourellier et al finden Einzelpho-
tonenemission sogar im Ultravioletten bei etwa 300 nm [128]. Der energetische Abstand
zwischen Null-Phononen-Linie und den zugehorigen Phononenseitenbéndern bleibt je-
doch konstant und liegt bei 160+ 5meV [65,67]. Dies wird in der Literatur als starker
Hinweis darauf angesehen, dass die Phononenmoden, an die der Defekt koppelt, fiir alle
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Defekte gleich sind und alle untersuchten Defekte dhnliche kristallographische Struktu-
ren besitzen [65].

Spektroskopische Untersuchungen bei kryogenen Temperaturen zeigten, dass die Null-
Phononen-Linie fiir tiefe Temperaturen ein gaufiférmiges Profil annimmt. Dies deutet
daraufhin, dass der Ubergang bei tiefen Temperaturen durch temperaturunabhingige
spektrale Diffusion verbreitert wird und fiir steigende Temperaturen eine temperatu-
rabhéngige Phononenverbreiterung dominiert [20,129-131]. Gemessen wurde eine kon-
stante Linienverbreiterung durch spektrale Diffusion von 21,3 GHz im Temperaturbe-
reich zwischen 5-20 K, wohingegen die natiirliche Linienbreite bestimmt durch Lebens-
dauermessung des angeregten Zustandes lediglich 32 MHz betrégt [132]. Fiir steigende
Temperaturen bis 300 K wurde dariiber hinaus ein 7%% Gesetz zwischen Temperatur
und Linienbreite gefunden, welches in guter Ubereinstimmung mit fritheren Messungen
an anderen Defekten in Festkorpersystemen liegt [133,134].

Fin wichtiger Aspekt in der Nutzung von Einzelphotonenemittern in Festkorpersystemen
ist die Kontrolle iiber die Emissionswellenldnge. In dieser Hinsicht konnte bereits mit-
tels einer Heterostruktur aus Graphen und hBN die Kontrolle der Emissionswellenlédnge
eines Einzelphotonenemitters in hBN elektrisch durch den Stark-Effekt demonstriert
werden [135]. Dariiberhinaus ist nicht-lineare Anreung einzelner Emitter in hBN durch
zwei Photonen Absorption moglich [68]. Dies ist ein wichtiger Prozess in Molekiil- Spek-
troskopie und biologischer Mikroskopie, da durch die geringere Anregungsfrequenz Un-
tergrundfluoreszenz in den umgebenden Medien deutlich reduziert werden [136]. Ein
Vergleich zwischen direkter Anregung und Zwei-Photonen-Anregung zeigte einen star-
ken Unterschied in den jeweiligen Sattigungszahlraten und Séttigungsleistungen. Da
unterschiedliche Konfigurationen des experimentellen Aufbaus lediglich zu unterschied-
lichen Séttigungsleistungen fithren wiirden, folgern die Autoren, dass diese Emitter
zusitzliche Zustinde aufweisen, die durch die unterschiedlichen Anregungsmethoden
unterschiedlich besetzt werden.

2.1.4 Defekte in hexagonalem Bornitrid

Defekte in Kristallstrukturen spielen im Allgemeinen eine Schliisselrolle in der Bestim-
mung von Materialeigenschaften von Nanomaterialien. Auch die Ursache der nicht-
klassischen Lichtemission aus hBN wird in Analogie zu Farbzentren in Diamant auf
Punktdefekte in der kristallographischen Struktur des h-BN Gitters zuriickgefiihrt, die
in der Bandliicke diskrete Energieniveaus ausbilden. Bis heute ist die experimentel-
le und theoretische Untersuchung moglicher Punktdefekte und ihre Auswirkungen auf
die elektronische Struktur des hBN Gegenstand der Forschung. An dieser Stelle sol-
len einige Beispiele theoretischer Berechnungen der Auswirkung solcher Defekte auf
die elektronische Struktur des hBN vorgestellt werden. In der Vergangenheit war die
Unkenntnis iiber die genaue Beschaffenheit der Bandliicke ein grofles Problem, etwaige
neue Zusténde und Energieniveaus innerhalb der Bandliicke in Simulationen zu identi-
fizieren.
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Bereits 1975 untersuchten Zunger et al., dass Defekte im hBN Gitter zur Ausbildung
neuer Energieniveaus in der Bandliicke fithren [137]. Die Autoren ersetzten hierbei ein
Stickstoff-Atom durch ein Kohlenstoff-Atom und erzeugten im Nachhinein eine Stick-
stoff Fehlstelle durch Herauslosen dieses Kohlenstoff Atoms aus dem Atomverbund.
Sie fanden, dass das Kohlenstoff Fehlatom zur Bildung zweier neuer Energieniveaus
im Abstand von 3,2-4,9eV unterhalb des Leitungsbandes fithrt. Herausbewegen des
Kohlenstoff-Atoms aus der Ebene fiihrt zur Bildung eines weiteren Niveaus etwa 1,0-
1,3 eV unterhalb des Leitungsbandes. Wird dieses Kohlenstoff-Atom unendlich weit aus
der Ebene entfernt fithrt dies zu einem Defektniveau, das bei 1,1-1,4eV unterhalb des
Leitungsbandes liegt.

1996 untersuchten Jimenez et al. die Bindungen und die Entstehung von Punktdefekten
in diinnen Filmen hexagonalen Bornitrids unter der Bestrahlung mit N3 Tonen [138].
Unter dieser Bedingung beobachteten sie hauptséichlich die Entstehung von Stickstoff
Fehlstellen Vi und Zwischengitterpldtzen N; und B;. Dariiberhinaus wurden B-B Bin-
dungen sichtbar, die Bor Zwischengitterpldtzen zugeschrieben wurden. Auf Grundlage
dieser Arbeit untersuchten Orellana et al. unter Verwendung von Dichtefunktionaltheo-
rie im Jahr 2001 [139] im Detail sowohl Formationsenergien von Fehlstellen Vi und Vg
sowie von Zwischengitterplatzen N; und Bj in stickstoffreicher Umgebung. Sie fanden,
dass die Zwischengitterplidtze N; und B; relativ geringe Formationsenergien, vergleichbar
mit denen der Fehlstellen Vy und Vg besitzen. Auflerdem berechneten sie die Energie-
niveaus, die diese Defekte in der Bandliicke erzeugen. Fiir die neutralen Defekte sind
ihre Ergebnisse in Abbildung 2.2 zusammengefasst.

a) VY erzeugt zwei Singlett-Zustinde im Abstand von 0,1,eV (voll besetzt) und
3,86 eV (halb besetzt) von der Valenzbandkante.

b) V% erzeugt einen einen voll besetzten Singlett-Zustand bei 0,31eV und einen
einfach besetzten, entarteten Dublett bei 1,29¢eV.

c) N? erzeugt zwei fast entartete, dreifach besetzte Dubletts bei 0,54 eV und 0,55€V.

d) BY erzeugt 3 Singlett Niveaus bei 1,03eV (voll besetzt), 2,64eV (halb besetzt)
und 2,98 eV (nicht besetzt).

Azevedo et al. erweiterten die Uberlegungen und betrachteten die Stabilitét und Forma-
tionsenergien von N, By, Cn, Cp, Vg und Vy (s. Abb. 2.3) [140]. Dabei unterschieden
sie ebenso zwischen stickstoffhaltigen und borhaltigen Umgebungen. Sie fanden, dass
in einer N-reichen Umgebung der Defekt Cp die geringste Formationsenergie aufweist.
Dagegen ist Cy in B-reicher Umgebung der stabilste Defekt. Dariiberhinaus sind in
N-haltiger Umgebung die Defekte Cp und By und umgekehrt in B-haltiger Umgebung
die Defekte Cny und Np wahrscheinlicher als die Fehlstellen Vy und Vg in beiden
Wachstumsumgebungen.

In den bislang besprochenen Untersuchungen wurden Defekte stets wihrend des Wachs-
tums unter Ionenbestrahlung in das hBN eingebracht. Eine weitere Moglichkeit, Defekte
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Abbildung 2.2: Durch Orellana et al. berechnete Energieniveaus, die durch die angegebenen
neutral geladenen Defekte in der Bandliicke in stickstoffreicher Umgebung induziert werden.
Ausgefiillte Kreise bedeuten besetzte Zusténde, leere Kreise sind Lécher (Bild nachgestellt aus
[139)).

auch nachtriglich zu erzeugen, liegt in der Bestrahlung des ausgewachsenen hBN mit
hochenergetischen Elektronen. In einem Versuch, Monolagen von hBN durch Elektro-
nenbestrahlung herzustellen, fanden Jin et al, dass durch den Elektronenstrahl mit
einer Energie von 120 keV Fehlstellen der Form Vg, Vopysn, V3pieN... entstehen [141].
Frithere Simulationen ergaben, dass die Energie, die benttigt wird, um Bor mit Hil-
fe von Elektronen aus dem Atomverbund zu losen, bei 74keV liegt, fiir Stickstoff bei
84keV [142]. Die Energie des verwendeten Elektronenstrahls sollte demnach ausrei-
chen, um beide Arten von Defekten zu erzeugen. Dies wurde jedoch nicht beobachtet.
Die Autoren erklidren die Diskrepanz zwischen Simulation und Experiment zum Teil
damit, dass die Berechnungen von einem System im thermodynamischen Gleichgewicht
ausgingen, wohingegen diese Bedingung im Experiment durch die Elektronenbestrah-
lung nicht erfiillt ist. Insbesondere wurden im Experiment auch keine Doppelfehlstellen
der Art Vgy gefunden.

Neben der Bestrahlung durch Elektronen haben Lehtinen et al. in einer ausfiihrlichen
Studie die Generierung von Defekten in Monolagen hexagonalen Bornitrids unter lo-
nen Bestrahlung untersucht [143]. Hierbei variierten sie sowohl die Energie der Ionen
zwischen 35eV und 10 MeV als auch den Einfallswinkel der Ionen auf das hBN. Als
Tonenquelle nutzen sie Helium, Neon, Argon, Krypton und Xenon. Sie gliederten die
Defekte in vier Kategorien: Einzelne Fehlstellen, Doppelfehlstelen, Komplexe Fehlstel-
len und Amorphisierung (modifizierte Morphologie ohne fehlende Atome). Fiir bis zu
100 keV und Bestrahlung senkrecht zur Oberfliche fanden sie hauptséchlich einzelne Bor
und einzelne Stickstoff Fehlstellen. Fiir hohere Beschleunigungsspannungen dominieren
komplexere Fehlstellen, wie intuitiv zu erwarten ist. Fiir Beschleunigungsspannungen
im MeV Bereich wird die Wahrscheinlichkeit fiir die Erzeugung von Defekten jedoch
wieder geringer. Doppelfehlstellen treten bei senkrechtem Einfall im Energiebereich zwi-
schen 0,1-1,0keV auf. Fiir grofere Einstrahlwinkel beobachteten sie eine Umkehrung des
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Verhiltnisses zwischen lokalisierten und komplexeren Defekten. Amorphisierung wurde
im gesamten Parameterbereich nicht beobachtet.

2.1.5 Defekte fiir Einzelphotonenemission

Ungeklart ist bislang der fiir die berichtete Einzelphotonenemission verantwortliche De-
fekt in der Gitterstruktur. Auf Grundlage vorheriger Berechnungen und Messungen
schliefen Tran et al. einzelne Bor-Fehlstellen als Ursache aus, da diese im ultraviolet-
ten Spektralbereich emittieren sollte [144], was ihrer Beobachtung der Emissionslinie
bei etwa 620nm widerspricht. Auflerdem exkludierten sie Doppelfehlstellen, da diese
von Jin et al. nicht beobachtet wurden [141]. In Dichtefunktionalrechnungen ziehen sie
eine Stickstoff-Fehlstelle (Vy) und einen Komplex aus einer Stickstoff-Fehlstelle und
einem an die Fehlstelle angrenzenden substitutionellen Stickstoff Atom anstelle eines
Bor-Atoms in Betracht (NgVy) (sieche Abbildung 2.3).

@c

Abbildung 2.3: Defekte in einer Monolage hexagonalen Bor Nitrids. Vg, Vy bezeichnen Bor-
bzw. Stickstoff-Felhstellen. Sie weisen stets umgekehrte Orientierung auf. NgVn besteht aus ei-
ner Stickstoff-Fehlstelle und einem substitutionellem Stickstoff-Atom an einem Bor-Gitterplatz.
Dies ist der fiir die Einzelphotonenemission vorgeschlagene Defekt.

Beide Defekte wiirden in der Bandliicke spinerhaltende Ubergéinge mit Ubergangsenergien
von 1,97eV erzeugen. Dies liegt in Ubereinstimmung mit den von ihnen beobachte-
ten Ubergingen bei etwa 620 nm. Weiterfithrende Untersuchungen zeigten jedoch eine
Verteilung der Null-Phononen Linie iiber einen Wellenléngenbereich von etwa 200 nm
zwischen 550 nm bis 750 nm. Aus diesem Grund weiteten Tawfik et al die Suche nach
moglichen Defekten aus und nutzten Grundzustands DFT Simulationen um die elektro-
nische Struktur von 35 verschiedenen Defekten in hBN zu ermitteln [80]. Aufgrund zahl-
reicher experimenteller Untersuchungen legten sie dabei drei Kriterien fest, die mogliche
Kandidaten erfiillen miissen:
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1. Die Stabilitdt der Emitter gegen Ausheilen bei hohen Temperaturen ist ein An-
zeichen dafiir, dass die Defektlevel in der Bandliicke des hBN liegen und nicht in
oder nahe der Bulk-Bénder [64,70,145].

2. Die Literatur berichtet lineare Polarisation der Emitter, weswegen auch nur solche
Defekte in Betracht gezogen werden, in denen die Defekt-Anregung im optischen
Spektrum ebenfalls polarisiert ist [64, 69].

3. Die Zentralwellenldnge der Null-Phononen Linie liegt zwischen 1,3eV und 2,0eV
[65].

Zur weiteren Eingrenzung der Defekte dient der Huang-Rhys-Faktor. Dieser quantifi-
ziert die Elektron-Phonon Kopplung und gibt Aufschluss iiber die Intensitdt der Pho-
nonen Seitenbénder relativ zur Intensitéit der Null-Phononen Linie.

S=—In <IZP1> (2.2)

Itot

Hier sind I, die Flache unterhalb der Null-Phononen Linie und I die Gesamtfliche
unter dem Spektrum. Zur mathematischen Herleitung dieses Parameters sei auf die Lite-
ratur verwiesen [146]. Tawfik et al finden, dass der Kohlenstoff bezogene Defekt CpVy;,
in dem ein Kohlenstoff Atom ein Bor-Atom ersetzt und ein benachbartes Stickstoff Atom
fehlt, mit einem Huang-Rhys-Faktor von 1,66 experimentell gemessene Daten am besten
reproduziert. Die Annahme eines Kohlenstoff basierten Defektes wird dariiberhinaus da-
durch gestiitzt, als dass Kohlenstoff Atome bereits wihrend des Wachstums in das hBN
Gitter eindringen [147,148].

In Kapitel 4 werden wir im Rahmen der Diskussion der experimentellen Ergebnisse
dieser Arbeit erneut auf diese theoretischen Vorarbeiten und die Einordnung der Defekte
eingehen.

2.2 Optische Resonatoren

Dieser Abschnitt widmet sich der Beschreibung optischer Resonatoren. Fiir den Fall
eines Resonators bestehend aus zwei plan-parallelen Spiegeln (Fabry -Perot-Resonator)
werden wir die wichtigsten Kenngriéflen eines Resonators herleiten. Wir werden sehen,
dass die Wahl zweier ebener Spiegel fiir die experimentelle Realisierung eines optischen
Resonators eine experimentelle Herausforderung darstellt und wie sich dies durch die
Nutzung eines gekriimmten Spiegels umgehen liasst. Im Detail behandeln wir den Fall
eines ebenen und eines konkav gekriimmten Spiegels. Der Abschnitt orientiert sich an
dem Lehrbuch von Saleh und Teich [149].
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Abbildung 2.4: a) Planparalleler Resonator mit Spiegelabstand Lres und Spiegelreflektivitéten
R; und Rs. Die Mode wird als stehende Welle im Resonator beschrieben. b) Aquivalente Si-
tuation wie in a). Die Resonatormode wird beschrieben, indem man einer sich im Resonator
ausbreitenden Welle folgt. Eine Mode ist eine solche Welle, die sich nach einem Umlauf selbst
reproduziert. Die aufgenommene Phase muss in diesem Fall ein ganzzahliges Vielfaches von
27 sein. Dies fithrt unmittelbar zur Resonanzbedingung. c) Intensitdt von Resonatormoden
in Abhéngigkeit der eingestrahlten Frequenz bei konstantem Spiegelabstand Lges fiir unter-
schiedliche Finesse F des Resonators. Die Intensitéit ist maximal fiir solche Frequenzen, die der
Resonanzbedingung geniigen. Die Halbwertsbreite der Moden ist gegeben durch Av = FSR/F

2.2.1 Der Fabry-Perot Resonator

Zur Untersuchung der Modenstruktur eines optischen Resonators beginnen wir mit
dem Fall einer Welle mit Wellenlénge A zwischen zwei idealen, vollstédndig verlustfreien
Spiegeln (Rj=Ry=1) im Abstand Lgres (Abbildung 2.4a). Um das Licht zwischen den
beiden Spiegeln einzuschlieen und eine stehende Welle zu generieren muss die Ampli-
tude der Welle auf beiden Spiegeln verschwinden. Diese Resonanzbedingung ist erfiillt,
wenn der Spiegelabstand Lges ein ganzahliges Vielfaches n (Modennummer) der halben
Wellenldnge A betragt:

A
LRes =n- 9’ neN (2'3)

Bei festem Spiegelabstand Lges betragt der Abstand zweier benachbarter Resonanzfre-

quenzen demnach
c

2. LRes '
Dieser Abstand wird als Freier Spektralbereich (FSR) bezeichnet.

Av=vpy1 — Uy

(2.4)
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Alternativ kann eine Mode des Resonators auch als eine sich ausbreitende Welle be-
trachtet werden, die sich nach einem Umlauf zwischen den beiden Spiegeln selbst repro-
duziert (Abbildung B.1b)). Um diese konstruktive Interferenz zu gewéhrleisten, muss
die aufgesammelte Phase ¢ = k - 2L ein ganzzahliges Vielfaches von 27 betragen:

¢ =k -2LRes = n - 2m (25)

Dies ist dquivalent zur Resonanzbedingung in Gleichung 2.3.

Binden wir endliche Transmissionen (R1,R2 < 1) in das Modell ein, so wird die Ampli-
tude U; der Welle nach jedem Umlauf abnehmen. Dieser Verlust wird mit einem Faktor
h = |r|e’® modelliert. Ist Uy die Amplitude der Welle zu Beginn, ergibt sich fiir die
Gesamtamplitude

Uo
h—1

U=Up+U1+Us+...=Uy-(1+h+h*+..)= (2.6)

Hierbei wurde im letzten Schritt die Konvergenz der geometrischen Reihe (h < 1)
verwendet. Es folgt fiir die Intensitét

U 2 Imax
I=|UP?= | 0’71@52 = : . (2.7)
|1 —|r|e®]| 1+ (%) - gin? (%)
Mit
T/ Iy
F = und Inax = ———35- (2.8)
1—|r| (1—r])?

Iy bezeichnet die Intensitdt zu Beginn des ersten Umlaufes und F wird als Finesse
bezeichnet. Fiir den Amplitudenfaktor gilt:

r=+Ri-Ry=+/(1-T) (1-Ty) (2.9)
und damit fiir die Finesse:

FomB BV m((-T) (1 -Ty)
1-VRiRy 1-/(1-T) (1-T)
In einem realen Resonator existieren neben den endlichen Reflektivititen der Spiegel

weitere Verlustkanile (Absorptionsverluste, Streuverluste). Nennen wir diese Verluste
L; und Ly, ergibt sich fiir den Amplitudenfaktor

(2.10)

r=+1—(T1+ L)) (1— (T2 + L2)). (2.11)

Fiir den Grenzfall sehr hoher Reflektivitdten (R;,Ra &~ 1) ergibt sich die Finesse dann

in guter Naherung zu
2m

F = 2.12
Ty + L1 +T>+ Lo (2.12)
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Abbildung B.1c) zeigt die Intensitit der Resonatormoden bei konstantem Spiegelab-
stand Lpes fiir Resonatoren unterschiedlicher Finesse (Rot: F =4, Blau: F = 10 ).
Die Intensitdt der Mode wird maximal bei den Frequenzen, die der Resonanzbedin-
gung 2.3 geniigen. Der Modenabstand ist wie im verlustfreien Fall gegeben durch den
Freien Spektralbereich FSR und geniigt der gleichen Beziehung. Im Unterschied zum
idealen Fall weisen die Resonatormoden nun jedoch eine endliche Halbwertsbreite Av
in Abhéngigkeit der Finesse (und damit der Verluste) des Resonators auf. Es gilt

FSR

7= Av

(2.13)

Quantitative Resonatorexperimente erfordern unbedingt Kenntnis iiber die Grofie aller
auftretenden Streu- und Absorptionsverluste. Eine elegante Moglichkeiten der gleichzei-
tigen Messung der Transmission durch den Resonator und aller auftretenden Verluste
wurde 2001 von Hood et al vorgeschlagen [150]. Fiir die Gesamttransmission durch den
Resonator gilt:

4T, Ty 2
Titheo AT Ty [ =) . 2.14
max (Th + Ly +T2+L2)2 12 (27T> ( )

Diese Beziehung geht von einem idealen Modeniiberlapp €; zwischen der Resonatormo-
de und der Mode des eingestrahlten Lichtfeldes aus. Im Experiment ist lediglich der
Anteil €Py, des eingestrahlten Lichtes zur Kopplung an die TEM00 Mode des Reso-
nators geeignet. Der Anteil (1 — €) Py, geht verloren. Auf Resonanz gilt fiir das vom
Einkoppelspiegel zuriickreflektierte Signal:

Preﬂ_(l_e)Pi o (L1+L2+T1_T2

eP; Li+Lo+Th +15 ™

)2 =(Li+ Lo+ T —T)?- (;)2 (2.15)

Damit ergibt sich fiir den Modeniiberlapp:

1_ Preﬂ

e = - (Tp—Tf+L>2 (2.16)

Tp+Tf+L

Im Fall der in dieser Arbeit verwendeten fasergekoppelten Mikroresonatoren hingt die
Transmission weiterhin vom Uberlapp ez der Resonatormode TEMO0 mit der gefiihrten
Mode der optischen Faser ab. Verluste treten hier unter anderem durch eine nicht
optimale Zentrierung des Mikrospiegels {iber dem lichtleitenden Kern der optischen
Faser auf. Unter Kenntnis der gemessenen Transmission Tj,ax, der Transmissionen der
Spiegelschichten und des Modeniiberlapps €1 erhélt man es iiber:

Timax = €1 - €2 - Ttheo (217)
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2.2.2 Gauflsche Strahlen, Wellenfronten

Die experimentelle Realisierung von Resonatoren mit zwei plan-parallelen Spiegeln ist
herausfordernd, da diese sehr sensitiv auf Verkippung der beiden Spiegel zueinander rea-
gieren. Diese Verkippung fithrt zu einer Reihe lateraler Verschiebungen der Welle nach
jeder Reflexion und letztlich dazu, dass die Welle den Innenraum zwischen den Spiegeln
verldsst. Aus diesem Grund verwenden stabile Resonatoren im Allgemeinen konkav ge-
kriimmte Spiegel. Eine Lichtwelle, deren Wellenfronten in Ebenen im Abstand Lres die
gleiche Kriimmung aufweisen wie die der Spiegel des Resonators im gleichen Abstand
LRes wird sich bei jeder Reflexion an den Spiegeln exakt selbst reproduzieren. Dieser
Fall ist beispielhaft in Abbildung 2.5 dargestellt. Solche Wellen sind die Moden des
Resonators. Sie werden durch Gauf3-Strahlen beschrieben und liefern die Feldverteilung
senkrecht zur Resonatorachse. Dieser Abschnitt widmet sich ihrer Herleitung geméf
dem Lehrbuch von Saleh und Teich.

Jede Losung U(7,t) der Wellengleichung

1 02U (7 t)
2 ot?
ist eine mogliche optische Welle. Eine solche Welle wird durch

AU (7 1) =0 (2.18)

U(7,t) = U(F)e2™ (2.19)

mit komplexer, zeitunabhéngiger Amplitude U () und Frequenz v vollstdndig beschrie-
ben. Substitution von Gleichung 2.19 in 2.18 liefert eine Differentialgleichung ( Helmholtz
Gleichung) fiir die komplexe Amplitude U (7).

27

AU(P) + KU =0, k= — (2.20)

Diese Gleichung wird beispielsweise von Ebenen Wellen der Form
U7 t) = A-e ™7 (2.21)

mit konstanter Amplitude A gelost. Wir betrachten im folgenden nur achsennahe Strah-
len in paraxialer Ndherung. Ein paraxialer Strahl ist im Prinzip eine ebene Welle mit
nur leicht variierender Amplitude A(7).

U(F) = A(F) - e~ (2.22)

Innerhalb einer Wellenlinge A soll die Anderung der Amplitude vernachlissigbar sein.
Das heifit DA P2 A() DA
T T 3
Y A Y bk VA
0z << A, 022 <o,
Ansatz 2.22 muss die Helmholtz-Gleichung 2.20 erfiillen. Hierzu berechnen wir

(2.23)

P awet = (L am -l am - wam) et (o)
622 T)e = 8Z2 T 2 az T T e .
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Geméf Bezichung 2.23 kénnen wir die Kriimmung der Amplitude gegeniiber ihrer Stei-
gung vernachléssigen und wir erhalten

82

&QAﬁ%”m::<%ﬂiAUﬁ—k%ﬂﬁ>e”m (2.25)

Einsetzen dieses Resultats in die Helmholtzgleichung 2.20 liefert letztlich die paraziale
Helmholtzgleichung.
0? 0? 0
— 4+ == —2ik— | A(7) =0 2.26
<81‘2 * 0y? ! 6z> ) (2:26)
Eine Losung dieser Gleichung ist die paraboloide Welle
éeiik 9022'2742

A(F) = (2.27)

z

Eine Verschiebung dieser Losung der Art

q(z) =z =&, (2.28)

sodass eine paraboloide Welle zentriert um den Nullpunkt z=0 entsteht ldsst die Losung
unberiihrt. Wird £ = —izg rein komplex gewihlt, erhdlt man direkt aus Gleichung die
einhiillende des Gauf3schen Strahls:

a2y
Af) = —=-e 2a() | q(z) = z+1iz (2.29)

Mit dem Ziel, die Amplitude und Phase dieser komplexen Einhiillenden zu trennen,
trennen wir die komplexe Funktion 1/¢(z) unter Definition zweier neuer realer Gréfien
in R(z) und w(z) in ihren Realteil und Imaginérteil auf und erhalten:

1 1A
9(z)  R(z)  m2(2) (2.30)

Einsetzen dieser Beziehung in 2.29 und unter Verwendung von 2.22 gewinnen wir un-
mittelbar die komplexe Amplitude des Gauflschen Strahls:

. o (@242 .
. e—zkz—sz(yz)-‘rlC(z) (231)

WO _ x4z

U(r) :Aow(z)

Hier sind:

R@):z<1+(§02 (2.32)

w%z):’ﬁ©-<1+-<;>2>::wg.<1+-<;>2> (2.33)

> (2.34)
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Die Intensitit des Strahls I(r) = |U(7)|? ist eine Funktion der axialen und radialen
Position z und p = 22 + 2.

2 202

I(p,2) = I (;‘g;) o W@ (2.35)

An jedem Punkt z ist die Intensitit eine Gauifunktion in Abh#ngigkeit des radialen

Abstandes p. In jeder transversalen Ebene wird die Intensitéit auf der Strahlachse ma-

ximal und innerhalb p < w(z) befinden sich 86% der Gesamtintensitét. Aus diesem

Grund wird w(z) als Strahitaille bezeichnet. Sie wird maximal auf der Strahlachse bei
z = 0. R(z) bezeichnet die Kriitmmung der parabolischen Wellenfronten.

2.2.3 Weitere Losungen der paraxialen Helmholtzgleichung

Der im vorigen Abschnitt behandelte Gauflstrahl ist nicht die einzige Losung der pa-
raxialen Helmholtzgleichung. Von besonderem Interesse sind diejenigen Losungen mit
nicht gauflférmiger Intensitétsverteilung um die Strahlachse, aber mit den gleichen pa-
rabolischen Wellenfronten wie denen des Gaufischen Strahls. Diese Losungen sind von
der Form

Uim = Almw(z w(2) w(z)

wO)gl [ﬁx

&
e (2.36)
2R(z)

X exp [—ikz—ik +i(l+m+1)§(z)] .

Hierin bezeichnen wy, w(z) und R(z) die Strahltaillen und den Kriimmungsradius wie
im Falle des Gaufstrahls. Auflerdem ist

Gi(u) = Hy(u) - e/ (2.37)

die Hermite-Gauffunktion I-ter Ordnung. Fiir [ = 0 ergibt sich hieraus die bereits
bekannte GaufBfunktion. Im Intensitdtsprofil sind { und m die Anzahl der Nullstellen
(Knoten) entlang der x- und y-Richtung.

2.2.4 Resonatormoden

Betrachten wir einen Fabry-Perot Resonator bestehend aus zwei konkav gekriimmten
Spiegeln mit Kriimmungsradien R; und Re im Abstand Lyes. Geniigen die Kriimmungsradien
und der Spiegelabstand der Bedingung

LRes LRes
0<|(1- 1-— <1 2.38
<(i-f=) (1A < (2.38)

so spricht man von einem stabilen Resonator, in dem sich Moden in Form der oben be-
schriebenen Gaufl-Strahlen ausbilden kénnen. Ziel dieses Abschnitts ist die Berechnung
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Abbildung 2.5: Schematische Darstellung eines Gauf-Strahls als Mode in einem Resonator
im Spiegelabstand /. Die Kriimmungen der Wellenfronten an den Spiegelpositionen entsprechen
den Kriimmungen R; und Ry der Resonatorspiegel an den Positionen z; und z3. An der Position

z = 0 ist der Durchmesser des Strahls minimal (Strahltaille) (Bild entnommen aus [151])

der Strahltaille und der Kriimmung eines solchen Strahls, die durch die Resonatorgeo-
metrie vollsténdig gegeben sind (Abbildung 2.5).
Die Spiegel befinden sich an den Positionen z; und

20 = 21 + LRes- (2.39)

Das Zentrum des Strahls liegt im Ursprung z = 0. Die Positionen z; und zo kénnen aus
der Bedingung bestimmt werden, dass die Krimmung der Spiegel gerade der Kriimmung
des Strahls entsprechen muss. Diese ist nach obigem Abschnitt:

Ri(z1) = 21 (1 + (2>2> . —Ro(z) =2 (1 + <2)2> (2.40)

Beachte, dass fiir konkav gekriimmte Spiegel die Kriimmungsradien negativ sind, fiir
z > 0 die Krimmung der Wellenfront jedoch als positiv angenommen wird. Aus den
Beziehungen 2.39 und 2.40 lassen sich die Positionen

_LReS(RZ + LRes)
Rl + R2 + LRes
29 = 21 + LRes (2'42)

*LRes(Rl + LRes)(RQ + LRes)(RZ + Rl + LRes) o <w(2)77)2
(R2 + Rl + 2LRes)2 A

(2.41)

z1 =

22 = (2.43)

berechnen. Hierdurch sind Kriimmung und Strahldurchmesser der Mode vollstandig
bestimmt. Fiir den Fall eines Resonators aus einem Planspiegel (R; = oo) und einem
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gekriilmmten Spiegel (Ry = R) vereinfachen sich diese Beziehungen zu:

R
z1 =0, 22 = LRes, 20 = LRes - L| L 1 (2.44)
Res
Die Strahltaille liegt demnach auf dem Planspiegel mit dem Wert:
1/2
AL R
w = | 2B 1Ry (2.45)
m LRes

Zur Realisierung eines stabilen Resonators muss in diesem Fall geméf 2.38 die Resona-
torlinge kleiner werden als der Kriimmungsradius R des gekriimmten Spiegels. Diesen
Grenzfall erkennt man ebenso in Gleichung 2.45. Nur unter der Bedingung Lges < |R)|
existiert die Strahltaille als reeller Wert. Uber die Strahltaille erhilt man auBerdem Zu-
gang zu einer weiteren Grofle eines Resonators. Das Modenvolumen V04 ergibt sich aus
der Strahltaille wq fiir einen Resonator aus einem Planspiegel und einem gekriimmten
Spiegel zu [152]:
T

Vinod = ng L (2.46)

Abbildung 2.6 vergleicht typische Werte fiir die Strahldurchmesser und die Modenvolu-
mina fiir die in dieser Arbeit konstruierten Mikroresonatoren (R=10 pum, Lges <10 um)
mit dem Laserresonator eines typischen Helium-Neon-Lasers (R=45cm, Lgres <40 cm).
Fiir die hier angestrebten Mikroresonatoren sind die Strahldurchmesser auf Planspie-
gel und gekriimmtem Spiegel < 10 ym, was bei Resonatorldngen von kleiner 3 um zu
Modenvolumina zwischen Vioq = (1 — 10)\? fiihrt. Fiir den Resonator im Helium-
Neon-Laser erhilt man typischerweise Strahldurchmesser zwischen 100 gm - 500 pm
mit deutlich gréBeren Modenvolumina in der GréBenordnung 1010\3.

2.2.5 Moden héherer Ordnung

Im vorigen Abschnitt wurden neben den Gaufistrahlen weitere Losungen der paraxia-
len Helmholtzgleichung berechnet. Diese besitzen im Gegensatz zum Gauflstrahl zwar
Nullstellen in ihrer Intensitdtsverteilung in der x-y-Ebene, weisen jedoch die gleiche
Kriitmmung der Wellenfronten auf. Somit stellen auch diese Strahlen Moden eines (sphé
rischen / halbsphérischen) Resonators dar (Hermite-Gauf$-Moden). Die Resonanzfre-
quenzen ergeben sich wiederum aus der Bedingung, dass pro Umlauf der Welle im
Resonator eine Phase von 27 aufgesammelt werden muss:

A

Vimm =mn-FSR+ (I +m+ 1)—<FSR (2.47)
T

Moden mit gleichem n, aber unterschiedlichem (1,m) weisen identische Intensitétsver-

teilungen auf. Sie werden als longitudinale Moden bezeichnet. Moden mit unterschied-

lichem (l,m) weisen unterschiedliche Intensitétsverteilungen in der x-y-Ebene auf. Sie
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Abbildung 2.6: a),b): Strahldurchmesser in einem Resonator auf Planspiegel (wp) und ge-
kriitmmtem Spiegel (w(Lges)) mit Kritmmungsradius R=10 gm und entsprechende Modenvolu-
mina bei einer Wellenléinge von A=637 nm. ¢),d): Gleiche Berechnungen wie in a) und b) fiir den
Resonator eines Helium-Neon-Lasers. Die Strahldurchmesser liegen 2 Groéflenordnungen iiber
denen des Mikroresonators aus a). Die Modenvolumina liegen aufgrund des deutlich lingeren
Resonators um 10 Groflenordnungen iiber den Werten aus b).

werden daher als transversale Moden bezeichnet und liegen bei hoheren Frequenzen
als die longitudinale Grundmode. Aus Bedingung 2.47 lassen sich zusammenfassend
folgende Eigenschaften der Hermite-Gauf3-Moden angeben:

1. Zwei longitudinale Moden (n;n + 1) zu einer gemeinsamen transversalen Mode
(gleiches (I,m)) sind {iber den freien Spektralbereich F'SR = ¢/2Lges voneinander
getrennt. Dies entspricht exakt der Bedingung 2.4.

2. Alle transversalen Moden mit gleicher Summe [ + m besitzen die gleichen Reso-
nanzfrequenzen

3. Zwei transversale Moden mit Indizes (I, m) und (', m’) zur gleichen longitudinalen
Mode n liegen im Frequenzabstand

A¢

Vimn — Vawm = [(L+m) — (I'+m')|—FSR (2.48)
m
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2.3 Resonator Atom Wechselwirkung

Abbildung 2.7: Schematische Darstellung der Kopplung eines Emitters an eine Resonatormo-
de. Die Kopplung wird bestimmt iiber das Verhéltnis der inkohérenten Zerfallsraten v und

des Emitters und des Resonators und der kohérenten Kopplungsrate gg bestimmt.

Die Wechselwirkung zwischen einem atomaren Zwei-Level-System mit Grundzustand
|0) und angeregtem Zustand |e) mit den Energien hwy und fAiw, und einer Resonatormode
mit Energie hw, wird im Rahmen der Quantenelektrodynamik beschrieben durch den
Jaynes-Cummings-Formalismus. Der Hamilton Operator fiir das System lautet:

H7C = hwyboo + hwebee + hweita + h(gody, — gi60e)(a — ah) (2.49)

Hier bezeichnen o;; die Ubergangsmatrizen zwischen den Zustéinden [0) und |e). Fiir
1 = j erhilt man die Besetzungszahloperatoren der jeweiligen Zusténde. Dariiberhinaus

ist
< 3cA2y >1/ 2 1
go = x (2.50)
87 Vinod Vinod

die kohirente Kopplungsrate zwischen Emitter und Resonatormode. Die Operatoren a
und &' sind der Vernichter- und Erzeugeroperator fiir Photonen in der Resonatormo-
de. Reale Systeme koppeln stets an ein dufleres Reservoir. In unserem Fall miissen wir
besonders die spontane Zerfallsrate v des Emitters vom angeregten Zustand |e) in den
Grundzustand |0) und den Verlust von Photonen aus der Resonatormode mit der Re-
sonatorzerfallsrate x in die Beschreibung aufnehmen. Die Dynamiken solcher Systeme
werden durch Master-Gleichungs Formalismen beschrieben. Unter der Voraussetzung,
dass das System keine Erinnerung besitzt, dh. die Korrelation zwischen dem &ufleren
Reservoir und dem zu beschreibenden System viel schneller ablaufen, als die Dynamik
des Systems selbst (Markov-Naherung), lautet die Master-Gleichung:

0p A PN 4 A

67;) = _ﬁ [H, p:| + ﬁdiss[cmap] (251>
Der Superoperator ﬁdiSS[C’m,ﬁ] enthilt in dieser Darstellung alle erwéhnten disspia-
tiven Effekte. Er kann in der Lindblad-Form mit Hilfe der Kollaps Operatoren C,,
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ausgedriickt werden:

. . . 1/ v 4 A

Wie oben erwéhnt, nehmen wir an dieser Stelle den spontanen Zerfall v des Emitters
und den Zerfall k¥ des Resonators als Dissipationsmechanismen in die Beschreibung auf:

L = VALllooe, p)  und LS = VkL[a, p] (2.53)

Die Wechselwirkung zwischen einem atomaren Ubergang und dem elektrischen Feld
innerhalb eines Resonators wird grundsétzlich iiber das Verhéltnis der Zerfallsrate
des Resonators, den nicht resonanten Zerfall v des Emitters und die kohdrente Atom-
Photon Kopplungsrate go bestimmt (Abbildung 2.7).

Gilt fiir das zu untersuchende System die Bedingung (x,7y) << go, so befindet sich das
System im Bereich der starken Kopplung. Ein von dem Emitter in die Resonatormo-
de abgestrahltes Photon kann nach einigen Umldufen im Resonator wieder mit dem
Emitter selbst wechselwirken. Gilt umgekehrt (k,7y) >> go, spricht man von schwacher
Kopplung. In die Resonatormode emittierte Photonen verlassen den Resonator schnel-
ler, als dass eine erneute Wechselwirkung mit dem Emitter selbst moglich wére. Zur
Einordnung des Systems in die beiden Bereiche definiert man die folgenden dimensi-
onslosen Parameter:

2
No = il (kritische Atomzahl) (2.54)
2
90
42
no = o5 (kritische Photonenzahl) (2.55)
395
o= L% (Keoperativitit) (2.56)
=—=_"= rativi :
No ~ 207 ooperativita

Die kohérente Kopplungsrate gg ist nach Beziehung 2.50 neben der spontanen Emissi-
onsrate v des gekoppelten Emitters vor allem durch das Modenvolumen /V;,oq4 der Re-
sonatormode bestimmt. Kleine Modenvolumina fithren zu hohen Kopplungsraten. Wie
wir bereits in Abbildung 2.6 gesehen haben, sind zur Realisierung moglichst geringer
Modenvolumina moglichst kleine Resonatoren mit ebenso kleinen Kriimmungsradien R
der gekriimmten Spiegel notwendig.

Abhéngig vom untersuchten Limit wird man unterschiedliche Effekte des Resonators
auf den Emitter beobachten. Sie reichen von koh#rentem Besetzungstransfer (Rabi-
Oszillationen) zwischen Resonatormode und Emitter (C' >> 1) bis zur Uberhohung
oder Unterdriickung der Spontanemission (Purcell-Effekt) des gekoppelten Emitters
(C =~ 1). Fiir uns ist insbesondere der zweite Fall interessant, weswegen wir im Fol-
genden auch nur diesen detaillierter betrachten. Fiir (k,7y) >> go ist der Zerfall des
Emitters (wie auch bei der Spontanemission im freien Raum) ein irreversibler Prozess.
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Es dominieren die inkohérenten Zerfdlle v und x des Emitters und des Resonators.
Dennoch sieht der Emitter im Resonator verglichen mit dem freien Raum eine modifi-
zierte Photonenzustandsdichte. Ziel dieses Abschnittes ist der Vergleich der spontanen
Zerfallsraten des Emitters in den freien Raum mit der Zerfallsrate in den Resonator.
Wir werden sehen, dass die Anwesenheit einer Resonatormode die Spontanemission des
Emitters sowohl iiberhohen als auch unterdriicken kann (Purcell-Effekt). Die Beschrei-
bung erfolgt im Wesentlichen nach [153].

Spontanemission im freien Raum

Die spontane Zerfallsrate eines atomaren Dipoliibergangs ist durch Fermis Goldene
Regel gegeben:

2T
Wirei = ﬁ\Mlz\Qg(W) (2.57)
Hier sind )
w“Vo
= —= 2.

o) = 5% (2:59)

die Zustandsdichte fiir Photonen im freien Raum und
‘M12‘ = <ﬁ Evac> = §N12Evac (259)

das Dipolmatrixelement des Ubergangs. Im freien Raum ohne zusitzliche elektrischen
Felder koppelt der in einer Richtung

) - Evac
|ﬁ| ’ |Eva0‘
relativ zum elektrischen Feld orientierte Dipol an das Vakuumfeld
hw \ /2
FEoae = . 2.61
o= (557 2.61)

Da das Vakuumfeld keine Vorzugsrichtung aufweist muss iiber alle Orientierungen ge-
mittelt werden (¢2 = 1/3) und wir erhalten zusammengefasst:

1 2ufhu’

Whei = (2.62)

TFrei N 37T€0h63

Spontanemission in Resonatormode

Im realen Resonator mit Modenvolumen V| existieren mehrere Moden. Wir nehmen
an, dass sich nur eine Mode mit Resonanzfrequenz w. in der Ndhe der Frequenz w des
atomaren Ubergangs befindet, an die der Emitter koppelt. Als Zustandsdichte dieser
Mode wahlen wir eine Lorentzfunktion mit Zentralfrequenz w. und Halbwertsbreite
Awe.

2 Aw?

= . £ 2.63
9(@) TAw, 4w — Aw)? + Aw? (2:63)
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Analog zu obigem Fall gilt fiir das Dipolmatrixelement

Mis| = (7 Evae) = € - i1 - Byne = & - 112 -
Mia| = (7 B = ptz Bune = €2

(2.64)
Im Gegensatz zum freien Raum ist das elektrische Feld der Resonatormode gerichtet,
weswegen wir nicht mehr iiber alle Orientierungen des Dipols zum Feld mitteln diirfen.
Einsetzen in Fermis Goldene Regel 2.57 liefert:

1 23 w Aw?

= 3 2.65
Thes | heoVo A A(w — we)? + Aw? (2.65)

WRes =

Ein Vergleich zwischen 2.62 und 2.65 ergibt die durch den Resonator modifizierte Spon-
tanemission:
_ WRes _ TFrei _ 6 w 3 2 Aw?

_ _ Theei _ O . c 2.
Weei  TRes Vo Awe w3 4(w — we)? + Aw? (2.66)

Fp

Auf Resonanz mit dem Emitter (w = w.) und bei optimaler Ausrichtung des Dipols
zum Resonatorfeld vereinfacht sich dieser Ausdruck unter Verwendung des Giitefaktors
(Q = we/Aw.) zu

B 3Q\3
ARV
Dies ist das Hauptresultat dieses Abschnitts. Der Purcell-Faktor beschreibt die Modifi-
kation der Spontanemission eines Emitters auf Resonanz mit einer Resonatormode im
Vergleich zur Abstrahlung in den freien Raum. Fp > 1 (Fp < 1) bedeutet eine Ver-
kleinerung (Vergroferung) der Lebensdauer des angeregten Zustandes. Die Erhchung
der Spontanemission auf Resonanz mit der Resonatormode ist ein Resultat der stark
erhohten Zustandsdichte bei w.. Im Gegensatz dazu ist die Photonenzustandsdichte
fiir w # w, stark reduziert. Hohe Purcell-Faktoren erfordern Resonatoren hoher Giite
(@ mit kleinen Modenvolumina V. Mit Hilfe des Purcell-Faktors lasst sich nun eben-
so der Anteil § der in die Resonatormode abgestrahlten Photonen im Vergleich zur
Gesamtemission bestimmen:

Fp (Purcell-Faktor). (2.67)

_ WRes _ F P
Wirei + WRes 1+ Fp

I6] (2.68)
In der bisherigen Betrachtung sind wir stets davon ausgegangen, dass die Linienbreiten
der Emitter nur durch die spontane Zerfallsrate v des angeregten Zustands (Fourier-
limit) gegeben ist und in etwa mit der durch x beschriebenen Resonatorlinienbreite
iibereinstimmt. Die in dieser Arbeit untersuchten Emitter in Festkorpersystemen erfah-
ren durch die Wechselwirkung mit dem sie umgebenden Kristallgitter bei Raumtempe-
ratur jedoch starke Linienverbreiterungen. Diese modellieren wir an dieser Stelle mit
einer Dephasierungsrate v*, sodass gilt:

Y>> (7,K) >> go (2.69)
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Die Gesamtlinienbreite des Emitters ist in diesem Fall (v +~*). In diesem Fall liegt nur

noch ein Anteil .

v+
der Resonatorlinienbreite innerhalb der Emitterlinienbreite und wir erhalten einen mo-
difizierten Purcell-Faktor

(2.70)

2 2 2
Fr=%._ % % %N (2.71)

ry (Y+Y) (r v vty

Dieser ist insbesondere unabhéngig von der Resonatorlininenbreite . In Kapitel 2.4
werden wir fiir die Kopplung solcher linienverbreiteter festkorperbasierte Systeme (ins-
besondere das NV-Zentrum in Diamant) ein ausfiihrliches Modell entwickeln und Me-
thoden beschreiben, wie dennoch Purcell-Faktoren Fp > 1 erreicht werden kénnen.

2.4 Kopplung von Festkorperemittern an Mikroresonato-

ren

Die Emissionsbandbreite breitbandiger Festkorperemitter wird normalerweise als Nach-
teil fiir Kopplungsexperimente an schmalbandige Resonatormoden angesehen. Typische
Effekte wie Uberhéhung der spontanen Zerfallsrate oder kohirenter Besetzungstrans-
fer, wie sie aus Atom-Resonator-Kopplungsexperimenten bekannt sind, sind lediglich
beobachtbar, wenn die Emissionslinienbreiten der Emitter schmaler sind als die Reso-
natorlinienbreiten. Theoretische Untersuchung der Kopplung breitbandiger Halbleiter-
Quantenpunkte an optische Resonatoren zeigten jedoch, dass der Resonator einen po-
sitiven Einfluss auf das Gesamtsystem auswirkt und nicht nur einen spektralen und
rdumlichen Filter darstellt. Auch bei starker Verstimmung zwischen der Zentralwel-
lenléinge des breiten Emitters und der Resonanzwellenlénge des Resonators ist das Spek-
trum des gekoppelten Systems durch den Resonator bestimmt [47,48,154]. Das zu Grun-
de liegende Modell beruht auf einem Prozess reiner Dephasierung, durch den Photonen
aus den Seitenbanden der Emitter in die Resonatormode eingekoppelt werden. Das dort
entwickelte Masergleichungsmodell wurde 2013 fiir die Kopplung einzelner NV-Zentren
in Diamant zur Beschreibung entsprechender Kopplungsexperimente bei Raumtempe-
ratur erweitert und war in die Lage, die beobachteten Messergebnisse quantitativ zu
reproduzieren [45,155]. Dartiberhinaus konnten mit Hilfe dieses Modells Aussagen iiber
zu erwartende Ergebnisse in Tieftemperaturexperimenten getroffen werden, die auch in
Kopplungsexperimenten mit NV-Zentren Uberginge in ein Purcell-iitberhdhtes Regime
vorhersagen. Dieser Abschnitt stellt dieses Modell vor und motiviert im Zuge dessen
die Verwendung anderer Festkorperemitter wie Silizium-Fehlstelle Zentren in Diamant
oder Quantenemittern in hexagonalem Bornitrid zur Kopplung an Mikroresonatoren.

In Abbildung 2.8a) ist ein vereinfachtes Levelschema eines atomaren Systems gezeigt,
das neben einem rein elektronischen Ubergang (ZPL) auch unter Emission von Pho-
nonen vom elektronisch angeregten Zustand in den Grundzustand zerfallen kann. Aus



2.4. Kopplung von Festkorperemittern an Mikroresonatoren 33

ey D)

Yo 71 i Yn
TEL v vE|VE

o7 el

o
®
1

o
o
1

o
i
1

Intensitat (b.E.)

o
[N)
N

50 700 750 800

|g> Yxl:yiﬂ | Wellenlange A (nm)
i

,‘;Vi,m
9 VY 21
|9;§y ¢Y10

Abbildung 2.8: a) Vereinfachtes zwei Niveau-System fiir das Emitter-Resonator System. Betei-

ligt sind neben des elektronischen Grund und angeregten Zustands weitere vibronische Zusténde
im elektronischen Grundzustand. Zur Erlduterung der Parameter: siche Text. b) Beispielhafte
Anpassung des Spektrums eines einzelnen NV-Zentrums in einem Nanodiamant zur Extraktion

aller im Modell benstigter Parameter (Details: siehe Text).

dem angeregten Zustand |e) zerfillt der Defekt entweder iiber die Null-Phononen-Linie
mit der spontanen Zerfallsrate 7y oder in das Phononenseitenband mit Rate ;. In Ab-
bildung 2.8b) ist am Beispiel eines NV-Zentrums in Diamant gezeigt, wie die Anzahl
der moglichen Zerfélle in das Phononenseitenband durch Anpassung des Spektrums
gewonnen werden kann. Wir reproduzieren das Spektrum mit einer Gesamtzahl von
8 unterliegenden Zerfallskanilen, jeder représentiert durch eine der dargestellten Lor-
entzkurven, wobei die rote Kurve den ZPL-Ubergang darstellt. Somit erhalten wir 7
Zerfallskanile in das Phononenseitenband, bei deren Ubergéingen neben eines im Ver-
gleich zur ZPL rotverschobenen Photons auch ein Phonon emittiert wird. Die Relaxa-
tionszeiten «; ;1 sind im Vergleich zur spontanen elektronischen Zerfallsrate deutlich
geringer, was in deutlich breiteren Linienbreiten der Seitenbinder resultiert. Aufler-
dem wird jedem Ubergang eine homogene Zerfallsrate v* zugeordnet. Diese ist die
reine Dephasierung des elektronischen Ubergangs und beschreibt die Linienbreite des
Null-Phononen-Ubergangs. Speziell fiir das NV-Zentrum wird diese Linienverbreiterung
durch den dynamischen Jahn-Teller-Effekt im angeregten Zustand hervorgerufen. Alle
Raten kénnen unmittelbar aus dem angepassten Spektrum in Abbildung 2.8b) gewon-
nen werden. Man beachte, dass das NV-Zentrum bislang lediglich beispielhaft erwéhnt
wurde. Das gleiche Vorgehen lésst sich ebenso auf andere Festkorperemitter anwenden.
Unterscheiden wird sich die Berechnung lediglich in der Anzahl n der beobachtbaren
Seitenbéndern.



34 Kapitel 2. Grundlagen

Wir berechnen nun die Zeitentwicklung der Dichtematrix eines solchen gekoppelten Sy-
stems durch die Master-Gleichung in Lindblad Form (Markov-N#herung). Wir nehmen
zunéchst eine beliebige Anzahl n von Seitenbédndern an und vergleichen im Anschluss zu
erwartende Resultate in Kopplungsexperimenten mit sowohl NV-Zentren in Diamant
als auch den in dieser Arbeit behandelten Quantenemittern in hexagonalem Bornitrid.

P S 2 2 A
p= ﬁ[pa H ] + élelnp + E?lgmp + ‘Cgteph + £3§S—Relax (272)
Dabei ist
n n
0 = 1| witis + oo + weadl +1- 3 gi (1 - &jg)] (2.73)
1=0 1=0

der Jaynes Cummings Hamiltonoperator fiir dieses System, der die kohédrente Ent-
wicklung beschreibt. Die restlichen Terme enthalten die oben bereits aufgefithrten in-
kohérenten Prozesse. Diese sind:

1. Der Zerfall aus dem Resonator mit Rate x:
o =k-Lla,p (2.74)

damp

2. Der atomare Zerfall mit Rate v =" vt
7
L3y = D WL [Gie, ) (2.75)
i=0

3. Die reine Dephasierung des Emitters mit Rate v*

0 pi2 p13 Pin
p21 0 0 0
* * P31 0 0 0
E?igph = ’yz(a'zeﬁa'ze - /A)) = _% P41 0 0 0 (276)
Pnl 0 0 0

4. Die Relaxation aus den angeregten vibronischen Zusténden in den Grundzustand
mit den Raten v;11,

n
LES Relax = Z Yit1,iL [Giitts P (2.77)
i=0
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Hierbei sind die w; die Ubergangsfrequenzen der Ubergange vom angeregten Zustand
le) in jeweils den entsprechenden vibronischen Zustand des elektronischen Grundzu-
standes. w, stellt die Resonanzfrequenz des Resonators dar, a'a ist der Besetzungszahl-
operator fiir die Anzahl Photonen, die sich in der Resonator Mode befinden und die
nxn-Matrizen o;; sind fiir ¢ # j die Ubergangsoperatoren zwischen den Niveaus des
Systems und fiir ¢ = j die Besetzungszahloperatoren dieser Niveaus.

J
00 00
if]0O O 1 0 ..
Oij = 0 00 0 .. (2.78)
Unter Ausnutzung der Beziehungen
a,a"] =1, GijOr = 0jk0il, @Tj = 0ji (2.79)

und der Tatsache, dass zyklische Vertauschung die Spur aus dem Produkt dreier Ope-
ratoren unverindert ldsst, d.h.

tr(ABC) = tr(BCA) = tr(CAB) (2.80)

lassen sich mit Hilfe von
. . d /- i
<o> = tr(50) = = <o> = tr(50) (2.81)

nun die zeitlichen Entwicklungen der Erwartungswerte <de> und (Ge.) fiir die Beset-
zung der Resonatormode bzw. des angeregten Zustandes berechnen. Auswertung aller
auftretenden Terme liefert:

% <de> - <de> * igi <<dT5’ie> + <5L&>) (2.82)

(Gee) = Z% ZQZ(< 026> <6;red>) (2.83)

Neben den Termen, die die direkten Zerfille sowohl aus Resonatormode als auch aus
dem angeregten Zustand angeben, beinhalten diese beiden Ausdriicke weitere Terme, die
die kohdrente Wechselwirkung zwischen NV-Zentrum und Resonator beschreiben. Wir
treffen im Folgenden die Annahme, dass die inkoh#renten Zerfallsraten v* und k sehr
viel grofler sind als die Raten gq . . . gp, die die Zeitskala der kohérenten Wechselwirkung
bestimmen. In diesem Fall kénnen wir alle Koh&renzterme adiabatisch eliminieren. Da-
zu werden die zeitlichen Ableitungen der Erwartungswerte der obigen Kohédrenzterme
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<Ugja> und <afaij> gleich 0 gesetzt, was explizite Ausdriicke fiir die Kohérenzen lie-
fert [45]. Beschrénken wir uns im Anschluss auf den Unterraum, in dem nur maximal
1 Photon in der Resonatormode vorhanden sein kann (x >> =), erhalten wir Verein-

fachungen der obigen Gleichungen in Form eines klassischen gekoppelten Ratenglei-
n

chungsmodells (mit v = Z Vi)
i=0

%<&T&> —(k + Ro) < > (Zn:Rz> (6ee) (2.84)

jt<aee - <7+ZR> Gee +R0< > (2.85)

R; bezeichnen fiir jeden méglichen Ubergang im NV-Zentrum eine effektive Kopplungs-
rate an die Resonator-Mode. Dementsprechend steht Ry fiir die Kopplung der ZPL an
den Resonator, wihrend R; ... R, die Kopplung der Seitenbdnder beschreiben. Die-
se Raten ergeben sich unmittelbar aus den gekoppelten Gleichungen zu (Herleitung
siehe [45,151,155]):

492 1
- % __. 5 (2.86)
K+y+7 1+<n+2~/5iw*)
492 1
Ji : i>1 (2.87)

R+ Yo+ 1+( 26; )2’ B
Kty +7ii-1+7*

8 = w; — we ist die Verstimmung der Ubergangsfrequenz von der Resonanz des Re-
sonators. Rq ist die Zerfallsrate des Null-Phononen-Ubergangs in die Resonatormode,
wahrend R,; die Zerfallsraten aus dem i-ten Seitenband in den Resonator beschreiben.
Aus diesem Ratengleichungsmodell kann nun die Effizienz bestimmt werden, mit der
Photonen iiber einen der n moglichen Zerfallskanile in die Resonatormode zerfallen.
Diese ergibt sich aus den jeweiligen Verhéltnissen der Zerfallsraten in den Resonator
und aller moéglicher Zerfallskanéle:

R;
p=—
’Y+EjRj

Die Gesamteffizienz der Emission eines gekoppelten Emitters in die Resonatormode
erhélt man demnach iiber

(2.88)

PN =3 P, (280
=1
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o

C; 173 [THZ] W; [THZ]
0,02 | 469,612 | 2,438
0,07 | 461,935 15,909

0,2485 | 452,635 15,500
0,2194 | 439,736 | 14,955
0,1872 | 428,993 16,485
0,1227 | 416,215 12,706
0,0878 | 403,214 | 13,741
0,0437 | 392,355 16,162

N O Ot e W N~ O

Tabelle 2.2: Ubergangsstirken e;, Zentralfrequenzen v; und Linienbreiten w; extrahiert aus

der Anpassung des Spektrums eines einzelnen NV-Zentrums mit 8 Lorentzkurven.

Die Zerfallsraten R; aus dem Seitenband in den Resonator sind stets limitiert durch
schnelle phononische Relaxationen v; ;1 >> v*. Dagegen ist Rg nur durch die Depha-
sierungsrate v* und damit durch die Linienbreite der ZPL limitert. Die ZPL-Linienbreite
von Festkorperemittern ldsst sich im Allgemeinen durch Experimente bei kryogenen
Temperaturen verringern. Damit wird ein deutlich schnellerer Zerfall in die Resonator-
mode mit einer Rate von

n

Tr;é,l = Tres =7+ RO(’Y*) + Z Rj (290)
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Abbildung 2.9: Berechnung der theoretischen Gesamtkopplungseflizienz P, der aus einem
einzelnen NV-Zentrum (vgl.Abb.2.8) emittierten Photonen an die Grundmode eines Mikroreso-
nators (blau) und der Lebensdauer des angeregten Zustandes 7 (rot) fiir verschiedene Resona-
torlingen bei a) Raumtemperatur (y*= 15THz) und b) kryogenen Temperaturen (v*=100 GHz).



38 Kapitel 2. Grundlagen

ermoglicht. Dieser schnellere Zerfall des angeregten Zustandes entspricht effektiv einem
Purcell-Effekt, wie er in Abschnitt 2.3 vorgestellt wurde.

Im Folgenden sollen Vorhersagen iiber Kopplungseffizienzen und zu erwartende Purcell-
Faktoren sowohl fiir NV-Zentren als auch fiir Quantenemitter in hexagonalem Bornitrid
mit Hilfe des hier vorgestellten Modells getroffen werden und die Resultate miteinander
verglichen werden:

In Abbildung 2.9 ist fiir ein typisches NV-Zentrum fiir verschiedene Resonatorlangen
sowohl die Gesamtkopplungseffizienz an die Resonatormode als auch die Lebensdau-
er des angeregten Zustandes gemifl den Gleichungen 2.89 und 2.90 auf Resonanz mit
der ZPL dargestellt. Fiir den Resonator sind typische Parameter der in dieser Arbeit
produzierten Spiegel angenommen.

e Finesse: F=4000
e Kriimmungsradius gekriimmter Spiegel: R = 15 um

AuBlerdem gilt:

36)\%’)’0 1/2
i = i°go = i 2.91
9i =ei go= e ( SV (2.91)
mit
1/2
T AOLRes ’R|
Vinod = ng - L und wy = — Tro. -1 (2.92)

Alle verwendeten Linienstérken e;, Zentralfrequenzen v; aller Ubergéinge und deren
Linienbreiten sind in Tabelle 2.2 angebeben. Es gilt

2rAyy = v+ " = * (2.93)
2rAV; =y +Yiic1 Y = yiio1 + (2.94)

In Abbildung 2.9 ist zu erkennen, dass die Gesamtkopplungseffizienz an die Resonator-
mode erst fiir sehr geringe Spiegelabstéinde im Bereich unterhalb von 1 pym signifikant
ansteigt. Ebenso wird erst fiir diese Spiegelabstdnde eine signifikante Reduktion der
Lebensdauer des angeregten Zustand sichtbar.

Diese geringen Spiegelabstinde sind mit den in dieser Arbeit produzierten Bragg-
Spiegeln nicht zu erreichen. Dies hat zweierlei Griinde: Zum einen besitzen die in die Fa-
serfacette geschriebenen gekriimmten Mikrospiegel endliche Tiefen im Bereich zwischen
0,5-1 um, zum anderen tritt die Resonatormode stets in die Bragg-Spiegel ein, was den
effektiven Spiegelabstand vergroert (vgl. Abschnitt 3). Eindringen in die Spiegelschich-
ten und extrem kleine Spiegelabstdnde kénnen unter Verwendung von Silberspiegeln
erreicht werden [156]. Eine Verbesserung dieser Resultate lidsst sich erreichen, indem
die Dephasierungsrate v*, und damit die Linienbreite der Null-Phononen Linie redu-
ziert wird. Dies erfordert vergleichsweise aufwendige Experimente bei kryogenen Tem-
peraturen. Aufgrund von hauptséichlich spektraler Diffusion ist es sehr herausfordernd,
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Emitter 9 Emitter 10

i e v; [THz] | w; [THz| € v; [THz] | w; [THz|
0,1833 | 428,452 1,059 0,2073 | 480,452 1,324

0,5190 | 426,162 9,371 0,3466 | 477,407 10,157
0,1286 | 389,629 3,884 0,2176 | 440,645 4,365

0,1690 | 383,553 | 13,789 | 0,2285 | 432,507 7,825

w N = O

Tabelle 2.3: Ubergangsstirken e;, Zentralfrequenzen v; und Linienbreiten w; extrahiert aus
der Anpassung der Spektren zweier typischer hBN Quantenemitter (vgl. Abbildung 4.4).

insbesondere lebensdauerlimitierte Linienbreiten in einzelnen NV-Zentren zu messen.
In Abbildung 2.9d) ist unter ansonsten gleichen Parametern wie zuvor fiir eine Depha-
sierungsrate von 7*=100 GHz Gesamteinkopplung und Lebensdauer fiir verschiedenen
Resonatorlingen gezeigt. Aufgrund der nun um etwa zwei Groéflenordnung verringer-
ten Linienbreite steigt die Einkopplung in den Resonator um etwa eine Gréflenordnung
und bereits bei vergleichsweise leicht zu erreichenden Spiegelabstdnden von Lyes=3 pm
konnen bereits etwa 40% aller emittierten Photonen an die Resonatormode gekoppelt
werden und die Lebensdauer um etwa 1/3 von 30ns auf 20 ns herabgesetzt werden.

Wie bereits erwidhnt sind Resonatorkopplungsexperimente bei kryogenen Temperatu-
ren verhéltnisméBig anspruchsvoll. Ein alternativer Ansatz bereits bei Raumtempera-
tur hohe Kopplungseffizienzen und Purcell-Faktoren zu erhalten ist die Kopplung von
Emittern, die bereits bei Raumtemperatur schmalbandigere ZPL-Emission mit gerin-
geren Huang-Rhys-Faktoren zeigen. Eine solche Klasse Emitter stellen beispielsweise
Silizium-Fehlstelle Zentren in Diamant [20,133,157,158] oder neuartige Quantenemit-
ter in Multilagen und Monolagen hexagonalen Bornitrids dar [64-72]. In Abbildung 2.10
sind analog zu oben sowohl die Gesamteinkopplungseffizienz Py, in den Resonator als
auch die Lebensdauern der angeregten Zusténde fiir verschiedene Resonatorlédngen un-
ter Verwendung des gleichen Modells aber angewendet auf typische Quantenemitter in
hexagonalem Bornitrid dargestellt. Die in den Berechnungen benétigten Linienstérken
e;, Linienpositionen v; und Linienbreiten w; sind in Tabelle 2.3 gelistet und typischen
Emittern durch Anpassung der Spektren entnommen (vgl.Abb.4.4). Im Gegensatz zum
NV-Zentrum lassen sich in diesen Spektren maximal drei Phononen-Seitenbénder iden-
tifizieren. Auflerdem ist der Anteil der in die ZPL emittierten Photonen mit 18-20%
etwa 9 mal hoher als zuvor.

Dies fithrt unmittelbar zu einer deutlich hoheren Emitter-Resonator-Kopplungskonstanten
go (vgl. Gleichung 2.50). In Verbindung mit der etwa halb so breiten Null-Phononen
Linie der hBN-Emitter verglichen mit der des NV-Zentrums erhélt man in diesem Fall
bei Resonatorldngen von etwa 3 pum bereits bei Raumtemperatur Gesamtkopplungs-
effizienzen an den Resonator von etwa 40%. Ebenso sind bereits bei Raumtempera-
tur bei ansonsten gleichen Resonatorparametern und optimalen Bedingungen bereits
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Abbildung 2.10: Berechnung der theoretischen Gesamtkopplungseffizienz Py der aus zwei
verschiedenen typischen Quantenemittern in hBN (vgl.Abb.2.8) emittierten Photonen in die
Grundmode eines Mikroresonators (blau) und der Lebensdauer des angeregten Zustandes 7

(rot) fiir verschiedene Resonatorlingen bei Raumtemperatur.

Purcell-Faktoren von etwa F(,=2 erreichbar. Die natiirlicherweise bereits um einen Fak-
tor von etwa 8-10 geringere Lebensdauer des angeregten Zustandes der hBN Emitter
verglichen mit dem NV-Zentrum spiegelt sich auch in der typischen Zahlrate der Emit-
ter wieder. Séttigungszéhlraten von NV-Zentren in Nanodimanten betragen etwa 200-
300 kets /s, wihrend solche von hBN Emittern typischerweise im Bereich 1-3 Mcts/s lie-
gen. Dies legt den Schluss nahe, dass die Quanteneffizienz dieser Emitter in der gleichen
Grofenordnung wie die Quanteneffizienz einzelner NV-Zentren liegt. Dies stellt einen
klaren Vorteil in der Verwendung dieser Klasse von Emittern gegeniiber beispielsweise
Silizium-Fehlstelle Zentren in Diamant dar. Zwar besitzen diese vergleichbare ZPL-
Linienbreiten und Lebensdauern der angeregten Zusténde. Jedoch liegen die Zahlraten
mit 10-100 kets in einem Bereich, der auf eine geringe Quanteneffizienz schlieflen lésst.
Tatsdchlich wurde diese bereits in fritheren Experimenten auf etwa 5% bestimmt [159].
Zur Realisierung einer tatséchlich hocheffizienten, schnellen und schmalbandigen Ein-
zelphotonenquelle bei Raumtemperatur sind die hier diskutierten Emitter in hexagona-
lem Bornitrid gegeniiber beiden erwidhnten Farbzentren in Diamant demnach deutlich
zu bevorzugen.
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2.5 Resonatoren und Kopplungsexperimente

Die Kopplungsstéarke zwischen Festkorperemittern und der Grundmode eines optischen
Resonators skaliert reziprok mit dem Modenvolumen des Resonators (sieche Abschnitt
2.4). In den letzten Jahren wurden zahlreiche Realisierungen solcher Mikroresona-
toren vorgestellt. Dazu gehoren sowohl klassische Fabry-Perot Resonatoren als auch
photonische Kristallresonatoren [160]. Die folgenden beiden Abschnitte sollen sowohl
einen Uberblick iiber Herstellung und bereits entwickelte Fabry-Perot Mikroresona-
toren geben und bislang erreichte Resultate in der Kopplung von Quantenemittern in
Festkorpersystemen, insbesondere Stickstoff-Fehlstellen-Zentren und Silizium-Fehlstellen-
Zentren in Diamant zusammenfassen.

2.5.1 Fabry-Perot Mikroresonatoren

2005 prasentierten Trupke et al einen Mikroresonator bestehend aus einem ebenen
Spiegel, der auf die Endfacette einer optischen Faser transferiert wurde und einem ge-
kriimmten Spiegel in einem Siliziumsubstrat [161]. Der gekriimmte Spiegel wurde produ-
ziert durch Atzen des Siliziums durch eine Apertur. Dies erlaubte Oberflichenrauhigkeiten
von etwa 6 nm rms und Resonatorldngen zwischen 20 ym und 200 pm.

Steinmetz et al ibertrugen Mikrospiegel von einer konvex gekriimmten Oberfliche und
die Endfacetten optischer Fasern und konnten auf diese Art einen Fabry-Perot Resona-
tor mit einem Modenvolumen von etwa 600 um? (ca. 2300\% bei 637 nm) realisieren. Sie
messen eine Oberflichenrauhigkeit ihrer Spiegel von 1,7 nm rms. Durch diese Rauhig-
keit werden Streuverluste im Resonator induziert, die die Finesse limitieren. Durch eine
Abschétzung errechnen sie eine minimale Rauhigkeit von 0,7 nm rms, die die Spiegel
aufweisen miissten, um eine Atomwolke aus Rubidium Atomen stark an den Resonator
zu koppeln. Eine solche Rauhigkeit erreichen Dolan et al mit Hilfe eines fokussier-
ten Strahls aus Gallium Ionen [162,163]. Sie schreiben ein Raster aus Mikrospiegeln
(Kriitmmungsradien 5 pm bis 25 um) in ein planes Quarzsubstrat, nutzen im Unter-
schied zu den vorangegangen Experimenten als zweiten Spiegel keinen Faser, sondern
ein zweites, planes Quarzsubstrat. Auf diese Weise kénnen sie in kurzer Zeit beliebig
viele Resonatoren realisieren. Mit diesen Parametern und Resonatorlingen zwischen
2-4 pm erreichen sie Modenvolumina bis zu 2,2 um? (ca. 9A\* bei 637 nm).

Ein weiterer Ansatz der Produktion konkaver Mikrospiegel besteht in der Strukturie-
rung der Oberfliche mit Hilfe von COs-Laserpulsen [152,164,165]. Sie arbeiten in einem
Regime, in dem die Vertiefung in der Oberfliche durch Verdampfen des Materials er-
zeugt wird, wahrend Schmelzprozesse lediglich auf eine diinne Schicht begrenzt ist und
die Oberfliache gléttet. Dies erlaubt Strukturtiefen zwischen z=0,01..4 ym mit Durch-
messern zwischen D=10..60 ym, was in Kriimmungsradien zwischen R=20..2000 ym re-
sultiert. Die Oberflichenrauhigkeit der Vertiefungen liegt mit ca 0,2 nm rms in Uberein
stimmung mit den durch den fokussierten Ionenstrahl erzeugten Strukturen [162]. Auf
diese Art war es ihnen moglich, durch entsprechende Spiegelbeschichtungen Resonato-
ren mit Finesse bis zu F = 100000 zu realisieren [152].
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2.5.2 Kopplung an Fabry-Perot Mikroresonatoren

Die Kopplung eines einzelnen NV-Zentrums in einem Nanodiamanten an einen faserba-
sierten Mikroresonator bei Raumtemperatur gelang zum ersten mal im Jahr 2013 [45].
Hierbei bestand der Resonator aus einem Planspiegel und einem Mikrospiegel, der mit
Hilfe der oben beschriebenen COs-Laser Fabrikationstechnik in die Facette einer opti-
schen Glasfaser geschrieben wurde (z=1,9 um, D=20,6 um, R=71,6 um). Die Nanodia-
manten wurden auf den Spiegel gespincoated. Dies erlaubte die Untersuchung der NV
Zentren sowohl im freien Raum, um Informationen iiber die volle Abstrahlung zu ge-
winnen, als auch um gekoppelten Fall. Das Hauptresultat lag in der Erhchung der
spektralen und rdumlichen Emission in die Mode des Resonators (17 Photonen/s/GHz)
im Vergleich zum ungekoppelten Fall (=~ 4,5 Photonen/s/GHz), wenn sich der Resona-
tor auf Resonanz mit dem Null-Phononen Ubergang des NV-Zentrums befindet (Viyoq
~ 34)\% @ 637nm, F=3600). Dies liegt in exzellenter Ubereinstimmung mit einem Ma-
stergleichungsmodell, das auf dem Prinzip eines Resonator-Fiitterungsprozesses durch
einen Prozess der reinen Dephasierung beruht [47,48,154] (fur ausfiihrliche Behand-
lung siehe Kapitel 2.4). Kurz darauf konnte ebenso die Kopplung eines vorselektierten
NV-Zentrums an einen rein faserbasierten Resonator gezeigt werden. Der Nanodiamant
wurde hierzu mittels der Spitze eines Rasterkraftmikroskops auf einem der Mikrospie-
gel abgelegt [46,166]. In beiden Experimenten herrschte eine Asymmetrie zwischen den
Beschichtungen der jeweils verwendeten Spiegel. Insbesondere in [45] war die Reflek-
tivitdt des Faserspiegels etwa eine Groflenordnung geringer als die des Planspiegels.
Daher diente der Faserspiegel als Hauptauskoppelkanal der Emission aus dem Resona-
tor. Dies bietet den Vorteil, dass die Photonen direkt zu anschlieenden Experimenten
zur Verfiigung stehen. AuBerdem konnte in beiden Experimenten kein Ubergang in ein
Purcell iiberhchtes Regime gemessen werden. Grund hierfiir ist die bei Raumtempera-
tur sehr breite Null-Phononen Linie des NV Zentrums (vgl. Kapitel 2.4).

Eine Verringerung der ZPL Linienbreite lédsst sich durch Experimente bei kryogenen
Temperaturen erreichen. Johnson et al konstruierten einen Aufbau zur Resonatorkopp-
lung eines einzelnen NV Zentrums in einem Nanodiamant bei 77 K in einem fliissig
Stickstoff Bad-Kryostaten. Sie verwendeten die in [162,163] entwickelte Methoden zur
Strukturierung ihrer gekriimmten Spiegel (R=7,6 um) und erreichen Modenvolumina
bis zu 2,2 ym? (2,83 bei 637 nm). Bei 77 K messen sie eine Gau$férmige Null-Phononen-
Linie von 0,4nm (ca. 500 GHz). Dieser Wert ist einige Gréfienordnung grofler als das
Lebensdauerlimit von 30 MHz in Nanodiamanten. Hauptgrund fiir diese Verbreiterung
ist spektrale Diffusion in der Umgebung des NV-Zentrums [129]. Dennoch erreichen sie
eine Verringerung der Lebensdauer des angeregten Zustand um etwa 40 % von 30,8 ns
auf 22,1 ns (Fp = 14).

Eine weitere Verbesserung erreichen Riedel et al mit der Verwendung von [52] aus
hochreinem Diamantmaterial ausgeschnittenen Membranen aus hochreinem (Dicke ca
1 pm, Fliche: 20x20 ym?) Diamantmaterial (Element 6, (100)-Orientierung), in dem
bereits bei fliissig Helium Temperaturen Linienbreiten <100 MHz gemessen wurden.
Sie transferieren die Membran auf einen DBR-Spiegel und messen nach den Prozes-
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sierungsschritten ZPL-Linienbreiten von 1 GHz. Durch Kopplung dieser NV Zentren
an Mikroresonatoren (R=16 pm, L<2 pm, F ~ 5000) sehen sie eine Modifizierung der
spontanen Zerfallsrate um Fp=2. Fiir die Null-Phononen Linie entspricht dies einem
Purcell Faktor von FIZ)PL ~ 30. Dies entspricht einer Erh6hung der Emission in die Null
Phononen Linie von 3% auf 46%.

Allerdings konnten auch in Raumtemperaturexperimenten Lebensdauerinderungen in
den angeregten Zustdnden von NV Zentren durch Resonatorkopplung demonstriert
werden [156]. Hauptvorraussetzung sind Resonatorléngen im Bereich einer halben Re-
sonanzwellenldnge. Dies erreichen Kaupp et al zum einen durch Strukturtiefen ihrer
gekriimmten Spiegel von <100 nm und zum anderen durch die Verwendung von Me-
tallspiegeln anstelle dielektrischer Spiegel, wie sie in allen oben bereits vorgestellten
Experimenten verwendet wurden. Zwar werden durch dielektrische Spiegel hohere Re-
flektivitdten erreicht, jedoch dringt die Resonatormode stets in die Spiegelschichten
ein und vergréflert so die effektive Resonatorlénge. Dies ist bei metallischen Spiegeln
nicht der Fall und die Resonatorldnge ist lediglich durch die Tiefe des gekriimmten
Spiegels und den Abstand der beiden Spiegel gegeben. Mittels eines solchen Resona-
tors (F ~ 40) erreichen sie eine Lebensdauerreduzierung eines einzelnen NV Zentrums
von einer geschitzten Lebensdauer von 79=20ns auf 71=11ns (Lyes=2 pm) und 71=7ns
(Lyes=345nm). Gemittelt iber mehrere NV-Zentren beobachten sie dariiberhinaus eine
Erhohung der gemessenen Sittigungszihlrate einzelner NV-Zentren im Resonator (Lyes
= 1,1 um) verglichen mit der Abstrahlung in den freien Raum um einen Faktor von 3,8
von K = 1,5- 10° s7! auf Kres = 5,7- 10° s~ 1.

Neben den bereits vorgestellten Experimenten sind weitere Vorarbeiten zur Kopplung
einzelner NV Zentren an Mikroresonatoren geleistet worden. Janitz et al arbeiten eben-
falls mit NV Zentren in Membranen (Dicke > 10 um) [167]. Wahrend der reine Re-
sonator eine Finesse von F = 37000 besitzt, reduziert diese sich bei inkoorporierter
Membran aufgrund von Streuverlusten um einen Faktor von etwa 2 auf F = 17000.
Waihrend dieser Resonator fiir Raumtemperaturexperimente konstruiert ist, konstru-
ieren Bogdanovic et al einen entsprechenden Aufbau fiir Experimente bei kryogenen
Temperaturen [168]. Ihr Design erlaubt eine Resonatorfinesse von F ~ 12000 und eine
Léangenstabilitiat <0,46 nm.

Die hier vorgestellten Experimente stellen groe Durchbriiche in der Uberhéhung kohé
renter Photonenemission aus einzelnen Stickstoff-Fehlstellen in Diamant dar. Thre bis-
lang wichtigste Anwendung werden sie in Zukunft in der Verbesserung bereits gezeigter
Verschrinkungsschemata basierend aus Zwei-Photonen Interferenz aus zwei rdumlich
getrennten NV-Zentren erhalten [35,169].

Dariiber hinaus nutzen Trichet et al Mikroresonatoren zur Materialbestimmung von
Nanopartikeln, die durch den Mikroresonator hindurch diffundieren [170]. Uber Ver-
schiebung der Resonanzwellenléinge ist es ihnen moglich, Informationen iiber die Po-
larisierbarkeit und den Brechungsindex von Nanopartikeln zu gewinnen. Ein grofler
Schritt in die Anwendung optischer Mikroresonatoren zur Entwicklung von Nanoparti-
kelsensoren und Chip-basierten Technologien.

Neben Kopplungsexperimenten mit Farbzentren in Diamant konnte auch die Kopplung
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von Emission aus Halbleiter Quantenpunkten an faserbasierte Mikroresonatoren mit
Purcell-Faktoren von etwa Fp=4,5 demonstriert werden [171,172]. Erst kiirzlich konnte
so mit Hilfe von Indium-Gallium-Arsenid Quantenpunkten eine direkt fasergekoppelte
Quelle einzelner Photonen mit 90% Ununterscheidbarkeit gezeigt werden [173].



Kapitel 3
Experimentelle Methoden

Dieses Kapitel behandelt die Beschreibung der experimentellen Methoden dieser Ar-
beit. Spektroskopische Untersuchung werden in einem Laser-Scanning Konfokalmikro-
skop durchgefiihrt. Dieses wird in Abschnitt 3.1 im Detail vorgestellt. Ein Hauptziel
dieser Arbeit ist die Kopplung eines Quantenemitters in hBN an einen fasergekop-
pelten Mikroresonator. Abschnitt 3.2 widmet sich der im Laufe der Arbeit zu diesem
Zweck produzierten Mikrospiegel und beschreibt die Methodik, die eine quantifizier-
bare Beschreibung von Resonatoreffekten auf ausgewihlte Emitter erlaubt. Abschnitt
2.4 behandelte bereits die theoretische Beschreibung eines breitbandigen Emitters ge-
koppelt an einen Mikroresonator. In diesem Kapitel wurden Vorhersagen getroffen, die
eine signifikante Uberhohung der Abstrahlung und den Ubergang in ein Purcell-Regime
vorhersagen, wenn die Kopplungsexperimente bei kryogenen Temperaturen stattfinden.
Zu diesem Zweck wurde in der Arbeit ein pulsrohrengetriebener closed cycle Helium
Kryostat installiert und in Betrieb genommen. Da im Rahmen dieser Arbeit auf Reso-
natorexperimente innerhalb des Kryostats nicht weiter eingegangen wird, befindet sich
eine Einfithrung und eine Anleitung zur Inbetriebnahme des Kryostaten in Anhang A.

3.1 Konfokalmikroskop

Spektroskopische Untersuchungen an den in dieser Arbeit verwendeten Proben erfolgten
an einem selbst gebauten Laser-Scanning Konfokalmikroskop. Dieses ist schematisch in
Abbildung 3.1 dargestellt.

Als Anregungslaser dient ein diodengepumpter Festkorperlaser (Linos, Nano 532-100,
Mazx. Power: ca. 35mW), der eine kontinuierliche Anregung bei 532nm erlaubt. Um
das Strahlprofil zu bereinigen, wird der Anregungslaser zunéchst in eine Einmodenfa-
ser eingekoppelt. Ein Laserlinienfillter bei 532 nm unterdriickt etwaige Fluoreszenz, die
innerhalb der Einmodenfasern durch den Anregungslaser erzeugt wird. Mit Hilfe zwei-
er Wellenverzogerungsplatten und einem polarisierenden Strahlteiler lassen sich An-
regungsleistung und Anregungspolarisation regulieren, bevor das Anregungslicht durch
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Abbildung 3.1: Schematische Darstellung des konfokalen Mikroskops zur Untersuchung von

Quantenemittern in Festkorpersystemen bei Raumtemperatur. Details im Text.

ein Objektiv (Olympus, LMPlanFL N 100z NA=0,8) auf die Probe fokussiert wird. Die-
se Probe ist in allen drei Raumrichtungen {iber motorisierte Verschiebetische (Newport,
M-VP-25XL) beweglich, um den Anregungslaser optimal auf die Probe zu fokussieren
und die Probe relativ zum Fokuspunkt abzurastern. Fluoreszenzlicht aus Emittern, die
sich wiahrend des Abrasterns der Probe durch den Fokuspunkt bewegen, wird iiber das
gleiche Objektiv gesammelt. Mit Hilfe eines dichroitischen Spiegel (DLRP 545) und
eines Langpassfilters (600LP) werden Anregungslicht und Fluoreszenzlicht voneinander
getrennt und in eine weitere Einmodenfaser (SM 600) mit einem Kerndurchmesser von
4,3 um eingekoppelt, die im konfokalen Mikroskop als Lochblende dient. Die spektrale
Analyse des Fluoreszenzlichts geschieht mit Hilfe eines Gitterspektrometers ( Princeton
Instruments, Acton Research SP 2500) iiber eine fliissig-Stickstoff gekiihlte CCD Ka-
mera (Princeton Instruments, Spec-10). Fiir Raumtemperatur Experimente wird ein
Gitter mit 600 Strichen/mm verwendet, wodurch die Detektion durch eine Auflésung
von etwa 0,1 nm begrenzt ist. Diese Auflésung ist ausreichend, da Raumtemperaturlini-
enbreiten aller untersuchter Emitter deutlich oberhalb dieser Auflésungsgrenze liegen.
Die Untersuchung der Photonenzéhlrate und der Photonenstatistik der untersuchten
Proben erfolgt iiber zwei siliziumbasierte Einzelphotonendetektoren (APD) (PicoQuant,
T7-SPAD-100, Totzeit <70ns / Perkin Elmer, SPCM AQRH-1) in Hanbury-Brown and
Twiss Konfiguration (vgl.3.3). Die Quanteneffizienzen dieser Detektoren liegen im fiir
uns relevanten Wellenléngenbereich zwischen 600 und 800 nm bei 60 % - 70 %. Dun-
kelzdhlraten liegen typischerweise unter 100 bzw. 200 Ereignissen pro Sekunde fiir
die verwendeten Detektoren. Da die APDs bei der Detektion nicht zwischen unter-
schiedlichen Wellenldngen unterscheiden kénnen, werden im Experiment schmalban-
dige Bandpassfilter zur Selektion der gewiinschten Wellenldngen verwendet. Zum Ab-
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Abbildung 3.2: Riumliche Auflésung des konfokalen Mikroskops. a) Fluoreszenz-Karte eines
einzelnen hBN Emitters in einem Multilagen-Flocken hBN mit Schnitten in beiden Richtun-
gen durch das Maximum des lateralen Intensitiitsprofils (Punktspreizfunktion). Gaulférmige
Anpassungen liefern Halbwertsbreiten von 443nm und 558 nm. b) Die axiale Auflésung des

Konfokalmikroskops betriagt 1,27 ym

schluss dieses Abschnitts soll noch auf die rdumliche Auflésung des konfokalen Mikro-
skops eingegangen werden. Hierzu nehmen wir einen lokalisierten Quantenemitter in
hBN als punktférmigen Emitter an. Abbildung 3.2a) zeigt eine laterale Abrasterung
dieses Emitters, sowie Schnitte in beiden Richtungen durch das Maximum des Inten-
sitétsprofils (Punktspreizfunktion). Gaufiformige Anpassungen an das Intensitétsprofil
in x-(y-)Richtung liefern Halbwertsbreiten von 440nm (560 nm). Emitter, die sich in
diesen Abstinden voneinander befinden kénnen demnach getrennt voneinander addres-
siert werden. Die axiale Auflosung des Mikroskops wird durch Messung der Zihlrate
des Punktemitters in Abb. 3.2a) in unterschiedlichen Fokustiefen bestimmt (vgl. Abb.
3.2b). Es ergibt sich eine axiale Auflgsung von etwa 1,3 pm.

3.2 Fasergekoppelter Mikroresonator

Dieser Abschnitt behandelt die einzelnen Schritte zur quantifizierbaren Kopplung von
Emittern an fasergekoppelte Mikroresonatoren. Dabei werden wir wie folgt vorgehen:

e Produktion der parabolischen Strukturen in die Faserfacetten
e Spiegelbeschichtungen fiir Faser- und Planspiegel

e Aufbau zur Suche nach geeigneten Emittern zur Kopplung an Mikroresonatoren.
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e Umbau zu einem fasergekoppelten Mikroresonator und Kopplung der vorunter-
suchten Emitter.

Produktion der parabolischen Strukturen in die Faserfacetten
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Abbildung 3.3: a) Rasterelektronenmikroskop Aufnahme eines Mikrospiegels (D=11 pm) auf
der Facette einer optischen Glasfaser (D=120 ym) produziert durch einen fokussierten Ionen
Strahl aus Ga™*-Ionen. b) Schnitt durch einen Rasterkraftmikroskop-Scan iiber die Faserfacette
durch den tiefsten Punkt der Parabel. Ein parabolischer Fit liefert einen Kriimmungsradius von
15,9 pm. Der Einsatz ist ein detaillierter Scan im Minimum der Struktur mit einer Auflésung
von 0,5nm pro Pixel. Die Rauhigkeit der Struktur ist <0,2nmrms. Diese Resultate liegen in
sehr guter Ubereinstimmung mit Strukturen, die bereits frither in ein anderes Set von Fasern
geschrieben wurden [45].

Wir produzieren die parabolischen Mikrospiegel mittels eines fokussierten lonen-Strahls
aus Gallium-Ionen, welche besonders glatte Strukturen mit einer Rauhigkeit <0,2 nm rms
erlaubt. Die produzierten Strukturen besitzen Durchmesser von D=10 ym und Tiefen
zwischen z=0,5 um - 1 pm, wodurch sich Kriimmungsradien zwischen ROC=10 ym -
15 pm ergeben. Abbildung 3.3a) zeigt beispielhaft eine Rasterelektronenmikroskop Auf-
nahme einer solchen Struktur. Die vollstandige Faserfacette besitzt einen Durchmesser
von D=120 pm, wihrend die Mikrostruktur in der Mitte lediglich einen Durchmesser von
D=11 pm aufweist. Fiir diese Struktur wurde eine nominelle Tiefe von z=1 ym und ein
Kriimmungsradius in der Mitte der Struktur von ROC=15 ym gewihlt. Der Nachweis,
dass der angestrebte Kriimmungsradius in der Mitte der Struktur tatséchlich erreicht
wurde, erfolgte iiber eine Vermessung der Struktur in einem Rasterkraftmikroskop (Ab-
bildung 3.3b). Gezeigt ist ein Schnitt entlang einer Achse durch den tiefsten Punkt der
Parabel. Ein polynomieller Fit zweiter Ordnung liefert einen Kriimmungsradius von
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ROC=15,9 um, in guter Ubereinstimmung mit dem angestrebten Wert. Der Einsatz in
Abbildung 3.3b) ist ein detaillierter Scan im Minimum der Parabel mit einer Schritt-
weite von etwa 0,5 nm.

Spiegelbeschichtungen fiir Faser- und Planspiegel
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Abbildung 3.4: a)Aus den Transmissionskurven berechnete Finesse der Resonatoren. Die Wer-
te an den Positionen der Null-Phononen-Linien (F(640 nm)=>5100) liegen unterhalb der theore-
tischen Werte aus Tabelle 1. Ursache hierfiir ist eine nicht optimale Ausrichtung des Substrates
im Photospektrometer relativ zum Referenzstrahl. b) REM Aufnahme eines Schnitts durch einen
Faserspiegel. Deutlich sind die einzelnen Lagen der dielektrischen Materialien zu erkennen. Der
Spiegel schliefit nach oben hin mit dem Material mit dem héheren Brechungsindex (hier TagOs)
ab. Der Schnitt erfolgte mit einem fokussierten Strahl aus Gallium-Ionen, auf die gleiche Art,
wie die Mikrospiegel in die Faserfacette geschrieben wurden.

Um die hohen Reflektivitéiten in ausgewédhlten Wellenldngenbereichen zu erhalten, wur-
den in dieser Arbeit Bragg-Spiegel sowohl auf den Facetten der strukturierten Fasern,
als auch auf 1/2” Plansubstraten realisiert. Hierzu werden Schichten zweier dielek-
trischer Materialien mit unterschiedlichen Brechungsindizes (n; <ng) in alternieren-
der Reihenfolge per Ionen-Strahl-Abscheidung (IBS) auf die Substrate aufgetragen.
Fiir Wellenléingen im sichtbaren Bereich werden fiir gewohnlich SiOy (n;= 1,455) und
TagO5 (ny=2,041) verwendet. Die Beschichtung erfolgte iiber die Firma LASEROPTIK
(GmbH). In Abbildung 3.4 ist ein Schnitt durch einen solchen Spiegel gezeigt. Deutlich
sind die alternierenden Schichten der beiden dielektrischen Materialien zu erkennen.
Der Schnitt erfolgte wie auch die Produktion der Mikrospiegel durch einen fokussierten
Gallium-Ionen Strahl. Zur Beschichtung werden die Fasern nach der Strukturierung der
Facette in einen Halterblock eingebaut, in dem jeweils 11 Fasern auf 5 iibereinander ge-
stapelten Platten Platz finden (Abbildung 3.5). Dieser Halterblock wurde uns von der
Arbeitsgruppe von David Hunger an der LMU in Miinchen zur Verfiigung gestellt. Um
eine gleichméfige Beschichtung der Fasern zu gewéhrleisten, miissen sich alle Faserfa-
cetten nach dem Einbau in die Beschichtungsanlage in der gleichen Beschichtungsebene
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Abbildung 3.5: Foto des zur Beschichtung der strukturierten Faserfacetten genutzten Hal-
terblocks. Eingebaut sind 5 Platten mit jeweils 11 Fasern. Um eine gleichméflige Beschichtung
zu gewahrleisten, miissen alle Fasern in einem Abstand von 1mm iiber den Rand des Blocks

iiberstehen. Der Einbau jeder einzelnen Faser erfolgt daher unter einem Mikroskop.

befinden. Beim Einbau der Fasern in den Halterblock ist aus diesem Grund darauf zu
achten, dass alle Fasern exakt 1 mm iiber dem Halterblock abstehen. Dies wurde durch
den Einbau aller Fasern unter einem Mikroskop sichergestellt.

In dieser Arbeit wurden Faserspiegel und Planspiegel zur Kopplung von Quantenemit-
tern in hexagonalem Bornitrid hergestellt. Fiir die Beschichtungen sind im Allgemeinen
folgende Punkte zu beachten:

e Im Bereich der Null-Phononen-Linie muss der Planspiegel eine um etwa eine
Groflenordnung hohere Reflektivitéit aufweisen als der Faserspiegel. Dadurch wird
die Faser zum Hauptauskoppelkanal der Photonen im Resonator. Gleichzeitig
muss die erforderliche Finesse bei dieser Wellenléinge erreicht werden.

e Der Faserspiegel muss hochreflektierend fiir die jeweiligen Anregungswellenldngen
sein, um mogliche durch den Laser erzeugte Untergrundfluoreszenz in der Faser
zu unterdriicken.

e Der Planspiegel soll moglichst transmittiv fiir die Anregungswellenldngen sein,
um effiziente Anregung der Emitter zu gewéhrleisten.

e Der Planspiegel besitzt eine zusétzliche Abschlussschicht in der Bragg-Schicht,
sodass das Feldstidrkemaximum im Resonator sich etwa 30-50nm oberhalb der
Spiegeloberfliche befindet. Dadurch soll gewéhrleistet werden, dass sich das Inten-
sitdtsmaximum der Mode in etwa an der Position des Emitters im Wirtsmaterial
befindet.

Tabelle 3.1 fasst die Reflektivititen der relevanten Bereiche zusammen. Zur Uberpriifung
dieser Werte sind die Transmissionskurven der Spiegel nach der Beschichtung in einem
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Abbildung 3.6: Mit Photospektrometer gemessene Spiegelreflektivitéiten fiir Planspiegel und
Faserspiegel fiir Experimente mit Defekten in hexagonalem Bornitrid. Die Reflektivitéiten der
Spiegel sind so gewéhlt, dass der Faserspiegel als Hauptauskoppelkanal fiir Fluoreszenz aus dem
Resonator dient. Beachte, dass die so gemessenen Reflektivitdten etwas nach unten von den
nominellen Werten abweichen. Dies liegt an einer nicht optimalen Ausrichtung des Substrats im

Photospektrometer.

Photospektrometers gemessen worden (vgl.Abbildung 3.6). Da diese Messung fiir die
Faserspiegel nicht direkt durchgefiihrt werden kann, wurden anstelle der Faserspiegel
Plansubstrate genutzt, die sich in der selben Beschichtungscharge befanden. Die ge-
messenen Kurven liegen qualitativ in perfekter Ubereinstimmung mit denen von LA-
SEROPTIK gelieferten Simulationskurven fiir die jeweiligen Beschichtungn (hier nicht
gezeigt). Aus diesen Transmissionskurven lidsst sich nach Gleichung 2.10 die jeweilige
Finesse der Resonatoren fiir den gesamten Wellenldngenbereich unter der Annahme
keiner weiteren Streuverluste berechnen. Das Ergebnis ist in Abbildung 3.4 dargestellt.
Bei A=637nm liegt der Wert unterhalb des in Tabelle 3.1 berechneten Soll-Wertes. Die
Ursache hierfiir liegt vermutlich darin, dass im Photospektrometer das Substrat nicht
optimal zum Strahl positioniert war. Die Transmission ist fiir einen Winkel von 0 Grad
optimiert. Durch einen grofleren Winkel kann sich die Transmission des Referenzstrahls
durch das Substrat erh6hen, was in einer geringeren Finesse resultiert.
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Planspiegel Faserspiegel Resonatorfinesse
@ 600-680nm | R(640nm) > 99,99 % | R(640nm) = 99,9 % | F(637 nm)=5700
@ 532nm R(532nm) <95 % | R(532nm) > 99,9 %

Tabelle 3.1: Reflektivititen der Faser- und Planspiegel fiir Kopplungsexperimente. Angege-
ben sind die Soll-Reflektivitdten fiir die relevanten Bereiche der Null-Phononen-Linien und der
jeweiligen Anregungswellenléingen. Fiir einen Resonator ohne zusétzliche Verluste ergeben sich
somit fiir die theoretisch mogliche maximale Finesse an den Null-Phononen-Linien in den beiden
Fallen: F(637nm)=5700

Selektion geeigneter Emitter

Spektrometer

N

HBT-Aufbau

Zahlelektronik
00:00:00

Kanal 1 O
Kanal 2 O

CCD

532nm / 660nm

Anregungslaser

Linienfilter

A2

Abbildung 3.7: Schematische Darstellung des Versuchsaufbaus zur Voruntersuchung von

Spiegel

Quantenemittern in hBN zur spéateren Kopplung an fasergekoppelte Mikroresonatoren. Fiir
Details: Siehe Text.

Zur zuverlissigen Quantifizierung eines Resonatoreffektes auf einen spezifischen Emit-
ter miissen zunichst Informationen iiber die spektrale Verteilung der Emission des
Emitters und Anzahl der emittierten Photonen in den freien Raum gesammelt werden.
Dies geschieht, dhnlich wie in oben beschriebenem Konfokalmikroskop, durch Sam-
meln der Fluoreszenz aus dem Emitter nach einer dufleren Anregung mit Hilfe eines
Mikroskopobjektivs. Zu beachten ist, dass die Bezeichnung freier Raum eine verein-
fachte Bezeichnung darstellt, da bereits der Spiegel aufgrund seiner hohen Reflektivitét
fiir die Emissionswellenléingen die Abstrahlung des Emitters beeinflusst. Kine schema-
tische Darstellung des Aufbaus zeigt Abbildung 3.7. Im Unterschied zum normalen
Konfokalmikroskop werden hier zwei unterschiedliche Obektive zur Anregung (Mitu-
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toyo MPlanApo, Vergrifierung 50x, N.A. 0.55, focal length f = 4 mm, Arbeitsabstand
13mm ) und Sammlung (Olympus, LMPlanFL N 100x NA=0,8) der Fluoreszenz ver-
wendet. Sowohl Anregungsobjektiv als auch Sammelobjektiv befinden sich auf 3-Achsen
Verschiebetischen (Elliot Scientific MDE122). Dies erlaubt es, beide Objektive in der
Summe ihrer Arbeitsabstéinde parallel zueinander zu positionieren. Die Emitter befin-
den sich auf der Oberfliche des Planspiegels. Dies bedeutet, dass die Anregung durch
die Riickseite des Planspiegels erfolgt. Der Spiegel ist {iber motorisierte Verschiebeti-
sche (PI Micromove M-110.12S, 5 mm Verfahrweg, kleinste Schrittweite: 0,05 um) in
allen drei Raumrichtungen verfahrbar. So wird die Probe nach geeigneten Emittern ab-
gerastert. Zwei A/2-Platten und ein polarisierender Strahlteiler werden verwendet, um
die Anregungsleistung und die Anregungspolarisation zu variieren. Die Detektion des
Fluoreszenzlichtes geschieht mit Hilfe der gleichen Detektionseinheiten (Photonendetek-
toren und Spektrometer) wie in Abschnitt 3.1. Man beachte, dass die Séttigungsleistung
eines einzelnen Emitters in diesem Aufbau im Vergleich zum oben beschriebenen Kon-
fokalmikroskop etwas hoher sein wird. Dies hat zwei Ursachen: Zum einen erfolgt die
Anregung mit einem Objektiv mit geringerer NA, zum anderen erfihrt der Anregungs-
strahl beim Durchgang durch das Glassubstrat eine leichte sphérische Abberation. Fiir
alle in dieser Konfiguration untersuchten Emitter war die Leistung des verwendeten
Lasers ausreichend, um die Emitter in Séttigung zu treiben.

Fasergekoppelter Mikroresonator

Abbildung 3.8 zeigt schematisch den in dieser Arbeit realisierten Aufbau zur Kopplung
von Emittern in Festkorpern an fasergekoppelte Mikroresonatoren. Hervorgehoben ist
der Resonator bestehend aus Planspiegel und Faserspiegel. Beide Spiegel sind in allen
drei Raumrichtungen beweglich. Im Anregungsstrahlengang #ndert sich im Vergleich
zu Abschnitt 3.2 nichts. Das Sammelobjektiv wird durch den Faserspiegel ersetzt, so-
dass die Fluoreszenz nun direkt durch die Resonatorfaser gesammelt wird. Fiir den
Austausch von Objektiv und Faser ist zu beachten, dass der Anregungsstrahl nach Ent-
nahme des Objektivs aus dem Aufbau nicht mehr nachjustiert werden darf, um die
Position auf dem Spiegel nicht zu verlieren. Der Faserspiegel muss mit Hilfe eines 3-
Achsen Verschiebetisch (Elliot Scientific MDE122) derart vor dem Planspiegel platziert
werden, dass der Anregungslaser bei 532 nm bereits durch die Faser transmittiert wird.
Durch die deutlich geringere NA der Faser (NA 0.12) und die hohen Reflektivititen bei
den tatséchlichen Emissionswellenléingen der Emitter erwartet man nach einer Abta-
stung des Spiegels geméfl Abschnitt 3.2 zunéchst deutlich geringere Zahlraten. Daher
sollte fiir eine Abtastung des Spiegels zum erneuten Finden der voruntersuchten Emit-
ter hauptséichlich in einem Wellenléngenbereich ab 680 nm gesammelt werden, da ab
etwa dieser Wellenldnge die Spiegelschichten héhere Transmission aufweisen. Verglei-
che dazu Abbildung 3.6. Zur Optimierung der Transmission durch den Resonator dient
zunéchst ein Diodenlaser (Toptica DL100) bei 640 nm. Mittels eines Mikroskops kann
der Abstand zwischen Planspiegel und Faserspiegel von oben beobachtet und iiber Mi-
krometerschrauben (Elliot Scientific MDE122) voreingestellt werden.
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Abbildung 3.8: Schematische Darstellung des Versuchsaufbaus zur Kopplung einzelner Quan-
tenemitter in Festkorpersystemen an fasergekoppelte Mikroresonatoren. Fiir Details: Siehe Text.

Beachte, dass zur Realsierung eines stabilen Resonators der Abstand der beiden Spie-
gel geringer sein muss, als der Kriimmungsradius der gekriimmten Faserspiegel. Dies
bedeutet im Rahmen dieser Arbeit Abstédnde <10 pm. Eine solche Voreinstellung ist in
Abbildung 3.9 gezeigt. In der Abbildung scheint es, als wéren zwei Fasern im Expe-
riment verwendet worden. Tatsichlich handelt es sich im rechten Teil der Abbildung
lediglich um das Spiegelbild der optischen Faser im ebenen Spiegel. Der tatséchliche Ab-
stand der beiden Spiegel entspricht in diesem Bild der Hélfte des sichtbaren Abstandes.
Zwischen den Spiegeln ist der eingekoppelte Diodenlaser zu sehen.

Uber ein Festkorpergelenk und ein Piezoelement wird der Abstand der beiden Spiegel
nun periodisch in der Art variiert, dass mindestens ein freier Spektralbereich des Reso-
nators iiberstrichen wird und die Transmission des Diodenlasers durch den Resonator
auf einer Photodiode gemessen werden kann. Auf dieses Signal kann nun die Feinjusta-
ge des Resonators erfolgen, sodass auch das Fluoreszenzsignal im Anschluss optimal in
den Resonator eingekoppelt und durch den Faserspiegel transmittiert werden kann.
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Faser im ebenen Spiegel

Optische Faser

Resonator

Abbildung 3.9: Lichtmikroskopaufnahme des Faserresonators. Zu sehen ist die optische Faser
und das Spiegelbild der optischen Faser im Planspiegel. Der Zwischenraum in der Mitte stellt
den eigentlichen Resonator dar. Der tatséchliche Spiegelabstand ist die Hilfte des sichtbaren

Abstands. In der Mitte ist der in den Resonator eingekoppelte Diodenlaser zu erkennen.

3.3 Nachweis der Einzelphotonenemission

Prinzipiell kénnten die Ankunftszeiten der Photonen mit einer einzelnen APD iiber
eine Start/Stop-Messung aufgenommen werden. Allerdings koénnen die verwendeten
Zahleinheiten (PicoQuant, T-SPAD-100) nur alle 70ns (Totzeit) ein Ereignis detek-
tieren. Geringere Zeitverzogerungen sind auf diese Art nicht zugénglich. Die spontanen
Zerfallsraten der in dieser Arbeit untersuchten Festkorperemitter liegen mit 1-20ns je-
doch deutlich unter der Totzeit der Detektoren. Um dennoch Zugang zur Photonenstati-
stik zu erhalten werden zwei Photonendetektoren in Hanbury Brown-Twiss Konfigurati-
on verwendet. Hier werden die ankommenden Photonen mittels eines 50:50 Strahlteilers
auf beide Detektoren aufgeteilt. Die Photonenstatistik erhdlt man im Nachhinein als
normiertes Histogramm der Zeitverzogerungen der Detektionen auf den beiden Detek-
toren mit passend gewéhlten Zeitintervallen (time bins).

Im Falle klassischer, kontinuierlicher Intensitdten zur Beschreibung thermischer Licht-
quellen und kohérenter Laserfelder ist die Korrelationsfunktion zweiter Ordnung wie

folgt definiert: O )
@y = LI+ 7))
=y

Fiir eine Erweiterung auf quantisierte Lichtfelder werden die Erzeuger- und Vernichter-
operatoren a', @ sowie der Photonenzahloperator 7 = a'éa eingefiihrt. Der Erwartungs-
wert (n) ist der klassischen Intensitét proportional. Dadurch kann dieser Erwartungs-
wert in Gleichung 3.1 eingesetzt werden:

(@t (Bat(t + Paac + 7))
GO0 (3.2)

Ein Aufbau in Hanbury-Brown und Twiss Konfiguration bestehend aus einem 50:50-

(3.1)

g?(r) =
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Strahlteiler und zwei Einzelphotonendetektoren erlaubt die Messung dieser Funktion,
die anschaulich die Wahrscheinlichkeit beschreibt, zu einer Zeitdifferenz ¢ + 7 auf dem
zweiten Detektor ein Photon zu detektieren, wenn der erste Detektor zum Zeitpunkt ¢
ein Ereignis detektiert hat. Insbesondere gilt:

20y = @ OADa0aE) _ |, An?—n
(af(t)a(t))? n?
mit der Schwankung An der Photonenzahl der auf den Strahlteiler auftreffenden Photo-

nen. Fiir den fiir uns entscheidenden Fall einer echten Einzelphotonenquelle wird diese
Schwankung verschwinden und wir erhalten:

(3.3)

@) =1_ L

fP0)=1-- (3.4)
Fiir eine perfekte Einzelphotonenquelle (n = 1) wird g(® (0)=0.
Der Fall g (0)<g® (7 >0) wird als Antibunching bezeichnet.
Zur Beschreibung der Dynamik unter kontinuierlicher Anregung mit Hilfe der Inten-
sitdtskorrelationsfunktion nehmen wir eine Levelstruktur aus Grundzustand |1), ange-
regtem Zustand |2) und metastabilem Zwischenzustand |3) an. Man beachte, dass dies
die minimale Anzahl von Zustidnden ist, um die gemessenen Korrelationsfunktionen
zu modellieren. Alle drei Zustéinde und Ubergangsraten sind in Abbildung 3.10 darge-
stellt. Dieses Modell konnte bereits erfolgreich auf andere Festkorperemitter wie NV-
und SiV-Zentren in Diamant angewandt werden [45,63,158].
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Abbildung 3.10: Drei-Niveau-System zur Modellierung der Dynamik fiir die Emission aus
Defekten in hexagonalem Bornitrid unter kontinuierlicher Anregung. Eingezeichnet sind au-
Berdem alle relevanten Ubergangsraten. Diese kinnen aus leistungsabhiingigen Messungen der

g®)-Funktion gewonnen werden (siche unten).

Unter Beriicksichtigung aller eingezeichneten Zustinde und Ubergangsraten wird die
Dynamik durch folgendes System von Ratengleichungen beschrieben:

pr=—p1-kiz+p2- ka1 + p3- k3 (3.5)
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P2 =p1 - k12 — pa - (ka1 + k23) + p3 - ka2 (3.6)
P2 =p2 - kag — p3 - (ka1 + k32) (3.7)
Hierbei bezeichnet p; die Besetzung des Zustands i zur Zeit 7. Unter den Randbedin-
gungen
p1(7) + p2(7) + p3(7) = 1 (3.8)
und
p1(0) =1, p2(0) = p3(0) =0 (3.9)
lisst sich die ¢®)-Funktion fiir dieses System analytisch berechnen:

7| [l

() =1—(14a)-¢ 1 +a-¢ (3.10)

Hier sind

o =2/ (A + /A2~ 413) (3.11)

1 — 7mo(ks1 + k32)

a = 3.12

(k31 + ks2)(m2 — 71) (3.12)
A = kig + ko1 + Koz + k31 + k32 (3.13)
B = k1oko3 + ki2ks1 + k12k32 + ka1k31 + ko1kag + kosksy (3.14)

Wir wihlen nun einige der Raten k;; leistungsabhéingig. Es wird sich zeigen, dass sich
die Dynamik aller untersuchter Systeme unter kontinuierlicher Anregung mit Leistung
P beschreiben lassen. Bei der Diskussion der Ergebnisse werden wir genauer auf die
verwendeten Parameter eingehen.

kio = 0P, kog = kgg + uP, k3o = AP, ko1 = const, k31 = const (3.15)

Mit dieser Vereinbarung gilt nun im Falle verschwindender bzw. unendlicher Anregungs-
leistung;:

= lim = o T (3.16)
7 = lim 7 = /-;,1 (3.17)
1o = 19113;0 1 X % (3.18)
Ty = 1311—I>Iolo Ty X T —1—1)\)P (3.19)
0 = lim a= — P (3.20)



58 Kapitel 8. Ezxperimentelle Methoden

Diese Zusammenhénge erlauben durch leistungsabhingige Messungen der Korrelations-
funktion eine Bestimmung aller auftretenden Raten. Insbesondere liefert der Wert von
7y fiir verschwindende Anregungsleistung die Lebensdauer des angeregten Zustands.

= lim 7 =7,
P—0

(3.21)
Fiir den perfekten Einzelemitter und idealisierte Detektionseinheiten werden niemals
beide Detektoren zeitgleich ein Ereignis detektieren und es gilt g(®(0) = 0. Im Experi-
ment tritt dieser Fall jedoch nicht ein. Griinde hierfiir werden im Folgenden quantitativ
diskutiert:

Quellen unkorrelierter Photonen

a) 1,6
1,44 . * b) 061 o
,\_1’2_ .... 0,5- b
w o’ o®
81,0- ° c o o /-\0’4- °
9 0,84 ............ =3 o*
§ ’ :". 031 o’
S06{ 8 o
:'c\lrs A 0,24 o
0,4—. g
0,2 0.1
0,0 T T T T T 0,0 T T T T T
0 2 4 6 8 10 0 2 4 6 8 10

Anregungsleistung P (b.E.)

Anregungsleistung P (b.E.)

Abbildung 3.11: a) Beispielhaft simulierte Séttigungsmessung an einem Einzelphotonenemit-
ter mit linearem Anstieg der Untergrundfluoreszenz aus dem Wirtsmaterial (Rote Punkte).
Die schwarzen Punkte stellen die um die Untergrundphotonen korrigierte echte Séttigung des
Emitters dar. b) Fiir jede Anregungsleistung in a) berechneten minimalen Werte, die die g
Funktion fiir den simulierten Emitter aufgrund der Untergrundfluoreszenz zur Zeitverzogerung

7 = 0 annehmen kann.

Einen limitierenden Faktor fiir g®)(0) stellt Untergrundfluoreszenz aus dem Wirtsma-
terial der Emitter dar. Mit einer Gesamtzéhlrate G und einer darin enthaltenen Unter-
grundfluoreszenz U betragt die Wahrscheinlichkeit, ein echtes Photon aus dem Emitter
zu erhalten

U
pr=1-5. (3.22)
Die g(®-Funktion fiir ein 3-Niveau-System wird fiir p ¢ # 1 modifiziert zu
_Il _I7
g(2)(7') =1- p?c (14+a)e m —l—p? ca-e ™ (3.23)
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Die Korrelation zweier echter Photonen geschieht demnach mit der Wahrscheinlichkeit
p?. Dies fithrt zu einer Erhohung des Wertes fiir g(?(0) auf

gP(0) =1-p}. (3.24)

Information iiber vom Wirtsmaterial emittierte unkorrelierte Untergrundphotonen erhélt
man {iiber leistungsabhingige Messung der Zihlrate. Wihrend Einzelphotonenemitter
fiir hohe Leistungen in eine Séttigung iibergehen, wird Untergrundfluoreszenz durch
linearen Anstieg der Zéhlrate sichtbar. Abbildung 3.11a) veranschaulicht dies an einem
simulierten Beispiel. Die roten Punkte stellen eine typische Sdttigungsmessung dar,
deren Verlauf einer Funktion der Form
]sat P

Z = P 1 P +C-P (3.25)
geniigt. Hier sind Igyy und Pg,y die Sattigungszahlrate und die Séttigungsleistung. Der
Parameter C simuliert den linearen Anstieg der Untergrundphotonen fiir hohe Leistun-
gen. Die tatséchlich vom Emitter ausgesandten Photonen erhédlt man durch Korrektur
um diesen linearen Anstieg (Schwarze Punkte). Hieraus erhiilt man fiir jede Anregungs-
leistung das Signal zu Untergrund Verhéltnis py und damit die in Abbildung 3.11b)
gezeigten minimalen Werte, die g(®(0) annehmen kann. Neben der Untergrundfluo-
reszenz miissen auch die Dunkelzihlraten der Photonendetektoren als Quelle unkorre-
lierter Photonen betrachtet werden. Die hier verwendeten APDs sind spezifiziert auf
Dunkelzihlraten <100cts/s bzw <200cts/s. In den in dieser Arbeit durchgefiihrten
Experimenten konnten diese Spezifikationen stets eingehalten werden. Abbildung 3.12
zeigt fiir drei verschiedene Dunkelzéhlraten (200 cts/s, 500 cts/s, 1000 cts/s) der De-
tektoren den Anteil py des Signals (Emissionsrate) zur Gesamtzéhlrate (Emissionsrate
+ Dunkelzihlrate). Beachte, dass die verwendete Dunkelzéhlrate bereits die Additi-
on beider einzelner Dunkelzéhlraten der Detektoren darstellt. Bereits bei Zahlraten um
30000 cts/s wird die Limitation von g(®)(0) bei Dunkelzihlraten von 500 cts/s kleiner als
g® (0)<0,05. Tatséchlich kénnen wir in dieser Arbeit bereits bei geringen Anregungslei-
stungen deutlich hohere Zahlraten erreichen (vgl. Abschnitt 4.2.3), sodass der Einfluss
der Dunkelzéhlraten auf die Form der g(®-Funktion im Rahmen unserer Messungen
vernachléssigt werden kann.

Jitter

Die Detektion eines Photons auf den APDs erzeugt eine Elektronenlawine. Das Auslésen
dieser Lawine unterliegt jedoch einer gewissen zeitlichen Ungenauigkeit (timing jit-
ter). Dies resultiert in einer Limitierung der zeitlichen Auflosung aller detektierten
Ereignisse. Diese Zeitungenauigkeit (Antwortfunktion der APDs) wurde durch stark
abgeschwéchte, ultrakurze Laserpulse gemessen, die direkt mit den APDs detektiert
wurden. Dies lieferte eine gauflférmige Antwortfunktion mit einer Halbwertsbreite von
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Abbildung 3.12: Wahrscheinlichkeit pf, ein echtes Photon aus dem Emitter zu detektieren
gegen die vollstdndige Emissionsrate fiir drei verschiedene Dunkelzéhlraten der Detektoren.
Beachte, dass die hier verwendeten Dunkelzihlraten die Addition der Dunkelzéhlraten zweier
Detektoren darstellen, da wir in dieser Arbeit g®-Funktionen in Hanbury Brown-Twiss Konfi-

guration messen und daher zwei Detektoren verwenden.

0=354ps fiir Perkin Elmer, SPCM AQRH-1/ bzw. 296 ps fiir PicoQuant, 7-SPAD-
100 [158,174,175]. Es muss erwihnt werden, dass der Jitter der APDs die Hauptlimi-
tierung der elektronischen Auflosung des HBT-Aufbaus darstellt. Die Jitter der verwen-
deten Zéhlelektroniken Dotfast Consulting, Time Tag Module und PicoHarp3000 liegen
mit 78 ps bzw. <12 ps deutlich unter denen der APDs. Die im Experiment gemessene
g@-Funktion ergibt sich im Anschluss als Faltung der in Gleichung 3.23 gegebenen
Funktion mit der gauBformigen Antwortfunktion IRF(t) der Elektronik:

gD (r) = IRF(7) % ¢ (1) = / - IRF(7) ¢ (7 — t)dt (3.26)

—00

und damit [175]:

1
gP(r)=1-p}(1+ a)5
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Abbildung 3.13: Einfluss des Jitters (¢ = 354 ps) auf die Form der g(®-Funktion fiir Zeit-
konstanten 7 zwischen 0,1 ns und 3 ns. Auch fiir ideale Einzelphotonenemitter verschwindet die
g®)-Funktion fiir verschwindene Zeitverzogerungen 7 = 0 nicht mehr. In beiden Abbildungen
ist a=1 und pf=1, um den alleinigen Einfluss der Faltung der g(?)-Funktion mit der Antwort-

funktion des HBT-Aufbaus zu demonstrieren.

Hier sind a, 71 und 73 die oben definierten Parameter und p; die im letzten Abschnitt
eingefithrte Wahrscheinlichkeit, zwei echte Photonen aus dem Emitter miteinander zu
korrelieren. Ferner definiert erf(x) die Fehlerfunktion

erf(z) = \/z /0 et (3.28)

Seinen limitierenden Einfluss zeigt der Jitter insbesondere fiir Emitter deren Lebens-
dauern im Bereich =1 ns liegen. Fiir verschwindende Anregungsleistung beschreibt die
Zeitkonstante 71 die Lebensdauer des angeregten Zustandes. In Abbildung 3.13a,b) ist
Gleichung 3.27 fiir verschiedene Zeitkonstanten 7 dargestellt. Um lediglich den Einfluss
der Faltung der g(®-Funktion mit der Antwortfunktion des HBT-Aufbaus zu verdeut-
lichen sind die Parameter a und py auf 0 respektive 1, gesetzt. Es ist ersichtlich, dass
fiir sinkendes 7 der minimale Wert der g(?-Funktion bei g(®) (0) auch fiir ideal ange-
nommene Emitter immer weiter steigt.

Mehrere Emitter

H#ufig handelt es sich bei der beobachteten Emission um Photonen aus zwei un-
abhéngigen, direkt benachbarten Emittern. Aus diesem Grund muss auch der Ein-
fluss eines zweiten oder mehrerer Emitter im Detektionsfokus auf die g(®-Funktion
beriicksichtigt werden Im Unterschied zu den in obigem Abschnitt erlduterten unkorre-
lierten Untergrundphotonen erscheinen diese nicht als linearer Anstieg in der Séattigungs-
messung und miissen auf anderem Wege behandelt werden. Unter der Annahme, zwei
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unterscheidbare und nicht interferierende Emitter mit Intensitéten Iy und I (I;=2- I,
Iy=(1-2)- Iges) befinden sich im Detektionsfokus, ergibt sich die g()-Funktion zu

<Ig68(t)IgSS(t + 7))
(Tges(t))?

g?(r) =

(L@ + LOILE+T) + L(t+ 1))
(I1(t) + I1(t))*

<Il(t)11(t + 7') + IQ(t)Il(t + T) + Il(t)lg(t + 7') + Ig(t)lg(t + T)>
(L(t) + L(1))?

g ()L (0)2 + (L)L + 7)) + (LDt + 7)) + g5 (1) (I (1))
(I1(t) + Ix(t))?

oy 0P o (BOF  (HOLE+D) | GO+ )
=0 0 T D G OE T Gm®2 T Lm0)
22 (1—2)2

(Io(t) 1 (t + 7)) n (L) 2(t + 7))
(Iges(t))? (Lges(t))?

Um eine allgemeine Funktion zu erhalten, miissen wir die letzten beiden Kreuzterme
dieses Ausdruckes noch diskutieren. Es gilt:

=2 g+ (122 g (r) +

o

(L) Iyt + 7)) = / L(t) - Lot + 7) dt (3.29)

—00

Unter der Annahme zweier vollstdndig unabhéngiger und unkorrelierter Emitter wird
dieser Ausdruck nach der Integration iiber alle Zeiten ¢ unabhéngig von 7 stets kon-
stant sein (siche Anhang B). Gleiches gilt fiir den anderen Kreuzterm. Diese Konstante
kénnen wir bestimmen, indem wir g(?(0) explizit berechnen. Wir nehmen an, bei bei-
den Emittern handele es sich um perfekte Einzelphotonenquellen, d.h. g§2) (O):gg)(O)
= 0;

- 0D B0 . U

(3.30)
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Allgemein ergibt sich demnach:
9P (r) =22 gi (1) + (1 = 2)* - g3 (7) +22(1 - 2) (3.31)

In diesem Fall erhoht sich der minimal zu erreichende Wert fiir g(®)(0) abhingig vom
Verhéltnis der Intensitdten der beiden einzelnen Emitter. Dies ist in Abbildung 3.14
graphisch dargestellt. Je kleiner das Verhéltnis der Intensitdten beider Emitter im De-
tektionsfokus ist, desto schwieriger ist es, den schwiicheren der beiden nachzuweisen.
Zur Vollsténdigkeit zeigt Abbildung 3.14 die Auswirkung mehrerer Emitter gleicher
Intensitit im Detektionsfokus. Insbesondere ist in Ubereinstimmung mit Abbildung
3i1)4&) die Situation zweier Emitter gleicher Intensitét zu erkennen. In diesem Fall gilt:
g2)(0)=0,5.

Bislang haben wir die Limitierung von g(®) (1) fiir 7 = 0 Die vollstéindige Auswertung
einer gemessenen Korrelationsfunktion zweiter Ordnung erfolgt zusammenfassend in
drei Schritten:

1. Bestimmung der Wahrscheinlichkeit p?c, zwei echte Photonen aus dem System
miteinander zu korrelieren, aus einer Sattigungsmessung. Im Idealfall sollten die
Anregungsleistungen in einen Bereich hineinreichen, der deutlich grofer ist als die
Séttigungsleistung Pg,t des Emitters, um eventuellen linearen Untergrund aus dem
Wirtsmaterial in der Sattigungsmessung beobachten und entsprechend anpassen
zu konnen.

2. Anpassen der Daten geméf Gleichung 3.27, wobei fiir den Fit py als Konstante
gesetzt wird. Extraktion der Zeitkonstante m aus der Anpassung und Abgleich,
ob diese die die Daten reproduziert (Zeitkonstanten und Einbruch).

3. Insbesondere fiir den Fall, dass die Anpassung die Daten im Bereich 7=0 un-
terschatzt, sind vermutlich mehrere Emitter im Detektionsfokus und die Daten
konnen nach Gleichung 3.31 angepasst werden.
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Abbildung 3.14: a) Minimaler Wert der g(®-Funktion an der Stelle g(®(0) fiir zwei un-
terscheidbare, nicht interferierende Emitter mit unterschiedlichen Intensitidtsverhéiltnissen. Je
kleiner das Verhéltnis der Intensitédten, desto schwieriger ist der Nachweis zweier Emitter im
Detektionsfokus. b) Einfluss von n gleichwertigen Emittern im Detektionsfokus. Insbesondere
stimmen a) und b) fiir den Fall I; = I, = 0,5 (a) und n=2 (b) mit g® (0)=0,5 natiirlichwerweise

miteinander iiberein.



Kapitel 4

Experimentelle Ergebnisse und

Diskussion

Die Arbeit verfolgt das Ziel der Untersuchung von Quantenemittern in hBN und deren
Kopplung an faserbasierte Mikroresonatoren. Dieses Kapitel behandelt die experimen-
tellen Ergebnisse und deren Diskussion. Abschnitt 4.1 gibt einen Uberblick iiber die
verwendeten Probensysteme, ehe Abschnitt 4.2 die spektroskopischen Untersuchungen
der Emission aus Multilagen-Flocken hBN présentiert und die Ergebnisse mit Bezug
auf Resultate, die wihrend der Entstehung dieser Arbeit in der Literatur verdffentlicht
wurden, diskutiert. Diese Diskussion behandelt insbesondere detaillierte Beobachtun-
gen in der Photonenstatistik der Emission, die in der Literatur bislang nicht berichtet
wurde. Im Hinblick auf deterministische Kopplung an Mikroresonatoren ist eine geziel-
te Aktivierung der Emitter in den verwendeten Proben wiinschenswert. Diesem Thema
widmet sich insbesondere Abschnitt 4.2.9. Als alternatives Probensystem diskutieren
wir Emission aus Monolagen in Abschnitt 4.3. Die in den Multilagen beobachtete cha-
rakteristische Emission kann auch in Monolagen-Flocken hBN beobachtet werden. Im
darauffolgenden Abschnitt 4.4 werden die Versuche zur Kopplung der Emission an Re-
sonatoren behandelt. Dieser Abschnitt zeigt und diskutiert, inwiefern die untersuchten
Multilagen Flocken herausfordernde Limitierungen an die erwarteten Kopplungsefhizi-
enzen stellen und wie diese Limitierungen durch die Wahl von Monolagen Flocken hBN
als Wirtsmaterial umgangen werden kénnen.

65
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4.1 Proben und Probenpréiparation

Zur Untersuchung von Quantenemittern in Punktdefekten aus hexagonalem Bornitrid
verwenden wir kommerziell erhéltliche Flocken aus einzelnen (Monolagen) oder mehre-
ren (Multilagen) atomaren Lagen (Graphene Supermarket).

4.1.1 Multilagen

a)

Abbildung 4.1: Rasterelektronenmikroskop-Aufnahmen von Multilagen Flocken hBN. Die
Flocken sind urspriinglich in einer Fliissigkeit (Zusammensetzung: 50% Wasser, 50% Ethanol)
gelost. a) Rand und innerer Bereich eines Tropfens der Fliissigkeit (5 pl) auf einem mit Markern
versehenen Siliziumsubstrat mit Iridiumschicht. Am Rand des Tropfens sind stédrkere Ablage-
rungen zu erkennen. In der Mitte findet man eine homogene Verteilung, die eine gezielte Addres-
sierung einzelner Flocken im Experiment erlaubt. b,¢) Detailaufnahme von Multilagen Flocken
hBN. Trotz der Behandlung im Ultraschallbad findet man Agglomerate mehrerer Partikel.

Laut Datenblatt betrégt die laterale Grofle der Multilagen-Flocken etwa 50nm bis
250 nm mit etwa 5 iibereinandergeschichteten Monolagen. Diese Flocken liegen gelost
in einer Fliissigkeit (Konzentration: 5,4 mg/ml; Zusammensetzung: 50% Wasser, 50%
Ethanol) vor. Durch einfaches Auftropfen von 5 - 10 pl der Losung auf ein Substrat
erhdlt man durch diese Konzentration bereits sehr homogene Verteilungen. Wir ver-
wenden Siliziumsubstrate mit einer Iridiumschicht zur spektroskopischen Untersuchung
bzw. ebene DBR-Spiegel fiir weiterfithrende Resonatorkopplungsexperimente. Abbil-
dung 4.1a) zeigt eine solche Verteilung der Partikel innerhalb eines Tropfens auf einem
Siliziumsubstrat. Am Rand des Tropfens sind stiarkere Ablagerungen zu beobachten. Im
Inneren findet man eine homogene Verteilung, die es erlaubt, einzelne Flocken im Expe-
riment zu adressieren. Um die Fliissigkeit verdampfen zu lassen, wird das Substrat auf
einer Heizplatte auf 70 °C aufgeheizt. Vor dem Auftropfen wird eine kleine Menge der
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Fliissigkeit fiir 20 Minuten im Ultraschallbad behandelt, um etwaige Agglomerate zu
trennen. Dennoch bleiben einige Flocken aneinander haften (Abbildung 4.1b,c) Aufler-
dem sind in Abbildung 4.1a) in das Substrat einbeschriebene Kreuze als Markierungen
zu erkennen, die der Orientierung fiir spektroskopische Experimente dienen.

4.1.2 Monolagen

a)

Abbildung 4.2: a) Rasterelektronenmikroskop Aufnahme einer Monolagen Flocke hBN auf
einem DBR-Spiegel. Im Vergleich zu den Multilagen Flocken besitzen die Monolagen deutlich
groflere laterale Ausdehnung. Die Aufnahme zeigt eine fiir die gesamte Probe reprisentativen
Flocke. b) Lichtmikroskopaufnahme von Monolagen Flocken hBN auf dem gleichen DBR-Spiegel

wie in a). Markiert ist der Bereich, der in a) im Detail dargestellt ist.

Neben den oben besprochenen Multilagen-Partikeln untersuchen wir in dieser Arbeit
auch Monolagen-Flocken hBN. Diese Filme wurden auf einer 20 um dicken Kupferfolie
iiber eine Flédche von 1x2 Zoll beidseitig in einem CVD-Prozess hergestellt. Das Kup-
fer dient als Katalysator fiir den Wachstumsprozess und ist etwa zu 90-95% mit dem
hBN Film bedeckt. Zur Weiterverarbeitung (Defektaktivierung durch Ausheizen, Elek-
tronenbestrahlung, Ionenbestrahlung (siehe Abschnitt 4.3) wird das hBN mechanisch
von der Kupferfolie durch Abreiben gelost und auf diese Weise zunéchst auf einem
5x5mm Si/SiOy Chip iibertragen [176]. Der homogene hBN Film zerbricht bei diesem
Transfer in viele kleinere Flocken. Abbildung 4.2a) zeigt beispielhaft eine Rasterelek-
tronenmikroskopaufnahme eines so entstandenen Partikels. In Abbildung 4.2b) ist eine
Lichtmikroskop Aufnahme iiber einen etwas grofieren Bereich gezeigt. Hervorgehoben
ist der Flocken im linken Bild. Es ist zu erkennen, dass die durch den Transfer auf
den Si/SiOy Chip entstandenen Partikel in Grofie und Form sehr stark variieren. Ins-
gesamt weisen diese Flocken aber dennoch deutlich grolere laterale Ausdehnungen (bis
50 pm) auf als die oben besprochenen Multilagen Partikel. In Kooperation mit der Ar-
beitsgruppe von Dirk Englund (Massachusetts Institute of Technology) wurden diese
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Monolagen in einem PMMA Verfahren auf die Oberflache eines dielektrischen Spiegels
transferiert. Vor dem Transfer wurde die Probe 30 Minuten in Argon-Gas gereinigt. Im
Anschluss wurde die Probe unter einem konstanten Argon-Fluss von 50sccm bei 1 bar
Druck ausgeheizt. Hierzu wurde zunéichst die Temperatur mit einer Rate von 2°C pro
Minute erhoht, bis die Endtemperatur von 1000°C erreicht war. Bei dieser Temperatur
wurde die Probe danach 30 Minuten ausgeheizt. Wéahrend allen Prozessen herrschte ein
konstanter Argon-Fluss von 50 cm®/min bei Normaldruck.

4.2 Spektroskopie an Defekten in Multilagen hBN
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Abbildung 4.3: a) Abrasterung der Probenoberfliche im Konfokalmikroskop unter kontinu-
ierlicher Anregung bei 532 nm mit Anregungsleistung P=0,1 mW. b) Invertierte Weiilichtabbil-
dung der gleichen Region wie in a). Schwarz dargestellte Punkte stellen streuende hBN-Partikel

dar.

Die Untersuchung erfolgt in dem in Abschnitt 3.1 vorgestellten Konfokalmikroskop. Ab-
bildung 4.3a) zeigt eine Abrasterung der Probe auf einem Bereich von 150x250 ym? im
Konfokalmikroskop unter kontinuierlicher Anregung bei 532 nm mit Anregungsleistung
P = 0,1mW. In 4.3b) ist die gleiche Region der Probe mittels einer CCD-Kamera ab-
gebildet. Es ist auffillig, dass jedes Partikel, das in der CCD-Abbildung zu sehen ist,
unter Laseranregung Fluoreszenz zeigt. In der CCD-Abbildung sind dariiberhinaus die
in die Probenoberfliche einbeschriebenen Marker zu erkennen. Die Verteilung der Par-
tikel erlaubt zusammen mit der Auflésung des konfokalen Mikroskops deren gezielte
Adressierung.
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Abbildung 4.4: Zwei typische Spektren, wie sie an Defekten in Multilagen Flocken hBN ge-
messen werden kénnen. Typischerweise setzen sich die Spektren aus einer asymmetrischen, do-
minanten Spektrallinie (1,2) mit angrenzenden Seitenbéindern (3,4) zusammen. Stark aufféllig

ist hier insbesondere der grofie Unterschied in der Zentralwellenléinge der dominanten Linien 1.
Fiir ausfiihrliche Diskussion: Siehe Text.

Abbildung 4.4 zeigt zwei typische Spektren, wie sie an Defekten in diesen Flocken
gemessen werden konnen. Anpassung aller auftretenden Linien durch Lorentzkurven
(Fitparameter in Abbildung 4.4 angegeben) liefert charakteristische Beobachtungen,
die in den folgenden Abschnitten im Detail diskutiert werden.

1. Die Zentralwellenldingen der dominanten Linie variieren von )‘%(I)DL = 624 nm bis
Apr, = 699,7 nm.

2. Unter der dominanten Spektrallinie liegen zwei lorentzformige Ubergéinge der
Form

2A AL

T 4\ - )\0)2 + A)\%‘
Hier sind Ag die jeweilige Zentralwellenldnge, AX; die Halbwertsbreite und A eine
Konstante proportional zur Flache unter den Lorentzkurven.

IL(\) =

(4.1)

3. Trotz des groflen Unterschiedes in den Zentralwellenléingen der dominanten Li-
nien im Spektrum ist der energetische Abstand zwischen diesen und den zwei
rotverschobenen Seitenbiéinder dhnlich (AE'Y = 165meV, AE? = 159 meV).
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Abbildung 4.5: Haufig beobachtbare, jedoch zur weiteren Untersuchung und Einordnung der
Defekte nicht weiter in Betracht gezogene Fluoreszenz. a) Untergrund ohne klar erkennbare
Spektrallinien. b,c) Mehrere Spektrallinien sichtbar, jedoch liegt auch hier starker Untergrund

zugrunde. Dariiberhinaus stammt diese Emission nicht aus einem einzelnen, lokalisierten Defekt.

Es ist zu beachten, dass im weiteren Verlauf der Arbeit lediglich Emission aus De-
fekten betrachtet wird, die diese typische spektrale Charakteristik aufweist. Es muss
erwahnt werden, dass alle untersuchten Multilagen Flocken Fluoreszenz zeigen. In etwa
95 Prozent aller Fille ist diese Emission jedoch entweder reine Untergrundfluoreszenz
(Abb. 4.5a) oder es erscheinen mehrere Spektrallinien, deren Form im Unterschied zu
den oben gezeigten Spektren keiner beobachtbaren Systematik unterliegt (Abb.4.5b,c).
Drei Beispiele fiir solche auf der einen Seite zwar hiufig auftretende, jedoch zur weiteren
Untersuchung nicht in Betracht gezogenen Fluoreszenz sind in Abbildung 4.5 gezeigt.

4.2.1 Ursprung der Emission

In bisherigen Veroffentlichungen zu der in obigem Abschnitt beschriebenen Fluoreszenz
aus hexagonalem Bornitrid wird davon ausgegangen, dass sie in Analogie zu Farbzentren
in Diamant durch elektronische Uberginge in lokalisierten Defekten im Wirtsmateri-
al erzeugt wird. Es ist jedoch nicht abschlieffend geklirt, um welche Art von Defekt es
sich handelt. In [80] ziehen die Autoren nach ausfiihrlichen theoretischen Betrachtungen
die drei Defekte NgVy, OgOpVy und CpVy als Ursache fiir die beobachtete Emis-
sion in Betracht. Diese Defekte sind schematisch in Abbildung 4.6 zusammen mit den
berechneten Zentralwellenlingen der Null-Phononen Uberginge und der Huang-Rhys
Faktoren dargestellt.

Abbildung 4.7b) zeigt eine Zusammenstellung von 20 in dieser Arbeit gemessenen
Huang-Rhys Faktoren an Emittern, deren Spektren vergleichbar sind zu Abbildung
4.4. Wir nehmen hier zunichst an, dass von den vier zur Anpassung des gesamten
Spektrums notwendigen Lorentzkurven Linie 1 den Null-Phononen Ubergang darstellt,
wéhrend es sich bei den Linien 2-4 um Phononenseitenbénder handelt. Die entspre-
chenden Huang-Rhys Faktoren in Abbildung 4.7b) sind gegen die Zentralwellenléinge
der jeweiligen Null-Phononen Linie aufgetragen. In Abbildung 4.6 ist ersichtlich, dass
die simulierten Huang-Rhys Faktoren fiir die Defekte NgV  und OpOpgV y deutlich zu
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Abbildung 4.6: Durch Tawfik et al. in [80] vorgeschlagene Defekte zur Beschreibung der be-
obachteten Emission. Die Tabelle gibt fiir jeden Defekt die Zentralwellenlinge der Emission der
dominanten Linie im Spektrum und die jeweiligen erwarteten Huang-Rhys-Faktoren an. Unter
der Annahme, dass es sich bei den vier beobachteten Linien im Spektrum um eine Null-Phononen
Linie mit drei angrenzenden Phononen Seitenbidndern handelt kann nur die theoretische Vor-
hersage des CpVy-Defekt den experimentellen Huang-Rhys-Faktor (Abb.4.7) reproduzieren.

hoch sind im Vergleich zu den in Abbildung 4.7b) experimentell bestimmten Werten.
Fiir den CpV y-Defekt liegen simulierte und experimentelle Werte in deutlich besserer
Ubereinstimmung. Gemittelt iiber alle Messungen betrégt er S=1,840,6. Eine Simulati-
on der Zentralwellenlédnge der Null-Phononen Linie liefert fiir den CpV y-Defekt jedoch
eine Wellenléinge von A; =893 nm [80]. In Ubereinstimmung mit der Literatur konnte in
dieser Arbeit eine kontinuierliche Verteilung der Emissionswellenléngen im Bereich zwi-
schen 600 nm und etwa 750 nm nachgewiesen werden (vgl.Abb.4.7a) [64,70,177]. Kuban-
ek et al messen insgesamt 627 Emissionslinien im Wellenldngenbereich zwischen 580 nm
und 800 nm bei kryogenen Temperaturen. Sie weisen diesen Linien unabhéngig von son-
stigen Betrachtungen wie beispielsweise der Form der Linien bei Raumtemperatur oder
der Photonenstatistik der Emission geméf der Berechungen der Zentralwellenléingen
in [80] mit einer Unsicherheit von jeweils 0,3 eV spezifischen Defekten zu. Auffillig ist,
dass die Anzahl der beobachteten Linien ab 720 nm sehr stark abnimmt und insbeson-
dere der vorhergesagte Defekt bei 893 nm nicht beobachtet wird. Dariiber hinaus ist zu
erwihnen, dass keine Vorauswahl der Linien in der in [177] gezeigten Verteilung getrof-
fen wird, wohingegen in dieser Arbeit explizit nur solche Emitter betrachtet werden,
die bei Raumtemperatur die in Abbildung 4.4 gezeigte spektrale Form aufweisen. Die
kontinuierliche Verteilung der Emissionswellenldngen ldsst darauf schlieflen, dass Ver-
spannungen im Material um den Defekt die Energieabstinde zwischen den beteiligten
Niveaus beeinflussen. Diese Beobachtung ist charakteristisch fiir Emission aus Defekten
in Festkorpersystemen [20, 157,178]. Grosso et al. zeigten dariiber hinaus, dass durch
extern angelegte Verspannungen Energieverschiebungen der Zentralwellenldngen bis zu
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Abbildung 4.7: a) Linienbreiten der dominanten Linien gegen deren Zentralwellenlidngen fiir 29
Emitter in Multi-Lagen hBN bei Raumtemperatur unter kontinuierlicher Anregung bei 532 nm.
In der Literatur werden Linien zwischen 580 nm und 800 nm detektiert. Aufgrund der verwen-
deten Detektionsfilter messen wir hier lediglich im Wellenldngenbereich zwischen 600 nm und
700 nm. Die kontinuierliche Verteilung der Emission sowie die Linienbreiten bei Raumtempera-
tur liegen im Einklang mit Reporten aus der Literatur [64-72,128]. b) Huang-Rhys Faktoren
fiir 20 Emitter, die den typischen spektralen Fingerabdruck fiir Quantenemitter in hBN zeigen
(vgl.Abb.4.4). Im Mittel betridgt der Huang-Rhys Faktor S=1,840,6. Dies liegt in sehr guter
Ubereinstimmung mit dem fiir die Emission vorgeschlagenen CpV y-Defekt [80].

6 meV moglich sind [176]. Dies ist im Vergleich zu der beobachteten Spanne der Emis-
sion von bis zu 300meV vergleichsweise gering, jedoch muss die von auflen angelegte
Verspannung stets relativ zur bereits im Material vorhandenen Verspannung betrach-
tet werden. Zwischen der Zentralwellenlinge der Null-Phononen Linie und dem Wert
des Huang-Rhys Faktors gibt es dariiber hinaus keine erkennbare Korrelation. Einen
Einfluss auf die Zentralposition der Emissionslinien hat dariiber hinaus die Anzahl der
Lagen des hBN. So messen Du et al. in [179] bei der Untersuchung eines Bandkante
nahen Ubergangs bei iiber 5eV zwei Spektrallinien bei etwa 5,3eV und 5,47V, die
beide monoton mit abnehmender Anzahl der Lagen blau verschieben, deren Abstand
jedoch konstant bleibt. Der Ubergang bei 5,47eV entspricht einem Donor-Akzeptor
Ubergang, wihrend die Linie bei 5,3 eV mit der Phononen Mode Egs im Abstand von
etwa 170 meV iibereinstimmt (vgl.Abschnitt 4.2.2). Beim Ubergang von 100 Lagen zu
8 Lagen schieben die Emissionslinien von 5,299V (234,1nm) bis 5,459eV (227,3nm).
Dieser Effekt der Abhingigkeit der Zentralposition des Ubergangs von der Anzahl der
Atomlagen des hBN konnte ebenso einen Einfluss auf die Zentralwellenlinge der in
dieser Arbeit untersuchten und bereits in der Literatur berichteten Emitter bewirken.
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4.2.2 Phononen Seitenbinder
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Abbildung 4.8: Links: Fiir spezifische Defekte in Multi-Lagen hBN charakteristisches Spek-
trum, angepasst durch 4 Lorentzkurven. Rechts: Energiecabstdnde zwischen der Linie mit der
hochsten Energie und den drei rotverschobenen Linien fiir 30 Emitter, aufgetragen gegen die
Zentralwellenlénge von Linie 1. Die farbigen Linien dienen als Fiihrung fiir die Augen. Es wird
deutlich, dass die energetischen Abstédnde iiber alle Emitter relativ konstant bleiben. Sie be-
tragen: AE;=12+10meV, AE;=157,94+16,6 meV und AE3=187,3+14,7 meV. Insbesondere hat
die Position von Linie 1 im Spektrum keinen erkennbaren Einfluss auf die relativen Positionen
der restlichen Linien.

Anpassung aller gemessener Spektren liefert jeweils die energetischen Absténde zwi-
schen der dominanten Linie 1 und den zusétzlich erscheinenden rot verschobenen Linien.
Wir nehmen zunéchst an, dass der Ursprung dieser zusétzlichen Linien in der Wech-
selwirkung mit Phononen begriindet liegt und diskutieren, inwieweit diese Annahme
im Rahmen bisheriger Messungen gerechtfertigt ist. Zur Veranschaulichung der Situa-
tion zeigt Abbildung 4.8 links ein typisches Spektrum inklusive der Anpassung durch
Lorentzkurven. Lorentzférmige Linien bei Raumtemperatur sind ein klares Zeichen,
dass die beteiligten Ubergiinge einer homogenen Linienverbreiterung durch Phononen
unterliegen. Im rechten Bereich sind fiir alle untersuchten Emitter die jeweiligen Ener-
gieabstinde der Phononen-Seitenbénder von der dominanten Linie in Abhéingigkeit der
Zentralwellenlénge aufgetragen. Die eingezeichneten Balken sollen die relativ konstant
bleibenden energetischen Abstéinde verdeutlichen. Eine Mittelung iiber alle Messungen
liefert die Absténde zwischen Linie 1 und den Phonenseitenbanden 2,3.4:

AE15=12410meV, AE;3=157,9416,6 meV und AE4=187,3+14,7meV. Diese Werte
deuten an, dass die zugehorigen Phononen-Moden, an die der strahlende Ubergang
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koppelt, fiir alle Emitter iiber diesen weiten Wellenldngenbereich die gleichen sind
und sich die kristallographische Struktur der Defekte #hneln [65]. Es muss auferdem
erwahnt werden, dass neben den Zentralpositionen der energetisch héchsten Linie 1
auch die Linienbreiten der Uberginge keinen erkennbaren Einfluss auf die energetischen
Absténde aller vier Linien erkennen lassen. Wie Tabelle 2.1 zusammenfasst, liegen in
hBN zwei Raman-aktive Moden bei Energieverschiebungen von ca. 51,8 cm™! (6,4 meV)
und 1366 cm~! (169 meV) [123]. Diese liegen innerhalb der experimentellen Fehlergren-
zen in sehr guter Ubereinstimmung mit gemessenen Werten und lassen den Schluss
zu, dass die Elektronen eher mit delokalisierten Phononen-Moden des Materials als
mit defektspezifischen lokalisierten Vibrationsmoden wechselwirken. Diese Werte liegen
dariiber hinaus in sehr guter Ubereinstimmung mit einem Extremum in der Phononen-
zustandsdichte in hBN bei etwa 165meV [180]. Die Ursache fiir Abweichungen in den
Abstéanden zwischen ZPL und Phononenseitenbanden kann in einer Verschiebung der
Raman-Linie des hBN durch Verspannungen begriindet liegen.

Auf diese Weise ldsst sich das dritte Phononenseitenband bei AE4=187,3+14,7 meV
jedoch nicht erkliren. Einen moglichen Erklirungsansatz liefert folgende Uberlegung,
die wir in spateren Abschnitten erneut aufgreifen werden: Nehmen wir an, die Asym-
metrie des Ubergangs entsteht nicht durch Wechselwirkung des Defektes mit Phononen
Moden des Gitters, sondern durch Emission eines zweiten Null-Phononen-Zerfalls. Dies
wére denkbar, wenn die charakteristischen Defekte jeweils in Paaren auftreten, oder der
einzelne Defekt durch die duflere Anregung nichtlinearen Prozessen, wie beispielsweise
einem Kaskadenzerfall unterliegt. Dieser zweite Zerfall erzeugt analog zum ersten ein
weiteres Phononen Seitenband. Tatsédchlich betragt der energetische Abstand zwischen
den Linien 2 und 4, gemittelt {iber alle beobachteten Emitter AEoy = 173,7+14,7meV.
Innerhalb der Fehlergrenzen enstpricht auch diese Verschiebung der Phononen Mode
bei 1366 cm™! (169 meV) des Kristallgitters. Im Rahmen der Diskussion der zeitlichen
Dynamik des Systems und Tieftemperaturmessungen werden wir die Annahme, dass es
sich bei den untersuchten Emittern tatsdchlich nicht um reine Einzelphotonenquellen,
sondern um zwei unabhéngige elektronische Zerfille handelt, erneut detailliert aufgrei-
fen.

4.2.3 Intensititskorrelationsmessungen

Im Folgenden untersuchen wir die Relaxationsdynamik sowie Photonenstatistik der be-
trachteten Emitter durch Messung der g(®-Intensitétskorrelation. Die Analyse der g(?)
Funktionen erfolgt entsprechend der Beschreibung in Abschnitt 3.3. Diese Messungen
werden die im letzten Abschnitt getroffene Annahme, dass es sich bei diesen Defek-
ten nicht um einfache Einzelphotonenquellen handelt, untermauern. Abbildung 4.9b)
zeigt zunéchst eine leistungsabhéingige Messung der Emissionsrate an einem Emitter
(Sattigungsmessung), dessen Spektrum in Abbildung 4.9a) dargestellt ist. Die Zéhlrate
I in Abhéngigkeit der Anregungsleistung P wurde hierfiir im Wellenldngenbereich zwi-
schen 600 nm und 700 nm integriert. Die Daten sind angepasst geméfl
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Abbildung 4.9: a) Spektrum eines Quantenemitters in einer Multilagen Flocke hBN.
Griin markiert ist der Wellenldingenbereich (620-650nm), in dem Photonen fiir die Inten-
sitéatskorrelationsmessung in ¢) aufgesammelt wurde. b) Séttigungsmessung an dem Emitter aus
a). Anpassung liefert eine Séttigungszihlrate von Is=2,3 Mcts/s und eine Sdttigungsleistung
von Pg,;=1mW. Dariiberhinaus ist kein linearer Anteil in der leistungsabhingigen Mes-
sung sichtbar, der auf unkorrelierten Untergrund aus dem Wirtsmaterial hindeutet. c) g
Intensitéitskorrelationsmessung an dem Emitter aus a). Die rote Kurve ist eine Anpassung der
Daten geméfl Gleichung 4.2 . Die Anpassung kann die Daten um 7=0 nicht reproduzieren (Fiir
Diskussion: siehe Text). d) Unterschiede zwischen den gemessenen Werten fiir die g(?)-Funktion
bei 7=0 (Schwarze Punkte) und den Werten aus einer Anpassung der jeweiligen Daten gemifl
Gleichung 3.27 (Rote Punkte). (Fiir Diskussion: siche Text)

Isat P
P sat 1 P
wobei I,y die Sdttigungszihlrate aus dem Emitter und Pg,¢ die Sattigungsleistung dar-
stellen. ¢, modelliert Untergrundfluoreszenz aus dem Wirtsmaterial, die iiblicherweise
linear mit der Anregungsleistung ansteigt. Anpassung der Daten gem#fl Gleichung 4.2
liefert jedoch einen negativen Untergrundanteil. Dies ldsst darauf schlieflen, dass in der
Messung im Prinzip kein linearer Untergrund vorhanden ist, der modellierte negative

I(P) = tep P (4.2)
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Abbildung 4.10: Intensititskorrelationsfunktionen fiir Emitter 10 bei zwei verschiedenen An-
regungsleistungen P = 0,1mW und P = 1mW. Die roten Kurven sind Anpassungen geméifl
Gleichung 4.5. Erst durch die unabhéngige Information der Oszillatorstirken aus dem entspre-

chenden Spektrum wird eine korrekte Anpassung moglich.

Untergrund jedoch dadurch zu Stande kommt, dass die Anpassungsfunktion etwaige
statistische Fehler in den Datenpunkten auszugleichen versucht. Die Séttigungszihlrate
liegt mit etwa 2,3 Millionen Photonen pro Sekunde im fiir diese Quantenemitter typi-
schen Bereich [64-66]. Fiir die Messung der g(®)-Funktion schriinken wir das Intervall,
in dem Photonen aufgesammelt werden, auf den Bereich von 620 nm-650 nm weiter ein.
Obwohl die Auswertung der Sattigungsmessung darauf schlieflen 14sst, dass es sich bei
allen emittierten Photonen lediglich um echte Photonen aus dem Emitter handelt, re-
duziert die Eingrenzung auf einen kleineren Wellenldngenbreich die Wahrscheinlichkeit,
dennoch einen Teil Untergundfluoreszenz aus dem Wirtsmaterial zu sammeln, deutlich.
Beispielhaft zeigt Abbildung 4.9c) eine solche Messung bei einer Anregungsleistung von
P=1mW. Die Daten wurden geméf} der Beschreibung in Abschnitt 3.3 normiert. Die ro-
te Kurve ist eine Anpassung der Daten gemiif der g(2) Funktion fiir ein 3-Niveau System
gemifl Gleichung 3.27. Es ist ersichtlich, dass die Daten fiir grofle Zeitverzogerungen
7, insbesondere im Bereich des Bunchings korrekt wiedergegeben werden. Es ist je-
doch auffallend, dass dies fiir Zeitverschiebungen um 7=0 nicht der Fall ist. Konkret
verlangt die Anpassung fiir einen einzelnen Emitter ein deutlich tieferes g(?)(0), als es
die Daten widerspiegeln. In Abschnitt 3.3 haben wir alle Ursachen diskutiert, die auch
fiir einen idealen Einzelemitter in Festkorpersystemen zu einem nicht idealen Wert von
g =0 fithren kénnen. Durch die Séttigungsmessung konnte bereits unkorrelierte Un-
tergrundfluoreszenz aus dem Wirtsmaterial ausgeschlossen werden. Gemafl Gleichung
4.2 steigt die Intensitét der Untergrundfluoreszenz linear mit der Anregungsleistung.
Entsprechend miisste sich auch der Wert von g(Q)(O) mit steigender Anregungsleistung
erhohen. Messungen bei P=2mW; 3mW und 5mW sind in Abb. 4.9d) dargestellt. Die

schwarzen Punkte zeigen die gemessenen Werte fiir g(?) (0), wihrend die roten Punkte
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die Werte fiir g(®(0) angeben, die eine Anpassung gemii Gleichung 3.27 an die Daten
ausgibt. Insbesondere ist zu sehen, dass trotz deutlich steigender Anregungsleistung
die experimentell gemessenen Werte fiir g(Q)(O) anndhernd konstant sind. Ein weiterer
deutlicher Hinweis darauf, dass keine lineare Untergrundfluoreszenz detektiert wird.

Wie zuvor erwihnt, sammeln wir zur Messung der g(®-Funktion Photonen im Bereich
von 620 nm-650 nm. In diesem Bereich wird das Spektrum durch zwei Lorentzkurven
reproduziert. Bereits im letzten Abschnitt wurde diskutiert, dass es sich, entgegen der
Auffassung in der Literatur, bei beiden Linien um unabhingige elektronische Ubergiinge
handeln kénnte. Das Verhéltnis der Oszillatorstirke (Fldchen unter den Kurven) be-
stimmt gemif Gleichung 3.30 in diesem Fall den Wert fiir g2 (0). Aus der Anpassung
des Spektrums erhalten wir z = A} /Ages = 0,23 und damit einen minimalen Wert g(?) (0)
= 0,35 (orangene Linie in Abbildung 4.9d) in bemerkenswert guter Ubereinstimmung
mit den tatsichlich gemessenen Werten. Um nicht nur den Wert fiir g(®(0) zu erkliiren,
sondern die Messdaten insgesamt anzupassen nutzen wir eine modifizierte g(®-Funktion
fiir zwei vollstdndig unabhéngige Emitter. Diese ergibt sich geméfi Abschnitt 3.3 zu:

g () =22 gD (1) + (1= 2)2- g8 (r) + 22(1 - 2), (4.3)

wobei g§2)(7) und gé2)(7') die jeweiligen Einzelfunktionen beider Emitter sind, fiir die

wir ggz) (0)=0 setzen. z bezeichnet das Verhéltnis der Oszillatorstirken, die wir aus
den Lorentzanpassungen der jeweiligen Spektren gewinnen. Da wir momentan keine
exakte Aussage dariiber treffen konnen, inwiefern sich die Zeitkonstanten beider Emitter
unterscheiden, treffen wir im Folgenden vereinfacht die Annahme, dass 7{ = 72, 74 = 74

und a1 = as. Damit vereinfacht sich Gleichung 4.3 zu

gD(r) = (1 - 2:(1 - 2))g' P (7) + 22(1 - 2) (4.4)

Fiir den in Abbildung 4.9 diskutierten Emitter erhalten wir somit
9@ (1) = 0,65 - ¢{?(7) + 0,35 (4.5)

Abbildung 4.10 zeigt zwei Korrelationsfunktionen an diesem Emitter bei Anregungslei-
stungen P = 0,1 mW und P = 1 mW mit Anpassungen geméfi Gleichung 4.5. Neben
der nun korrekten Anpassung um g(?)(0) wird nun insbesondere auch die Antibunching-
Zeitkonstante korrekt wiedergegeben, was zuvor in Abbildung 4.9¢) und der Anpassung
gemifB einer g(2)-Funktion fiir einen einzelnen Emitter noch nicht der Fall war. In Ab-
bildung 4.11 ist dies fiir drei weitere Emitter gezeigt. Eine korrekte Anpassung der
Korrelationsfunktionen ist auch in diesen Fillen nur moglich, wenn die jeweiligen Os-
zillatorstirken beriicksichtigt werden. In den Spektren in Abbildung 4.11a),d),g) der
jeweiligen Emitter sind die Bereiche, aus denen Photonen fiir die g(?)-Messungen ge-
sammelt wurden schraffiert dargestellt. Die Fldchenverhiltnisse der Lorentzkurven in
den markierten Bereichen sind in den Abbildungen 4.11c¢,f,i) jeweils angeben (z=0,46;
z=0,28; z=0,7).
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Abbildung 4.11: a,d,g) 3 typische Spektren gemessenen an Multi-Lagen Flocken hBN. Die
markierten Bereiche stellen die Wellenléngenbereiche dar, in denen Photonen fiir die jeweiligen
g2-Messungen (jeweils rechts) gesammelt wurden. b,e,h) Sittigungsmessungen zu den gezeigten
Spektren. Anpassungen an die Messpunkte liefert fiir alle drei Messungen keinen linearen Unter-
grundanteil. c,f,i) Messungen der g2-Funktion bei deutlich kleineren Anregungsleistungen als die
jeweiligen Sattigungsleistungen. Blaue Kurven: Fit gemé&fl der Drei-Niveau-Funktion fiir einen
einzelnen Emitter ohne Untergrundanteil. Rote Kurve: Fit geméf der Drei-Niveau-Funktion fiir
zwei unabhéngige Emitter ohne Untergrundanteil unter Beriicksichtigung der relativen Oszilla-

torstiirken beider Ubergiéinge aus dem Spektrum.

Wie bereits fiir die Abbildungen 4.9 und 4.10 diskutiert, ldsst sich auch hier erken-
nen, dass das Modell gemifl Gleichung 3.27 fiir einen einzelnen Emitter die gemesse-
nen Daten nur unzureichend wiedergibt (blaue Kurve). In allen Féllen fiihrt das auf
zwel unabhéngige Emitter erweiterte Modell geméfl Gleichung 4.4 zu einer perfekten
Ubereinstimmung. Es soll an dieser Stelle erwiihnt werden, dass eine Anpassung der Da-
ten gemiB der g(®-Funktion fiir einen einzelnen Emitter natiirlich méglich ist, wenn das
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Abbildung 4.12: a) Spektrum eines Emitters in einer Multilagen Flocke hBN mit deutli-
chem Untergrundanteil. b) Sattigungsmessung an dem Spektrum aus a), in der sich der bereits
beobachtbare starke Untergrundanteil bestétigt. ¢) Verhiltnis der Gesamtzihlrate zur Unter-
grundkorrigierten Zihlrate fiir alle zur Sittigungsmessung verwendete Leistungen. d) Reines
Spektrum aus einer Multilagen Flocke. e) Séttigungsmessung an dem Emitter aus d). e) Erst

ab Anregungsleistungen um 25xPg,; entsteht ein Untergrundanteil von etwa 5%.

Signal-zu-Untergrund-Verhéltnis als Fitparameter frei gelassen wird. Aus zwei Griinden
ist dies allerdings fiir die bisher prisentierten Resultate physikalisch nicht sinnvoll. Zum
einen wurde Untergrund urspriinglich ausgeschlossen, weil die Anpassung an die Daten
der Sdttigungsmessungen keinen linearen Untergrundanteil zeigen. Es ldsst sich argu-
mentieren, dass die hier verwendeten Anregungsleistungen bis maximal 10 mW nicht
ausreichen, um diesen linearen Anstieg entsprechend sichtbar zu machen (vgl. insbe-
sondere Abbildung 4.11e). Jedoch sind die in den bislang gezeigten g®-Funktionen
verwendeten Anregungsleistungen mit bis herunter zu 15 W deutlich zu gering, um
die sehr stark von g(®(0)=0 abweichenden, gemessenen Werte durch Untergrund zu
erklaren. Zur Verdeutlichung sind in Abbildung 4.12 Messungen an zwei weiteren Emit-
tern gezeigt, die einen tatsédchlichen Untergrundanteil aufweisen. Besonders hervorzuhe-
ben sind hierbei die Abbildungen 4.12a-c). Im Unterschied zu den sehr rein aussehenden
Spektren in den Abbildungen 4.10 und 4.11 ist hier bereits im Spektrum Untergrund
erkennbar, der sich ebenfalls deutlich in der Séttigungsmessung zeigt. Hier sind g(z)(O)—
Werte bereits bei sehr geringen Anregungsleistungen von etwa 50 uW durch reine Un-
tergrundfluoreszenz auf minimal g (0)=0,2 limitiert. Fiir hohe Anregungsleistungen
bis 8mW kénnen nur noch minimale Einbriiche bis g(?)(0)=0,75 erwartet werden. In
diesem Fall ist die Bestimmung der Oszillatorstiirken beider Ubergiinge durch Anpas-
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sung des Spektrums nicht zuverléssig. Setzt man im Umkehrschluss jedoch das Signal
zu Untergrund Verhéltnis fest und behandelt die Oszillatorstérken als freien Parameter
liefert dies in diesem konkreten Fall ein Verhéltnis von z=0,25, welches typischen Werten
aus den obigen Spektren entspricht. Im Unterschied dazu zeigt Abbildung 4.12d) den
Fall, dass in sehr reinen Spektren Untergrund erst ab Anregungsleistungen eine Rolle
spielt, die sehr viel grofler sind, als die Sattigungsleistungen des Emitters. Erst ab einer
Anregungsleistung von 25xPg,=2,5mW wird der minimale Einbruch auf g(®(0)=0,1
limitiert. Tatséichlich wurde in diesem Fall bereits bei Peye=3,5 pW ein g(®(0)>0,4 ge-
messen. Auch in diesem Fall konnte nur die Korrektur durch die Oszillatorstirken im
markierten Wellenléingenbereich in Abbildung 4.12d) die gemessene Korrelationsfunk-
tion zufriedenstellend erkléren.

4.2.4 Lebensdauermessungen der angeregten Zustinde

Weitere Information iiber die angeregten Zusténde gewinnen wir iiber eine direkte
Messung der Lebensdauern. Die Emitter werden dazu mittels einer Kontinuumsquelle
(WeiBlichtlaser) gepulst angeregt (A=532nm ; Pulsdauer: 200 ps ; Pulsrate: 10MHz).
Abbildung 4.13 zeigt Lebensdauermessungen an zwei hBN Emittern. Die blauen und
roten Kurven entsprechen Anpassungen der Messpunkte geméf3

t—tg

L(z) =yo + <1 —erf <—t ;t0>> - izil;Ai et (4.6)

mit einer (blau, n=1) bzw. zwei (rot, n=2) Zeitkonstanten. Wir nehmen an, dass die
Antwortfunktion des Messaufbaus durch eine Normalverteilung mit der Halbwertsbrei-
te o0 modelliert werden kann, wobei 0=354ps vor allem durch die Zeitauflosung der
verwendeten APDs limitiert ist [158,174] . Die Faltung einer Summe von Monoexpo-
nentialzerfillen mit einer Normalverteilung liefert die Anpassungsfunktion 4.6. Hierbei
sind o der Jitter der Detektionseinheiten und t; die Zeitkonstanten der exponentiellen
Zerfille.

Vor allem in Abbildung 4.13 wird deutlich, dass ein monoexponentieller Zerfall nicht im
Stande ist, die Daten anzupassen. Biexponentielle Zerfille konnen die Daten dagegen
deutlich besser reproduzieren. Die Zeitkonstanten liegen mit t;=0,82ns (t;=1,66 ns)
und te=4,0ns (to=4,5ns) jeweils beide in der gleichen Gréenordnung. Insbesondere
sind diese Zeitkonstanten zu grof}, um sie auf Untergrund aus dem Material zuriickfithren
zu konnen. Tatséchlich liegen alle diese Werte im Bereich der auch in der Litera-
tur berichteten Lebensdauern der angeregten Zustdnde dieser Emitter. Weiter ent-
sprechen diese Zeitkonstanten den Lebensdauern, die wir in Abschnitt 4.2.5 aus den
g@-Funktionen fiir verschwindende Anregungsleistung extrahieren konnen. Insgesamt
fiigen sich diese Ergebnisse diese Ergebnisse in das Gesamtbild ein, dass tatséchlich
zwei unabhingige Zerfille in dem System stattfinden. Die in [64-66] gezeigten Lebens-
dauermessungen werden nur in einem linearen Bereich ausgewertet, vergleichbar mit
Abbildung 4.13 im Bereich 10-25ns. Somit wird explizit der Bereich ausgeschlossen,
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Abbildung 4.13: Messung der Lebensdauer der angeregten Zustédnde an zwei Emittern in
hBN. Die blauen und roten Kurven sind Anpassungen geméifl Gleichung 4.6 mit einem einfachen
exponentiellen Zerfall (blau) und einem biexponentiellen Zerfall (rot). Die Messdaten werden

durch die biexponentiellen Zerfille deutlich besser wiedergegeben.

welche die kurze Zeitkonstante, sowie den Detektorjitter enthélt. Ein direkter Vergleich
der hier durchgefithrten Messungen und extrahierten Lebensdauern mit der Literatur
ist dadurch nicht moglich.

4.2.5 Weitere Involvierte Zeitkonstanten

Uber leistungsabhiingige Messungen der g(Q)—Funktionen soll in diesem Abschnitt auf die
interne Dynamik der hBN Emitter, insbesondere auf den Einfluss metastabiler Zusténde
zwischen den beteiligten Grund und angeregten Zustdnden eingegangen werden. In Ab-
bildung 4.14 sind an vier Beispielen die Entwicklung der Zeitkonstanten 71, 79 und des
Bunching Parameters a der g(?-Funktionen in Abhiingigkeit der Anregungsleistungen
gezeigt. Die roten Kurven sind Anpassungen der Datenpunkte geméfl der Gleichun-
gen 3.11-3.13. Es ist zu betonen, dass zur Anpassung der leistungsabhingigen g(?-
Messungen wie auch in den obigen Abschnitten die Zeitkonstanten der beiden vermu-
teten unabhéngigen Emitter in Ermangelung néherer Informationen als jeweils gleich
angenommen sind um die Anzahl der Anpassungsparameter so gering wie moglich zu
halten. Folgendes wird deutlich:

e fiir verschwindende Anregungsleistungen konvergieren die Werte fiir 7 gegen Zei-
ten zwischen etwa 1-10ns. In diesem Modell beschreibt 7 fiir P—0 die Lebens-
dauer der elektronischen angeregten Zusténde. Diese Zeiten stimmen mit in der
Literatur direkt gemessenen Lebensdauern iiberein.

e fiir verschwindende Anregungsleistungen beschreibt die Zeit 7o die Lebensdau-
er des metastabilen Zustandes. In den gezeigten Beispielen variieren diese Le-
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Abbildung 4.14: Aus den leistungsabhingig gemessenen g(?)-Funktionen extrahierte Zeitkon-
stanten 71, 7o und a fiir die Emitter 10,11,15 und 16 und Anpassungen (rote Linien) geméf des
in Kapitel 3.3 vorgestellten Modells. Das bereits fiir SiV-Zentren erfolgreich angewandte Modell
der leistungsabhéngigen Entviolkerung des metastabilen Zustandes kann offenbar auch auf die
hier vorliegenden Emitter angewandt werden [158].

bensdauern zwischen 1,5 us und 140 us. Tatséchlich konnten noch deutlich hGhere
Bunchingzeiten gemessen werden (siehe unten).

e der Parameter a ist gemédfl Abschnitt 3.3 ein Maf} fiir die Stidrke des Bunchings
der g®-Funktion. Ein Vergleich der drei entsprechenden Graphen in Abbildung
4.14 zeigt auch hier eine Variation iiber mehr als eine Gréflenordnung.
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Emitter 10 | Emitter 11 | Emitter 15 | Emitter 16
It [kets/s] 2300 1600 557 2100
Pyay [mW] 1,0 0,7 1,0 5,3
) [ns] 4,5 8 8 9
79 [ns] 1400 60000 60000 140000
ka1 [MHz] 214 1248 1249 110,9
o [MHz/mW]| 110 90 29 32
A [MHz/mW] 22 0,375 0,065 0,02
w [MHz/mW]| 6,6 1,13 0,2 0,08

Tabelle 4.1: Aus den leistungsabhéngig gemessenen g2-Funktionen extrahierte Zeitkonstanten
71, 2 und a fiir die Emitter 10,11,15 und 16 und Anpassungen (rote Linien) geméf des in
Kapitel 3.3 vorgestellten Modells. Aulerdem sind die jeweiligen Séttigungszéihlraten Iy, und
Séttigungsleistungen Pyt der Emitter angegeben.

Offensichtlich kann das Modell die den g(®)-Funktionen entnommenen Zeitkonstanten
reproduzieren. Die aus den Anpassungen extrahierten Konstanten fiir die gezeigten
Emitter sowie deren Séttigungszéhlraten Ig,¢ und Sattigungsleistungen Pyt sind in
Tabelle 4.1 zusammengefasst. In Abbildung 4.15¢) sind fiir insgesamt 14 untersuch-
te Emitter jeweils die Zeitkonstanten 79 und 79, die aus den jeweils aufgenommenen
g@-Funktionen fiir verschwindende Anregungsleistungen extrahiert wurde, gegen die
Zentralwellenldngen der Emitter aufgetragen. Wahrend sich die Lebensdauern der an-
geregten Zusténde in einem engen Intervall zwischen 1-10 ns bewegen, verteilen sich die
Lebensdauern der metastabilen Zusténde iiber mehrere GroBenordnungen von ca. 1 us
bis ca. 1ms. Der augenscheinliche Haufungspunkt zwischen A=620nm bis A=650 nm
ist eine Folge der Filterung in diesem Wellenlédngenbereich im Hinblick auf die spateren
Resonatorkopplungsexperimente. Tatséchlich finden sich im Bereich zwischen 600 nm
und 700 nm verteilt typische Emissionslinien. Bereits hier ist aber zu erkennen, dass die
Zentralwellenléinge keinen Einfluss auf die Lebensdauern der metastabilen Zusténde zu
haben scheint.

Offenbar besteht jedoch eine starke Abhéngigkeit zwischen der Anregungsleistung und
der Entvolkerung der metastabilen Zustédnde. Ein solches Verhalten zeigen beispielswei-
se auch SiV-Zentren in Nanodiamanten [20, 63,157, 158]. Abbildungen 4.15a,b) zeigen
Langzeitaufnahmen zweier g(®-Funktionen an zwei unterschiedlichen Emittern, in de-
nen Ereignisse bis zu Zeitverzogerungen von 30 ms miteinander korreliert wurden. Zur
besseren Veranschaulichung sind die Daten doppellogarithmisch aufgetragen. Im Un-
terschied zu obigen Féllen lassen sich hier mehrere metastabile Zusténde identifizieren.
Um die entsprechenden Zeitkonstanten zu extrahieren, passen wir die jeweiligen Daten
mit Linearkombinationen exponentieller Zerfille geméafl Gleichung 4.7 an.
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Abbildung 4.15: a) Lebensdauern der angeregten Zustéinde und der metastabilen Zusténde
extrahiert aus g(®-Funktionen fiir verschwindende Anregungsleistung fiir 14 Emitter. b,c¢ ) Lang-
zeit Aufnahme einer g(®-Funktion bis 7 ~ 30 ms. Die rote Kurve ist ein Fit gemiB eines biexpo-
nentiellen Zerfalls. Beim Zerfall vom angeregten in den Grundzustand sind demnach Ubergiinge
iiber mindestens 2 metastabile Zustdnde moglich. Die Grafik stellt dies schematisch dar.

tH1) = yo + Z A; - e~ (T+70)/7i (4.7)
=2

Ein exponentieller Zerfall mit nur einer einzigen Zeitkonstante kann die Daten nicht
korrekt wiedergeben. Aus diesem Grund verwenden wir fiir beide Messungen sowohl
einen biexponentiellen Zerfall, sowie einen triexponentiellen Zerfall. Die jeweiligen aus-
gegebenen Zeitkonstanten sind in Tabelle 4.2 zusammengefasst. Beachte, dass es sich
bei den Zeitkonstanten um Bunchingzeitkonstanten handelt, die Indizierung daher bei
i=2 beginnt, um Konsistenz mit der Notation in obigen Abschnitten zu gewéihrleisten.
AuBlerdem sind in Tabelle 4.2 die aus den Anpassungen erhaltenen Summen der Feh-
lerquadrate y? gelistet. Unabhiingig von der Wahl der Anzahl der Zeitkonstanten sind
diese fiir beide Emitter gleich. Dariiber hinaus gilt:

o Emitter 9:
In beiden Féllen erhélt man zwei Zeitkonstanten von etwa 60 us und 600 us. Eine
dritte Zeitkonstante liefert zusétzlich 0,8 us. Ob es sich dabei um einen echten Zwi-
schenzustand handelt, kann mit den vorliegenden Informationen nicht abschlie-
Bend geklédrt werden.

e Emitter 58:
In beiden Féllen erhélt man zwei Zeitkonstanten von etwa 2 us und 60 us. Die drit-
te Zeitkonstante wiirde einen Wert von 113£80 us liefern. Der sehr grofie Fehler
ist in diesem Fall ein Ausschlusskriterium fiir einen dritten Zustand.

Insgesamt lidsst diese Betrachtung auf insgesamt zwei metastabile Zwischenzusténde
mit Zeitkonstanten von jeweils einer Groflienordnung Unterschied schlieBen. Die Be-
obachtung mehrerer metastabiler Zustinde wird in der Literatur haufiger berichtet,
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jedoch ist man sich uneinig tiber die Anzahl der Zustéinde und die tatséichlichen Zeit-
konstanten [65, 66]. Die in dieser Arbeit getroffenen Beobachtungen zeigen, dass zur
Beschreibung der Mehrzahl aller Emitter bereits eine einzelne Bunchingzeitkonstante
zur Beschreibung der Dynamik gentigt (vgl. Abschnitt 4.2.5).

Emitter 9 Emitter 10
2 e-Fkt. | 3 e-Fkt. 2 e-Fkt. | 3 e-Fkt.
5 [ps] | 58+0,6 | 0,840,08 || 2,34+0,2 | 2,1+0,2
3 [us] | 575423 | 61+£0,5 | 67+1,2 | 54415
4 [us] - 634+ 30 - 113480
x> 0,018 0,018 0,04 0,04

Tabelle 4.2: Bunchingzeitkonstanten fiir zwei unterschiedliche Emitter. Die Werte sind ent-
nommen aus Anpassungen an g(?)-Funktionen fiir sehr grofie Zeitverzégerungen in Abbildung
4.15. Die Anpassung erfolgte geméfl Gleichung 4.7 fiir beide Emitter jeweils mit biexponentiellen
und triexponentiellen Zerfillen. Da die Fehlergrenzen fiir Zerfille mit drei Zeitkonstanten sehr

grofl werden folgern wir, dass der Zerfall iiber zwei metastabile Zustéinde stattfindet.

4.2.6 Blinken und Photostabilitit

Die Nutzung einzelner Photonen fiir technische Anwendungen bedingt insbesondere eine
iiber die Zeit stabile Z#hlrate. Perfekte Photostabilitéit erreicht ein Emitter, wenn er zu
jeder Zeit unter beliebigen Umgebungsbedingungen konstante Zahlrate zeigt. Wenn wir
beobachten, dass ein zuvor strahlender Emitter keine Emission unter kontinuierlicher
Anregung mehr zeigt, sagen wir, der Emitter ist spontan ausgeblichen. Fluktuationen
in der Emissionsrate werden Blinken genannt.

Beide Phidnomene konnten bislang an nahezu allen Emittersystemen beobachtet werden.
Dazu gehoren einzelne Farbstoffmolekiile [181,182], Farbzentren in Diamant [63, 158,
183,184] Halbleiter Quantenpunkte [185-187] und weiteren Defekten in Materialien mit
grofien Bandliicken [188-190]. Tran et al untersuchen in [64] und [66] die Photostabilitét
von Defekten in 2D und 3D hBN. Sie zeigen, dass Emitter in 2D Material bis zu 10
Minuten photostabil sein kénnen und geben an, dass diese in dieser Zeit konstante
Zahlrate zeigen. Jedoch zeigt der von ihnen untersuchte Emitter iiber den gesamten
Zeitraum eine Zihlrate von 2+1Mcts/s, was auf stark instabile Zahlrate hindeutet.
In 3D hBN finden sie starkes Blinken ihrer Emitter, die dariiberhinaus ein deutlich
unterschiedliches Spektrum zum 2D Fall zeigen. Jedoch sollen auch diese Emitter iiber
einen nicht ndher definierten langen Zeitraum hohe Photostabilitidt aufweisen. Martinez
et al messen von Emitter zu Emitter deutlich unterschiedliches zeitliches Verhalten
der Zahlrate in Bulk hBN [67]. Auf Zeitskalen von 40 Sekunden sehen sie bei einer
Anregungsleistung von P=10 uW Emitter
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Abbildung 4.16: a,b,c) Drei beispielhafte Situationen fiir die zeitliche Entwicklung der Emissi-
onsrate unterschiedlicher Emitter unter nicht resonanter Anregung. Zwischen der verwendeten
Anregungsleistung und dem entsprechenden Verlauf konnte kein allgemeiner Zusammenhang
festgestellt werden. Die meisten Emitter bleichen in einem Zeitraum zwischen mehreren Mi-
nuten und mehreren Stunden unabhéngig vom Blink-Verhalten zufillig und spontan aus. Dies
bestétigt die Beobachtungen in [67]. d) Zwei aufeinanderfolgende Spektren am gleichen Emitter.
Hat sich der Ladungszustand des Defekts stabilisiert, kann ein typischer hBN Emitter identi-
fiziert werden (schwarz). Die dominanten Linien sind bereits im vorherigen Spektrum sichtbar
(grau). e) Vier aufeinanderfolgende Spektren am gleichen Emitter. Uber die Zeit erscheinen
zuféllig verteilte Linien. Ein klarer Hinweis auf Multi-Level Blinken und vermutlich durch den

Anregungslaser hervorgerufene Ladungstrigerfluktuationen.

e mit schneller, permanenter Schwankung in der Zéhlrate (ca. 1548 kets, vergleich-
bar mit der Messung in [64])

e die sich hauptséchlich in einem Dunkelzustand befinden und jeweils nur kurz in
einen leuchtenden Zustand iibergehen

e die sich hauptsiéchlich in einem leuchtenden Zustand befinden und jeweils nur
kurz in Dunkelzusténde iibergehen

e die iiber die gesamte Messzeit stabile Zidhrate zeigen.

Diese deutlich unterschiedlichen Resultate lassen darauf schlieffen, dass die Blink-Zyklen
sehr stark mit der lokalen Umgebung des Defektes zusammenhéingen. Eine mogliche Ur-
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Abbildung 4.17: Zeitliche Entwicklung der Z&hlrate von Emitter 9 (vgl.Abb.4.15) bei nicht-
resonanter Anregung. Die Zihlraten sind integriert iiber 10ms (a) und 1ms (b). Fiir diesen
Emitter konnten zwei Bunchingzeitkonstanten von etwa 60 us und 600 s identifiziert werden
(vgl. Abb. 4.15b). Das beobachteet Blinken auf Millisekunden kann mit dem Ubergang in den
metastabilen Zustand mit 600 us Lebesdauer identifiziert werden. Die Dunkelzdhlrate der De-
tektoren liegt bei etwa 70 cts/s.

sache dieses Blinkens liegt in optisch induzierten Ladungszustandswechseln durch Ioni-
sation umliegender Defekte oder Ladungszustandswechsel der Defekte. Im Unterschied
zu [64, 66] beobachten Sie dariiberhinaus ein vollstdndiges Ausbleichen der meisten
Emitter nach wenigen Minuten nicht resonanter optischer Anregung. Diese Resultate
konnen im Rahmen dieser Arbeit bestétigt werden.

Abbildung 4.16 zeigt fiir drei Situationen die zeitliche Entwicklung der Z&dhlrate aus
verschiedenen Emittern bei unterschiedlichen Anregungsleistungen. In 4.16a)ist sehr
starkes Multi-Level-Blinken erkennbar, wéhrend der Emitter in 4.16b) haufiger in einen
Dunkelzustand f#llt. In obigem Abschnitt haben wir gesehen, dass die metastabilen
Zustidnde Lebensdauern bis zu 600 us besitzen. Auf diesen Zeitskalen kann demnach
Blinken beobachtet werden (vgl. Abbildung 4.17). Tatséchlich zeigen die meisten Emit-
ter, wie in 4.16¢) gezeigt iiber die Zeit eine konstante Zidhlrate. Jedoch schliefit dies
nicht aus, dass Blinken auf sehr kurzen Zeitskalen im Bereich weniger us stattfindet.
Es muss allerdings bestétigt werden, dass die meisten Emitter unabhéingig von ihrem
vorherigen Verhalten niemals vollstéindige Photostabilitdt aufweisen. Unter kontinuier-
licher nicht-resonanter Anregung konnte beobachtet werden, dass fast alle in dieser
Arbeit beobachteten Emitter in einem Zeitraum zwischen wenigen Minuten und meh-
reren Stunden spontan und zufillig ausbleichen und sich auch nach ldngerer Wartezeit
nicht wieder reaktivieren.

Interessanterweise kann das beschriebene Multi-Level-Blinken iiber mehrere Sekunden
an aufeinanderfolgend aufgenommenen Spektren sichtbar gemacht werden. In Abbil-
dung 4.16¢) sind vier im Abstand von jeweils 30 Sekunden aufgenommene Spektren am
gleichen Emitter gezeigt. Insbesondere im Wellenldngenbereich zwischen 650 nm und
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800 nm erscheinen und verschwinden Spektrallinien in zufilliger Art und Weise. Ein wei-
teres Beispiel ist in Abbildung 4.16d) zu sehen. Hier konnnte ein Emitter, der zunéchst
als Ensemble von Emittern mit Untergrund eingestuft wurde, zu einem spéteren Zeit-
punkt als typischer hBN Emitter identifiziert werden. Eine mogliche Erkldrung ist,
dass sich zu einem spéteren Zeitpunkt der Ladungszustand des Defektes stabilisiert hat
und nun stabile Emission zeigte. Dariiberhinaus konnte kein Zusammenhang zwischen
Blinken und Ausbleichen der Emitter in den untersuchten Multilagen Flocken und son-
stigen spektralen Eigenschaften wie Zentralposition der dominanten Spektrallinien oder
deren Linienbreiten festgestellt werden. Die meisten beobachteten Emitter zeigen stabile
Z#hlrate gemifl Abbildung 4.16¢), jedoch bleichen auch diese meist nach unbestimm-
ter Zeit und mit keiner erkennbaren Korrelation zur verwendeten Anregungsleistung
aus. Dies entspricht den Beobachtungen von Martinez et al in [67]. Informationen {iber
Schwankungen in der Zéhlrate auf Zeitskalen weniger ps zu gewinnen ist insofern her-
ausfordernd, als dass Z#hlraten der Emitter im Bereich weniger ps sich dem Bereich
der Dunkelzéhlraten der Photonendetektoren anndhern. Man erh&lt daher sehr star-
ke statistische Schwankungen, die nicht notwendigerweise auf tatsédchliche metastabile
Zustdnde mit Lebensdauern in diesen Bereichen hindeuten.

Dagegen konnte in Abbildung 4.15a) ein Emitter mit Lebensdauern metastabiler Zusténde
von etwa 60 us und 600 us identifiziert werden. Abbildung 4.17 zeigt fiir diesen Emit-
ter die gemessene Photonenzéhlrate fiir Integrationszeiten von 10ms (a) und 1ms (b).
Starkes Blinken auf ms Skala ist erkennbar. Dieses Blinken lésst sich durchaus auf den
Einfluss des langlebigen metastabilen Zustandes zuriickfithren. Die Dunkelzahlrate der
in dieser Messung verwendeten Detektoren betragen etwa 70 cts/s. Das System scheint
in etwa der Halfte aller Zyklen in den Dunkelzustand zu zerfallen.

4.2.7 Polarisation

Wir untersuchen die Polarisation der Defekte sowohl in Anregung als auch in Emission.
In der Literatur wurden bereits Aussagen iiber die Polarisation der Defekte getroffen.
So berichten Tran et al, dass es sich bei Anregungsdipol und Emissionsdipol jeweils um
linear polarisierte, parallele Dipole mit Sichtbarkeiten von 86% bzw 71% handelt [64].
Exharos et al berichten von Sichtbarkeiten des Anregungsdipols in einem weiten Bereich
zwischen 20% und 80%, wihrend die entsprechenden Emissionsdipole annihernd idea-
le Sichtbarkeit aufweisen. Optimale Sichtbarkeit deutet daraufhin, dass die Emission
iiber einen einzelnen Dipol in der Ebene des hBN stattfindet. Sie messen jedoch star-
ke Abweichungen in den Anregungs und Emissionswinkeln zwischen 30° bis annahernd
90° [72]. Ahnliches beobachten ebenso Choi et al in [69]. Nicht optimale Sichtbarkeit
des Anregungsdipols fiihren sie auf eine nicht optimale Ubertragung des hBN auf das
Substrat zuriick. Vermutlich bilden die Flocken einen Winkel zur Probe und damit
zum einfallenden Anregungsstrahl. Die Abweichung zwischen Anregungs- und Emis-
sionsdipol ist vermutlich Folge einer Umverteilung der elektronischen Zusténde nach
der Anregung [69,72]. Im Folgenden soll vor allem untersucht werden, ob die verschie-
denen Anteile der Emissionsspektren unterschiedlich polarisiert sind und auch, ob sie
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Abbildung 4.18: a,b) Auf die Stelle hochster Intensitéit normierte Spektren zweier Emitter in
hBN unter verschiedenen Anregungspolarisationswinkeln. Unabhéingig vom Winkel der Anre-
gung zeigen alle Spektren die gleiche Form. ¢) Anregungspolarisationsabhéingige Zihlrate aus
dem in b) gezeigten Emitter. In Ubereinstimmung mit der Literatur zeigen alle in dieser Arbeit
gemessenen Emitter ein dipolartiges Verhalten. Der Kontrast in der Zihlrate betrigt etwa 74%.
d,e) Normierte Spektren zweier weiterer Emitter in hBN unter unterschiedlichen Winkeln in der
Anregungspolarisation. Im Unterschied zu den in Abbildung 4.18 gezeigten Féllen werden hier
abhéingig vom Anregungswinkel weitere polarisierte Spektrallinien sichtbar. Im linken Spektrum
erscheint eine zusétzliche schmale Linie bei etwa 643 nm, wihrend im rechten Spektrum ein re-
lativ breiter Ubergang um 740 nm sichtbar wird. Diese stellen vermutlich schwiichere Emitter,

erzeugt durch weitere Defekte in der Nihe des jeweiligen dominanten Emitters dar.

sich durch die Polarisation des Anregungslasers selektiv adressieren lassen. Eine solche
Abhé#ngigkeit kann einen weiteren Hinweis liefern, dass der untersuchte Defekt in hBN
aus zwei unabhéngigen Emitter besteht, die unterschiedlich orientierte Dipole besitzen.
Dazu sei allerdings vorab gesagt, dass es im Rahmen der Arbeit trotz zahlreicher Ver-
suche nicht moglich war, fiir einen bestimmten Defekt eine vollstdndige Messreihe in
Emission und Anregung durchzufiihren.

Alle untersuchten Emitter, die den in den obigen Abschnitten gezeigten typischen Fin-
gerabdruck zeigten und im Rahmen dieser Messreihen untersucht wurden, sind stets
in Zeitrahmen von weniger als einer Stunde ausgeblichen (Siehe Abschnitt 4.2.6). Ab-
bildung 4.18a,b) zeigen beispielhaft anregungspolarisationsabhéngige Spektren zweier
Emitter. Die Spektren sind jeweils auf Linie 1 normiert. Die Anregungspolarisation wird
mittels eines polarisierenden Strahlteilers und einer \/2 Platte variiert. Alle Spektren
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Abbildung 4.19: a,c,e) Emissionspolarisationsabhiingige Spektren an drei verschiedenen Emit-
tern in Multilagen hBN. Ein Linearpolarisator wird vor der Detektionsfaser platziert und Spek-
tren bei unterschiedlichen Polarisatorwinkeln aufgenommen. Alle Spektren sind normiert auf die
Stelle hochster Intensitét. Es sind drei Félle erkennbar: Die Form der Spektrallinie &ndert sich
stark a), wenig c), nicht e). b) Limitierung des erwarteten g(®)(0) Wertes berechnet durch das
Verhiiltnis der Flichen in den Spektren von Spektrum 34 unter verschiedenen Polarisatorwinkeln
im schraffierten Bereich. d) Selbe Auswertung wie in b) fiir Spektrum 72.

sind jeweils auf die Stelle hochster Intensitédt normiert. Wéren die Anregungsdipole
unterschiedlich orientiert, sollte man abhingig vom Anregungswinkel unterschiedlich
starke Anregung beider Uberginge und damit unterschiedliche Flichenverhéltnisse un-
ter den Graphen beobachten kénnen. Dies konnte in den in dieser Arbeit untersuchten
Emittern jedoch nicht beobachtet werden. Man beachte, dass in Abbildung 4.18a,b) der
Ubersichtlichkeit halber lediglich jeweils Messungen bei 5 verschiedenen Anregungswin-
keln gezeigt sind. Tatséchlich wurde der Winkel jeweils in 10 Grad Schritten von 0° bis
180° variiert. Abbildung 4.18c) zeigt dennoch, dass sich die Photonenemissionsrate aus
dem in 4.18b) gezeigten Emitter abhéingig vom Winkel der Anregungspolarisation mit
einer Sichtbarkeit von 74% &ndert. Das Ergebnis in 4.18c¢) liegt in Ubereinstimmung mit
den bisher berichteten Ergebnissen in [64,69,72]. Im Unterschied zu oben diskutierten
Féllen, in denen abhéngig vom Winkel der Anregungspolarisation keine Verénderungen
im Spektrum der Defekte beobachtbar sind, zeigen die Abbildungen 4.18d,e) zwei Félle,
in denen mit unterschiedlichem Anregungswinkel weitere Spektrallinien sichtbar wer-
den. Zur Diskussion steht, ob es sich bei den zusétzlich erscheinenden Linien um weitere
elektronische Zustédnde desselben Defektes handelt oder ob sich zwei unabhéngige De-
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fekte im Laserfokus befinden, wovon einer spektral dominiert. Beachte, dass sich auch
fiir diese Emitter die Zahlrate mit variierender Anregungspolarisation &ndert, wie man
es fiir einen linearen Dipol erwarten wiirde, jedoch nicht mit optimaler Sichtbarkeit.

Auf die gleiche Weise untersuchen wir die Polarisation der Emission weiterer Defekte.
Abbildung 4.19a,c,e) zeigt dazu Messungen an drei verschiedenen Emittern. Zur Un-
tersuchung der Polarisation der Emission wird ein Linearpolarisator verwendet, der vor
die Detektionsfaser im Emissionsstrahlengang platziert wird. Fiir verschiedene Polari-
satorwinkel werden im Anschluss Spektren aufgenommen. Insbesondere fiir Spektrum
34 in Abbildung 4.19a) wird nach Normierung des Spektrums auf die Stelle grofiter In-
tensitédt deutlich, dass sich die Form der Linie drastisch dndert. Ein weiterer deutlicher
Hinweis darauf, dass zwei verschiedene elektronische Ubergiinge diesem Defekt zu Grun-
de liegen und eine Bestétigung der Ergebnisse in Abschnitt 4.2.3. Die Intensitét eines
Phononenseitenbandes wiirde zusammen mit der Intensitét der Null-Phononen Linie in
Emission abnehmen, die Form der Linie jedoch nicht #ndern. In Abbildung 4.19b) ist
fiir alle verwendeten Polarisatoreinstellungen iiber das Fliachenverhéltnis beider Kur-
ven der minimal zu erwartende g(®(0)-Wert berechnet. Deutlich ist die Abhingigkeit
des Flachenverhiltnisses vom Polarisatorwinkel zu erkennen. Die hieraus errechneten
g (0) Werte zwischen 0,3 und 0,5 stimmen mit typischen, in dieser Arbeit und auch in
der Literatur gemessenen Werten iiberein. Insbesondere zeigt dieses Beispiel, dass die
Klassifizierung der Emitter in zwei Kategorien, wie sie in Tran et al in [66] vornehmen,
nicht vollsténdig ist. Hier werden symmetrische und asymmetrische Linien gegeniiber
gestellt. Abbildung 4.19a) zeigt, dass diese Asymmetrie eine Folge der Polarisation der
Emissionsdipole sein kann. An diesem Emitter konnte keine weitere Untersuchung er-
folgen, da dieser bereits nach kurzer Zeit ausgeblichen ist. In gleicher Weise zeigt auch
Abbildung 4.19d) die Auswertung der polarisationsabhéingigen Spektren in Abbildung
4.19¢). Obwohl sich auch hier die spektrale Form leicht dndert, &ndert sich der zu
erwartende minimale Einbruch um 7=0 fast nicht. Dies liegt hauptséchlich an dem ver-
wendeten Filterfenster von 620-650 nm. Erst bei Wellenléingen groflier als 650 nm macht
sich die Anderung der spektralen Form in den Anpassungen der Spektren bemerkbar.
Daher bleibt auch mit variierendem Polarisatorwinkel der minimale Einbruch um 7=0
von 0,5 iiber alle Winkel konstant. In der Tat konnte dieser Wert auch bestétigt werden
(Messung nicht gezeigt). Dagegen zeigt Abbildung 4.19¢) den Fall eines Emitters, fiir
den sich die spektrale Form in Abhingigkeit vom Polarisatorwinkel nicht #&ndert. Hier
liegen beide Emissionsdipole vermutlich in gleicher Richtung. Zusammenfassend lésst
sich sagen, dass die Emission der fiir die Asymmetrie verantwortlichen, rotverschobe-
nen Spektrallinie eine Polarisationsabhingigkeit aufzeigt, wihrend die Anregungsdipole
scheinbar in gleicher Richtung liegen. Uber die genaue Beschaffenheit der Dipole kann
mit Hilfe der vorgestellten Messungen jedoch keine abschliefende Aussage getroffen wer-
den. Durch das Auftropfen der Multi-Lagen Flocken auf die Probenoberfliche sind diese
vollstdndig zufillig orientiert. Auflerdem ist bislang noch kein abschlielender Vorschlag
iiber die Art des Defektes bekannt und damit kann noch keine Vermutung iiber die Lage
des Dipols im Ausgangsmaterial getroffen werden. In der Tat konnte auch ein Defekt
in Frage kommen, der sich iiber mehrere Ebenen im 2D Material erstreckt. Aufgrund
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der schwachen Van der Waals Bindung zwischen den einzelnen Ebenen wiirde dies die
beobachtete hohe Instabilitdt und die Ausbleichrate erkldren. Abschliefend lésst sich
jedoch festhalten, dass die Polarisationsabhéngigkeit der Emissionsspektren die in die-
ser Arbeit aufgestellte Hypothese, dass zwei elektrische Dipole an der Emission beteiligt
sind, untermauert.

4.2.8 Tieftemperaturspektroskopie

Wir spektroskopieren Multilagen hBN bei fliissig-Helium Temperaturen in einem Fluss-
Kryostaten. Dazu untersuchen wir temperaturabhéngig sowohl die Linienposition als
auch die Linienbreite eines Emitters in einer Flocke hBN. Wir werden an dieser Stelle
lediglich die Beobachtungen zusammenfassen und im Rahmen der bisher erzielten Er-
gebnisse in der Literatur diskutieren. Auf eine detaillierte Diskussion der Ursachen der
Linienverbreiterungsmechanismen und der temperaturabhéngigen Linienpositionen sei
an dieser Stelle auf die Literatur verwiesen.

Abbildung 4.20a) zeigt ein typisches Spektrum eines Emitters in hBN bei Raumtempe-
ratur mit der iiblichen dominanten asymmetrischen Linie, die durch zwei Lorentzkurven
(rote Kurven) mit Zentralwellenlingen A;= 771,0 nm und A\y= 773,3 nm angepasst wird.
Zum Vergleich hierzu ist in Abbildung 4.20b) das Spektrum des gleichen Emitters wie
in a) zusétzlich bei T=5,1K gezeigt. In der Tat sind nun deutlich zwei gaufiférmige
Linien sichtbar. Diese liegen bei A¥=769,1 nm und A§=766,6 nm mit Linienbreiten von
AN¥=0,44nm bzw AA’S:O,4O nm. Man beachte, dass diese Linienbreiten insbesondere
nicht durch die Auflésung des Spektrometers limitiert sind. Die Gaufiform ist ein Hin-
weis auf inhomogene Verbreiterungsmechanismen wie spektrale Diffusion, wie sie fiir
diese Emitter bereits in der Literatur berichtet wurde [132]. Wie in Abbildung 4.20e)
gezeigt, limitiert diese inhomogene Verbreiterung die Linienbreite bereits unterhalb ei-
ner Temperatur von etwa T=100K. Im Kontext der bisherigen Ergebnisse der Arbeit
ist vor allem das Verhéltnis der Flichen und damit der Oszillatorstédrken der beiden Li-
nien interessant. Fiir die beiden gauférmigen Linien entspricht dieses hier p=0,25, das
auch ganz typischen Werten in den Raumtemperaturexperimenten in Abschnitt 4.2.3
entspricht.

In Abbildung 4.20c,d) sind die temperaturabhéngigen Zentralwellenlingen beider be-
obachtbaren Linien dargestellt. Die rote Kurve ist eine Anpassung geméif

MNT)=a- (T -51K)+ Ao (4.8)

Die Vorfaktoren in den Anpassungen fiir beide Linien ergeben sich aus der Anpas-
sung zu: a; = 8- 107%(4 - 1079) nm/K3 bzw. ag = 2,7 -1077(1 - 107%) nm/K3. g
bezeichnet mit 769,2 nm bzw 766,6 nm die Zentralwellenléingen der Linien bei der tief-
sten gemessenen Temperatur von T=5,1 K. Beachte insbesondere, dass der Exponent
in der Anpassungsfunktion als feste Grofie behandelt wird. Die geringen Fehler in den
Vorfaktoren der Anpassungsfunktionen lassen darauf schlieflen, dass die Daten sehr
gut durch dieses T3 angepasst werden. Eine solche Abhingigkeit ist typisch fiir elek-
tronische Uberginge in festkdrperbasierten Systemen und konnte in dieser Form auch
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Abbildung 4.20: a) Typischer Emitter in Multilagen hBN bei Raumtemperatur mit asym-
metrischer dominanter Linie angepasst durch zwei Lorentzkurven mit Zentralwellenldngen A=
771,0nm und A= 773,3nm. b) Vergleich des Raumtemperaturspektrums des Emitters aus a)
mit einem Spektrum bei T=5,1K des gleichen Emitters. In der Tat werden zwei getrennte
Linien sichtbar, die aufgrund inhomogener Linienverbreiterungsmechanismen (hier vermutlich
spektrale Diffusion) Gaulform aufweisen. ¢,d) Temperaturabhéngige Zentralpositionen der Li-
nien 1 und 2 aus b). Beide Linien folgen einem T? Gesetz, welches typisch fiir festkérperbasierte
Emitter ist. e) Temperaturabhéingige Linienform von Linie 1. Unterhalb T=100K dominieren
inhomogene Verbreiterungsmechanismen und man misst eine gauf3férmige Linie. Erst fiir Tem-

peraturen >100K dominiert die homogene Phononenverbreiterung und die Linie erhélt eine
Lorentzform.

bereits fiir Farbzentren in Diamant nachgewiesen werden. Dass beide Linien einer T3-
Abhéngigkeit gehorchen ldasst den Schluss zu, dass es sich bei diesen beiden Linien
tatséchlich um zwei unabhingige, elektronische Uberginge im gleichen Defekt handelt.
Dies stellt einen weiteren Hinweis im Bezug zur in den vorherigen Abschnitten aufge-
stellten These dar, bei den untersuchten Defekten handele es sich stets um Systeme, an
denen zwei unabhiingige elektronische Ubergiinge beteiligt sind. Es sei erwihnt, dass
im Temperaturbereich zwischen 200 K und 300 K keine weiteren Messpunkte aufgenom-
men werden konnte, da auch dieser Emitter wahrend der Messreihe ausgeblichen ist und
auch nach einigen Stunden nicht wieder aktiviert werden konnte.

Dartiiber hinaus ist zu betonen, dass die hier beschriebene Beobachtung den bislang in
der Literatur veroffentlichten Resultaten widerspricht. In zahlreichen Veroffentlichungen
wurde bereits Emission aus Punktdefekten in hBN bei kryogenen Temperaturen berich-
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tet, jedoch wurde bislang keine Aufspaltung in zwei deutlich getrennte Linien berich-
tet [64,66,70,132,191]. Jedoch berichten die Autoren in [66], dass in einigen Fillen auch
bei tiefen Temperaturen die Asymmetrie der Raumtemperaturlinien erhalten bleibt. Im
Kontext der obigen Beobachtungen kann das bedeuten, dass die beiden Linien nicht
stark genug gegeneinander verschieben, um sie klar voneinander trennen zu kénnen.

4.2.9 Aktivierung von Emittern in Multilagen hBN

Teile dieses Abschnittes sind in Zusammenarbeit mit Alexander Scherrmann
entstanden und wurden zum Teil bereits in [192] vorgestellt.

Verschiedene Techniken zur Aktivierung von Emittern in Monolagen, Multilagen und
Bulk-hBN sind in den letzten Monaten demonstriert worden. Diese umfassen:

a) Elektronenbestrahlung fiir eine Stunde in einem Rasterelektronenmikroskop (15kV,
1,5nA) in einer niedrig-Vakuum Wasserdampfatmosphére [65].

b) Ausheilen der Proben im Vakuum bei Temperaturen bis zu 1000°C. Fiir steigende
Temperaturen wurden steigende Aktivierungseffizienzen beobachtet. Ein Hinweis
darauf, dass Diffusion von Defekten und Gitter Relaxationen an der Defektbildung
beteiligt sind [65,193,194].

c¢) Bestrahlung mit He™-Tonen (Fliche 10x10 ym?, Dosis: 5- 10'° Tonen/cm) und an-
schlieflendes Ausheilen bei 1000° in Argon Atmosphére [176].

d) Aktivierung von Emittern durch Atzen der Proben mit Peroxymonosulfuric Siure
(HQOQZHQSO4) [71]

e) Atzen der Proben mit Peroxymonosulfuric Séure und anschlieBender Behandlung
in Phosphorséure und Schwefelsdure, sowie Bestrahlung mit Helium und Stickstoff
Ionen und Ausheilen bei 850° [71].

f) Atzen in Argon-Plasma und anschlieBendes Ausheilen der Probe [195].

g) Bestrahlung mit hochenergetischen Elektronen (=~ MeV), ohne die Notwendigkeit
des abschlieflenden Ausheilens bei hohen Temperaturen [196].

Insbesondere lautet der Konsens aller dieser Arbeiten, dass ein abschlielender Ausheil-
Prozess die Photostabilitédt der Emittter stark verbessert. Obwohl alle diese Techniken
gezeigt haben, dass eine Aktivierung von Emittern moglich ist, soll an dieser Stelle die
Effizienz einer tatsichlich gezielten Aktivierung in ausgewéhlten Multilagen Flocken
unabhéngig von den vorangehenden Studien quantifiziert werden.

Hierzu wird eine Probe gemifl der Beschreibung in Abschnitt 4.1.1 prépariert und
insgesamt 100 lokalisierte fluoreszierende Punkte in einem etwa 150x150 ym? grofien
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Abbildung 4.21: Uberblick iiber die Spektren aller relevanten Emitter bei der Quantifizierung
der Erzeugungseffizienz von einzelnen Quantenemittern in Multi-Lagen Flocken hBN nach ver-
schiedenen Prozesschritten. Schwarze Graphen zeigen deutliche Spektrallinien, rote Spektren
stehen fiir noch nicht beobachtete, bzw. ausgeblichene Emitter a) Unbehandeltes, kommerziell
erhéltliches Material (Abschnitt 4.1.1). b) Gleiche Flocken nach Ausheilen bei 900° im Vakuum
fiir 1 Stunde. ¢) Gleiche Flocken nach Bestrahlung mit Elektronen im Rasterelektronenmikro-
skop fiir 1 Stunde bei einer Beschleunigungsspannung von 15keV. d) Gleiche Flocken nach
erneutem Ausheilen bei 900° im Vakuum fiir 1 Stunde (Fiir detaillierte Beschreibung siehe
Text).

Bereich in dem in Abschnitt 3.1 vorgestellten konfokalen Mikroskop bei Raumtempe-
ratur adressiert. Der ausgewéhlte Bereich ist in Abbildung 4.3 gezeigt. Ohne weitere
Behandlung der Probe enthalten acht der adressierten Flocken bereits gewiinschte Emit-
ter mit den in Abschnitt 4.2.2 ausfiihrlich diskutierten spektralen Eigenschaften. Die
entsprechenden Spektren sind in Abbildung 4.21a) (Emitter MI52, MI65, MI75, MI76,
MI85, MI88, MI93, MI95, MI96) gezeigt. Beachte, dass ein Teil der hier prisentierten
Daten bereits in [192] vorgestellt wurde. Die Probe wird im Anschluss mehreren Pro-
zessschritten unterzogen, wobei nach jedem Schritt alle voruntersuchten Flocken erneut
adressiert werden. Beachte, dass in allen Messschritten stets die Anregungspolarisation
auf die dominante, schmale Linie im Spektrum optimiert wurde, sofern eine beobachtet
werden konnte.

Ausheilen bei 900° im Vakuum

Zunichst wird die Probe geméf des Vorgehens in [65] fiir 1 Stunde bei 900°C im
Vakuum ausgeheilt. Wie schon zuvor berichtet, sind die bereits bestehenden Defekte
(Emitter MI52, MI65, MI75, MI76, MI96) stabil gegeniiber diesen hohen Temperaturen
(vgl.Abb.4.21b). MI95 dagegen ist wihrend der Temperaturbehandlung jedoch ausge-
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Abbildung 4.22: a,d) Spektren zweier nach dem ersten Ausheilschritt entstandenen einzelner
Quantenemitter in hBN. b,e) Sittigungsmessungen an den beiden Emittern aus a) und d).
Zahlraten und Séttigungsleistungen liegen mit 553 kets/s (1100 kets/s) und 0,4mW (1,4 mW)
in dem fiir diese Art von Emittern typischen Bereichen. c,f): g(?) Korrelationsfunktionen fiir
die Emitter aus a) und d).

blichen. Tatsdchlich haben sich durch den Ausheilprozess vermutlich durch Diffusion
von Fehlstellen zwei weitere Defekte gebildet (MI17,MI29). Nach Zobelli et al, handelt
es sich bei der Fehlstellenwanderung vermutlich um Bor-Fehlstellen, die ab 840 K durch
den Kristall wandern. Stickstoff-Fehlstellen bewegen sich erst ab Temperaturen kurz
unter dem Schmelzpunkt des hBNs durch den Kristall und Doppelfehlstellen aus Bor
und Stickstoff erst ab Temperaturen um 1400 K [197]. Dies kénnte ein Hinweis darauf
sein, dass Bor-Atome zur Bildung der entsprechenden Defekte beitragen. Abbildun-
gen 4.22a,d) zeigen jeweils einen Vergleich der Messungen an beiden Flocken vor und
nach dem Ausheilprozess. Wiahrend zuvor keine bzw. lediglich Untergrundfluoreszenz
sichtbar war, haben sich nach dem Ausheilen sehr deutlich die gewiinschten spektra-
len Fingerabdriicke der Quantenemitter in hBN herausgebildet. Tabelle 4.3 stellt die
Zentralpositionen \; und Linienbreiten A); der zur Anpassung verwendeten Lorentz-
kurven, sowie die energetischen Abstéinde AFE; der Linien zusammen. Neben den Werten
in Tabelle 4.3 entsprechen auch Séttigungszihlraten von 553 kets/s (1100 kets/s) und
Sattigungsleistungen von 0,4 mW (1,4 mW) beider Emitter typischen Werten, die auch
im unbehandelten Ausgangsmaterial gefunden werden kénnen.

In beiden Sattigungskurven ist deutlicher linearer Untergrund aus dem Wirtsmateri-
al erkennbar. Dies ist insofern bemerkenswert, als dass nach dem Ausheizschritt in
der Mehrzahl der Flocken ein deutlich hoherer, mit der Zeit ausbleichender Unter-
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A1 A2 | AN | ANy | AE, | AE, | AE3
nm] | [nm] | [nm] | [nm] | [meV] | [meV] | [meV]
MI17 | 634,2 | 636,8 | 2,7 | 17,0 8,0 159,5 | 174,1
MI29 | 704,1 | 708,7 | 1,6 | 21,0 | 11,4 | 1578 | 165,3

Tabelle 4.3: Zentralpositionen \;, Linienbreiten A)\; und Energetische Abstdnde AFE; zwischen
elektronischen Ubergéingen und Seitenbéinder der Emitter in Abbildung 4.22. Die Parameter
wurden entnommen aus den lorentzférmigen Anpassungen an die jeweiligen Spektren. Einheiten

sind nm und meV.

grund im Wirtsmaterial beobachtet werden konnte. Im unbehandelten Material konnte
in Sattigungsmessungen deutlich weniger Untergrundzihlrate beobachtet werden. Wie
auch im unbehandelten Material erscheinen die Spektrallinien an zufélligen Positionen
im Spektrum bei 634,2nm (704,1 nm), jedoch entsprechen Linienform, Linienbreiten
und insbesondere der Abstand zwischen Linie 1 und dem ersten Phononenseitenband
mit 159,5meV bzw. 157,8 meV innerhalb der Fehlergrenzen charakteristischen Werten
(vgl. Abschnitt 4.2.2). Das zufillige Erscheinen neuer Spektrallinien ergénzt Beobach-
tungen in der Literatur, in denen sich nach dem Ausheizen Emitter bei etwa 576 nm
und 689nm bilden [65]. Geht man davon aus, dass Verspannungen im Material die
Ursache der unterschiedlichen Zentralwellenléngen sind, wandern Fehlstellen bei hohen
Temperaturen offenbar verspannungsunabhingig durchs Material.

Abbildung 4.23 trifft Aussagen iiber die Photostabilitit beider Emitter. Emitter MI17
zeigt auf Zeitskalen mehrerer Sekunden fiir geringe Anregungsleistungen von P=0,2 mW
und P=0,5 mW vollstindig stabile Zdahlrate (Abb.4.23a), wohingegen fiir Anregungslei-
stungen ab P=1mW fiir jeweils kurze Zeit ein weiterer beteiligter Zustand in der Dyna-
mik sichtbar wird (Abb.4.23b). Der Kontrast in den Zéhlraten beider Zustédnde betragt
jedoch nur etwa 5%. Ahnliche Aussagen lassen sich iiber Emitter MI29 treffen. Fiir
geringe Anregungsleistungen P=0,2mW (Abb.4.23c) beobachtet man stabile Photone-
nemission. Lediglich in einem kurzen Zeitintervall wird ein weiterer beteiligter Zustand
sichtbar. Die langsam abfallende Zahlrate {iber einen Zeitraum von mehreren Minuten
ldsst sich einer Drift des beobachteten Emitters aus dem Anregungsfokus zuschreiben.
Fiir hohere Anregungsleistungen (Abb.4.23d) kénnen die gleichen Aussagen getroffen
werden wie zuvor.

Neben den nun im Detail erliuterten, durch den Ausheiz-Prozess entstandenen Emittern
sind weitere Auffilligkeiten im Vergleich zur Ausgangsituation beobachtbar. Wihrend
sich durch den Ausheilprozess der Untergrundanteil des Wirtsmaterials im Spektrum
von Emitter MI65 verringert, emittiert Emitter MI85 nun in eine Null-Phononen-Linie
bei etwa 730 nm. Man beachte, dass zu Emitter MI87 nach diesem ersten Ausheizschritt
keine Daten vorliegen. Der verringerte Untergrund in Emitter MI65 l&dsst sich erkldren
durch Diffusion von Defekten entweder weg von dem eigentlich interessanten Defekt
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Abbildung 4.23: Emissionsraten der durch das Ausheilen der Probe entstandenen Emitter
MI17 (a,b) und MI29 (¢,d). Emitter MI17 ist fiir Anregungsleistungen kleiner 1ImW auf Zeits-
kalen von Minuten stabil. Bei Anregungsleistungen ab 1 mW wird ein zusétzlicher Zustand sicht-
bar. Der Kontrast in den Zihlraten zwischen den beiden Zustéinden betréigt etwa 5 %. Emitter
MI29 ist auf Minutenskala stabil. Der kontinuierliche Riickgang der Z#hlrate in c) ist auf eine
leichte Drift des Emitters aus dem Anregungsfokus zuriickzufiihren. Auch bei hoheren Leistun-
gen bleibt die Zahlrate konstant. Lediglich kurz wird jeweils ein weiterer Zustand sichtbar. Siehe

VergréBerung in ¢) und Teil d). Der Zihlratenkontrast betrigt jeweils etwa 10 %.

oder gar durch Diffusion aus dem Wirtsmaterial heraus, falls sich diese zusétzlichen
Defekte bereits in Oberflichennihe befunden haben. Im Fall von Emitter MI85 ist der
zu Beginn vorhandene Defekt vermutlich ausgeblichen und es hat sich ein weiterer De-
fekt in dem gleichen Flocken gebildet.

Ziel war es, durch den Ausheilschritt stabile Defekte in den untersuchten Flocken
zu erzeugen. Dies ist insbesondere in den oben beschriebenen beiden Fillen (Emit-
ter MI17+MI29) gelungen. Als letzte Beobachtung wihrend der Untersuchung aller
Emitter soll zum Ende erwdhnt werden, dass eine deutlich grofiere Anzahl an Flocken
nach dem Ausheilen eine iiber die Zeit ausbleichende Z#hlrate zeigt. Neben den hier
beschriebenen stabilen Defekten werden offensichtlich viele Defekte generiert, die unter
optischer Anregung auf Zeitskalen weniger Sekunden instabil werden, fiir das angestreb-
te Ziel stabiler Emission der gewiinschten spektralen Form daher nicht verwertbar sind.
In einem weiteren Schritt wird im Folgenden beschrieben, inwieweit die Bestrahlung der
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Flocken mit Elektronen in einem Rasterelektronenmikroskop die Bildung neuer stabiler,
Quantenemitter begiinstigt.

Elektronenbestrahlung
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Abbildung 4.24: Nach der Elektronenbestrahlung entstandener Emitter MI86. a) Spek-
trum mit schmaler Spektrallinie bei A\; = 610nm. b) Séttigungsmessung mit typischer hoher
Sattigungszihlrate Ig,=1,8 Mcts/s und Sittigungsleistung Pg,;=0,8 mW. ¢) Messung der g
Funktion mit typischen Zeitkonstanten und g2(0)=0,65. d) Zihlrate gegen Zeit fiir zwei verschie-
dene Anregungsleistungen. Der maximale Zahlratenkontrast zwischen den Zustdnden maximaler

und minimaler Emission betriigt etwa 20 %

Die Probe wird nun in dem Bereich, in dem sich die zu untersuchenden Emitter be-
finden, im Rasterelektronenmikroskop fiir 1 Stunde unter einer Beschleunigungsspan-
nung der Elektronen von 15keV (1,4nA) bestrahlt (vgl. [65]). Der Vergleich in Ab-
bildung 4.21 zeigt zunéchst, dass die schmalen Spektrallinien der Emitter MI93 und
MI96 nicht mehr aufzufinden sind, stattdessen lediglich breitbandiger Untergrund das
Spektrum dominiert. Ebenso sind bei den Emittern MI52 und MI85 die Untergrundan-
teile im Spektrum im Vergleich zu den schmalen Null-Phononen Linien angewachsen.
Es ist zu erwahnen, dass dies nicht durch eine verinderte Anregungspolarisation ver-
ursacht wird. Diese wurde in den hier verglichenen Fillen sets so gewihlt, dass die
dominanten Spektrallinien den optimalen Kontrast zum Untergrund zeigen. Der nach
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Abbildung 4.25: Langzeitkorrelationsmessungen an Emitter MI86. Fiir steigende Anregungs-
leistung beobachtet man analog zu Abschnitt 4.2.5 eine schnellere Entvolkerung des metasta-
bilen Zustandes. Auflerdem wird fiir steigende Anregungsleistung der Einfluss eines weiteren
metastabilen Zustandes deutlich.

dem Ausheizen ausgeblichene Emitter 95 konnte durch die Elektronenbestrahlung nicht
reaktiviert werden. Jedoch konnte durch die Bestrahlung in Flocke 86 ein zuvor nicht
beobachtbarer Emitter mit Zentralposition der Null-Phononen-Linie bei A\ = 610 nm
gefunden werden. In Abbildung 4.24 sind Spektrum (a), Séttigungsmessung (b) und
Messung der Korrelationsordnung zweiter Ordnung (c) an diesem Emitter gezeigt. Alle
diese Messungen reihen sich nahtlos in alle vorherigen Beobachtungen ein. Die Positi-
on der Null-Phononen-Linie ist nicht vorhersagbar und der Einbruch der g(®-Funktion
bei verschwindender Zeitverzogerung ist verglichen mit dem vorhandenen Untergrund,
der aus der Séttigungsmessung bestimmt werden kann, deutlich zu hoch. Ebenso lie-
gen die Werte fiir Sattigungszéhlrate und Sattigungsleistung mit Ig,4=1760 kcts/s und
Pg.t=0,8 mW bei typisch beobachtbaren Werten. Abbildung 4.24 zeigt beispielhaft den
zeitlichen Verlauf der Photonenemission. Auch fiir diesen Emitter ist eine sehr unre-
gelmiBige Fmissionsrate zu beobachten. Mehrere Emissionslevel sind beobachtbar, wo-
bei der maximale Z&hlratenkontrast zwischen den Zustédnden maximaler und minimaler
Emission etwa 20 % betrigt. Dies ist vermutlich jedoch keine Folge der Art der Emit-
teraktivierung, sondern wie allgemein beobachtet, ein zufalliger Effekt, vermutlich durch
Ladungszustandswechsel oder Aktivierung eines schwéicheren Emitters in der Nihe des
untersuchten Defektes. In Abschnitt 4.2.5 haben wir bereits gesehen, dass am Zerfall der
untersuchten Emitter mindestens ein weiterer metastabiler Zustand beteiligt ist. Abbil-
dung 4.25 zeigt drei Langzeitkorrelationsmessungen an Emitter MI86 bei Anregungs-
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leistungen P=0,05 mW, P=1mW und P=3 mW. Deutlich ist fiir steigende Anregungs-
leistung die Beteiligung einer zweiten Bunchingzeitkonstanten ersichtlich, die, analog
zu den in Abschnitt 4.2.5 beschriebenen Fillen etwa eine Gréflenordnung kleiner als
die erste ist. Es ist davon auszugehen, dass dieser metastabile Zustand auch bereits bei
geringen Anregungsleistungen bevolkert wird, sein Einfluss in der g(?)-Messung jedoch
aufgrund der deutlich hoheren Zeitkonstanten des urspriinglichen Zwischenzustandes
vernachléssigbar klein ist. Zusammenfassend lésst sich sagen, dass durch die Elektronen-
bestrahlung ein neuer typischer Emitter erzeugt werden konnte (MI86), jedoch hat die
Bestrahlung auch zum Ausbleichen zweier zuvor vorhandener Emitter gefithrt (MI93,
MI96) sowie in einigen Flocken den Untergrund im Vergleich zur Emission aus den
gewiinschten Defekten erhoht. Erwahnenswert ist, dass die beiden Emitter MI17 und
MI29, die sich nach dem ersten Ausheilschritt gebildet haben, von der Elektronenbe-
strahlung vollsténdig unberiihrt blieben. Weder hat sich ihre Spektrallinie verschoben,
noch ist zusétzlicher Untergrund im Spektrum sichtbar geworden.

Zweiter Ausheilschritt bei 900° im Vakuum
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Abbildung 4.26: a) Spektrum eines nach dem zweiten Ausheizschritt neu beobachtbaren
Emitters mit Zentralwellenlinge bei A=667,7nm und Linienbreite AA=2,5nm. b) Zeitlicher
Verlauf der Emissionsrate fiir Emitter MI87. Kontinuierliches Blinken mit Z&hlratenkontrast
bis zu 15% ist sichtbar.

Zuletzt wird die Probe analog zum ersten Schritt erneut bei 900°C im Vakuum ausge-
heilt. Zufillige, durch die Elektronenbestrahlung entstandene Defekte in den Flocken
koénnen hierdurch erneut durch das Material diffundieren und neue Quantenemitter
bilden. Laut vorherigen Untersuchungen soll dies insbesondere die Photostabilitit der
Emitter erhohen [65]. Die hier vorgestellte quantitative Untersuchung kann diese Be-
hauptung jedoch nur bedingt bestiatigen. Wahrend die Emitter MI117, MI129, MI65 und
MI86 durch das weitere Ausheizen nicht beeinflusst werden, bleichen die Emitter MI52,
MI75 und MI88 aus. Auf der anderen Seite konnte aber auch nach diesem Prozess-
schritt in einem der Flocken (MI87) eine neue schmale Linie gefunden werden, die in
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allen vorherigen Messungen nicht zu beobachten war. Das entsprechende Spektrum
ist in Abbildung 4.26a) gezeigt. Die wiederum asymmetrische Null-Phononen-Linie bei
A=667,7 nm zeigt eine Breite von AA=2,5nm. Der energetische Abstand zwischen ZPL
und dem ersten Phononen-Seitenband betrigt 159,3 meV. Damit reiht sich auch die-
ser Emitter in die {iblich zu beobachteten Spektren ein. Abbildung 4.26b) zeigt die
Zahlrate aufgenommen gegen die Zeit und offenbart auch fiir diesen Emitter kontinu-
ierliches Blinken auf Sekunden bis Minutenskala mit Z#ihlratenkontrast bis zu 10 %.
Wihrend einer Sattigungsmessung ist dieser Emitter ausgeblichen. In Kombination zu
dem beobachteten Blinken der nach dem ersten Ausheilschritt entstandenen Emittern
kann auch diese Messung die in der Literatur getroffene Annahme, Ausheilen bei Tem-
peraturen um 900-1000°C steigere die Stabilitdt der Emission, nicht bestétigen. Jedoch
muss erwihnt werden, dass zu einer statistisch relevanten Aussage mit Sicherheit noch
deutlich mehr Emitter untersucht werden sollten. In Tabelle 4.4 sind alle relevanten
Emitter dieser Versuchsreihe noch einmal aufgelistet. Haken bedeuten, dass in den je-
weiligen Spektren klar ersichtliche, schmale Linien sichtbar waren. Kreuze bedeuten,
dass Emitter entweder noch nicht, oder nicht mehr beobachtbar waren. In den vorhe-
rigen Abschnitten wurde die Aktivierungseffizienz nach jedem der drei Prozessschritte
diskutiert. Es wurde nachgewiesen, dass sowohl Ausheilen bei 900°C, als auch Elek-
tronenbestrahlung der Probe zur Aktivierung typischer Quantenemitter fithren kann.
Eine signifikante Verbesserung der Photostabilitét (Abb.4.23,Abb.4.24d) oder konkrete
Vorhersagen der Position der Null-Phononen-Linie (Abbildungen 4.22,4.24,4.26) durch
die entsprechenden Behandlungsschritte konnte jedoch nicht abschlieend nachgewiesen
werden. Eine deterministisch gezielte Aktivierung von Emittern konnte nicht beobachtet
werden.

Zusammenfassend komme ich zu dem Schluss, dass eine Behandlung des Ausgangsma-
terials durch die hier beschriebenen Prozessschritte zu einer Aktivierung von Emittern
fithren kann. Jedoch fiihrt die Aktivierung nicht zu auffilliger, signifikant verbesserter
Photostabilitdt oder Vorteilen in der spektralen Form.
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Emitter | Anfang | Ausheilen | e”-Bestrahlung | Ausheilen
MI17 X v v v
MI29 X v v v
MI52 v v v X
MI65 v v v v
MI75 v v v X
MI76 v v v v
MI85 v v v X
MI86 X X v v
MI87 X X X v
MI88 v v v X
MI93 v v X X
MI95 v X X X
MI96 v v X X

Tabelle 4.4: Zusammenstellung aller relevanten Emitter wihrend der Versuchsreihe, einzelne
Quantenemitter in Multi-Lagen Flocken hBN durch Ausheilen sowie durch Elektronenbestrah-
lung zu erzeugen. Haken bedeuten, dass im Spektrum des entsprechenden Flocken eine klar
ersichtliche Spektrallinie, die einem einzelnen Defekt zugewiesen werden kann, beobachtet wird.
Kreuze bedeuten, dass eine deutliche Spektrallinie noch nicht oder nicht mehr beobachtet werden
kann. Einige der in der Tabelle zusammengefassten Emitter wurden bereits in einer vorherigen
Arbeit présentiert [192]

4.3 Spektroskopie an Defekten in Monolagen hBN

Geméif der Beschreibung in Abschnitt 4.1.2 befinden sich die Monolagen hBN bereits auf
dielektrischen Spiegeln zur spéteren Kopplung an Resonatoren. Abbildung 4.27a) zeigt
einen Fluoreszenzscan um eine solche Monolagen Flocke mit einer lateralen Ausdehnung
von etwa 50 um. Der Kreis markiert die Position eines Quantenemitters, dessen Spek-
trum in Abbildung 4.27d) gezeigt ist. Auffallend ist, dass das Spektrum mit AA=11,9 nm
deutlich breiter ist, als die Spektren der oben vorgestellten Emitter. Darauf werden wir
weiter unten noch einmal eingehen. Fine Sittigungsmessung liefert eine untergrund-
korrigierte Sattigungszéhlrate von etwa Pgt=1,5Mcts/s bei einer Sittigungsleistung
von etwa Ig=0,9mW. In Abbildung 4.27¢) ist aulerdem eine g@-Messung an die-
sem Emitter gezeigt. Die rote Linie ist eine Anpassung geméfl des in Abschnitts 3.3
vorgestellten Modells. Die extrahierten Parameter sind in der Abbildung gelistet. Man
beachte, dass die hier gemessene g(?)-Funktion aufgrund der sehr niedrigen 71-Zeit von
360 ps im Prinzip vollsténdig durch den Jitter der APDs limitiert ist.
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Abbildung 4.27: a) Monolagen Flocke hexagonalen BorNitrids auf einem dielektrischen Spie-
gel zur Kopplung an fasergekoppelte Mikroresonatoren. Der Kreis markiert die Position eines
Emitters auf der Flocke. b) Sdttigungsmessung an dem markierten Emitter. Schwarz: Mit Un-
tergrund, Rot: Untergrundkorrigiert. Sdttigungszihlrate: Is,;=1,5 Mcts/s, Séttigungsleistung:
Psat=0,88mW ¢) Detailscan um die Position des Emitters. d) Spektrum des Emitters. e)
g(®>-Messung an dem Emitter. Der Einbruch um g®(0) ist limitiert durch den Jitter der
Zihlelektronik. f) Detailscan um den Bereich des Emitters, nachdem er ausgeblichen ist. Der

Emitter konnte nicht wieder reaktiviert werden.

Wie auch in den Messungen an den Emittern in den Multilagen Flocken zu beobachten
war, bleichen auch Emitter in Monolagen nach nicht vorhersagbaren Zeiten zwischem
Sekunden und weniger Stunden nichtresonanter Anregung aus. Dies veranschaulichen
Abbildungen 4.27c,f). Beide zeigen einen Detailscan um den Bereich des Emitters, wobei
der Kreis wiederum die Position des Emitters markiert. Wahrend dieser in c) deutlich
Fluoreszenz zeigt, kann er in f) nicht wiedergefunden werden. In dieser Arbeit konnten
lediglich zwei weitere typische h BN Quantenemitter in diesen Monolagen gefunden wer-
den. Die spektralen Parameter aller drei Emitter sind in Tabelle 4.5 zusammengefasst.
Abbildung 4.28b) und e) zeigen die gemessenen Spektren mit den typischen spektralen
Fingerabdriicken. Séttigungsmessungen konnten an den Emittern nicht durchgefiihrt
werden, da die Emitter kurz nach den g(®-Messungen (vgl.Abb.4.28c,f) ebenfalls aus-
geblichen sind.

Auffallend ist, dass die Linienbreiten A); deutlich breiter sind als die entsprechen-
den Linien in den Multilagen Flocken. Die Ursache hierfiir liegt vermutlich in der
N#he zur Oberfliche der Defekte in den Monolagen im Vergleich zu den Multilagen
Flocken, in denen die Defekte stirker von der Umgebung abgeschirmt ist. Auch andere
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Abbildung 4.28: a,d) Fluoreszenzscans um zwei weitere Monolagen Flocken, an deren Kanten
typische hBN Quantenemitter gefunden werden konnten. b,e) Spektren der jeweiligen Emit-
ter. Die entsprechenden Parameter sind in Tabelle 4.5 zusammengefasst. Markiert sind die
Wellenléingenbereiche, in denen Photonen fiir die g(?)-Messung gesammelt wurden. c,f ) g
Messungen an beiden Emittern. Die roten Kurven sind Anpassungen. Das auch fiir die Multi-
Lagen Emitter verwendete Modell kann auf die Daten in ¢) angewandt werden. In f) muss p
als freier Parameter angepasst werden. Aus dem Spektrum wiirde man p=0,2 erhalten. Der Fit
liefert dagegen p=0,1.

Festkorperemitter wie NV-Zentren oder SiV-Zentren in Diamant in Oberflichennihe
zeigen Effekte wie spektrale Diffusion, Photoinstabilitit und Ladungszustandswech-
sel [198-200]. Analog zu diesen Systemen liefert dies auch eine Erklérung fiir die Beob-
achtung, dass die Emitter in den Monolagen deutlich schneller ausbleichen. In Abbil-
dung 4.29 sind fiir Emitter F6 die Emissionsraten fiir verschiedene Anregungsleistungen
gegen die Zeit aufgetragen. Wie es auch in den Multilagen Flocken beobachtet werden
kann, zeigt dieser Emitter auf Zeitskalen von mehreren 10 Sekunden stabile Zahlrate.
Zu nicht vorher bestimmbaren Zeitpunkten werden zufillige Ubergéinge in hellere und
dunklere Zusténde sichtbar. Diese Zeitpunkte sind in Abbildung 4.29 durch rote Vier-
ecke hervorgehoben. Diese Ubergiinge sind insbesondere unabhéngig von der Anregungs-
leistung. Dieses Verhalten kann auch fiir die Emitter F2 und MIT3 beobachtet werden.
Damit sind diese Resultate vergleichbar mit den Beobachtungen in Abschnitt 4.2.6 und
die dort diskutierten Griinde lassen sich analog auch in diesem Fall anfiihren.

Im Einklang mit Berichten in der Literatur erscheinen diese Emitter bevorzugt ent-
lang des Randes der Flocken (vgl.Abb.4.28a,d) [69,195]. Dies ist insofern zu erwarten,
als dass die Emitter aus Defekten im Wirtsmaterial entstehen. Entlang des Randes
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A1 A2 Az | AN | AXg | Az | AE) | AE,
nm] | [nm] | [nm] | [nm] | [nm] | [nm] | [meV] | [meV]
F2 | 6359 | 656,8 | 695,7 | 11,9 | 21,6 | 18,9 | 62,1 | 167,7
F6 |639,8 | 651,6 | 700,0 | 4,6 | 24,2 | 20,0 | 35,1 | 166,8
MIT3 | 601,6 | 609,8 | 662,9 | 9.0 | 16,4 | 32,7 | 27.7 | 190,7

Tabelle 4.5: Zentralpositionen \;, Linienbreiten A)\; und Energetische Abstdnde AF; zwischen
elektronischen Ubergéingen und Seitenbéinder der Emitter in den Abbildungen 4.27 und 4.28.
Die Parameter wurden entnommen aus den lorentzférmigen Anpassungen an die jeweiligen

Spektren. Einheiten sind nm und meV.

sind bereits natiirlicherweise Defekte vorhanden, da die einzelnen Monolagen Flocken
aus einer groBflichigen Monolagen Schicht hBN herausgebrochen sind [73, 74, 76, 78|.
Nachbehandlungen der Probe wie Ausheizen an Luft und im Vakuum fiir je 4 Stun-
den bei 350°C und Elektronenbestrahlung [69] im Rasterelektronenmikroskop konnten
die Emitter nicht wieder reaktivieren. Die Temperatur durfte aufgrund des dielektri-
schen Spiegels nicht hoher gew#hlt werden, da hohere Temperaturen die Spiegelschich-
ten angreifen und die Transmissionskurven verédndern konnen. Allgemein wurden bis-
lang mehrere Methoden berichtet, die zur Aktivierung von Emittern in grofiflichigen
hBN Flocken fithren. Grosso et al bestrahlen einen etwa 100 nm dicken hBN Flocken
auf einem Bereich von 10x10 zm? mit He' Ionen mit einer Dosis von 5x10° Ionen pro
cm? [176]. Nach anschlieBendem Ausheizen in Argon Atmosphire bei 1000°C sehen sie
im bestrahlten Bereich eine einheitlichere Schicht hBN mit geringerer Anzahl fluores-
zierender Defekte. Dariiberhinaus kénnen sie an einer zufélligen Position innerhalb des
bestrahlten Bereichs einen der in dieser Arbeit berichteten typischen hBN Quantenemit-
ter finden. In Abbildung 4.28a) ist ein hBN Partikel gezeigt, der auf die gleiche Art mit
He' Tonen bearbeitet wurde (gelbes Viereck). Der bestrahlte Bereich in der Mitte ist
deutlich zu erkennen. Allerdings kann aufgrund des Substrats der anschliefende Ausheil-
schritt bei 1000°C nicht durchgefiihrt werden. Spektral ist in dem bestrahlten Bereich
eine erhéhte Untergrundfluoreszenz zu finden, jedoch kein Anzeichen der gewiinschten
hBN-Defekt Emission. Eine alternative Methode zur Emitteraktivierung berichteten Xu
et al in [195]. Sie behandeln hBN-Kristalle in Ar-Plasma und heilen die Probe im An-
schluss ebenso in Ar-Atmosphére aus. Bereits nach der Plasma-Behandlung finden sie
deutlich mehr fluoreszierende Defekte, die jedoch instabile Zahlrate zeigen und ausblei-
chen. Erst nach dem Ausheilschritt bleiben die Emitter photostabil. Allerdings finden
auch sie Emitter bevorzugt an den Réndern der hBN Kristalle. Eine gezielte Aktivie-
rung an vorgegebenen Positionen ist auch hier nicht moéglich. Eine gezielte Aktivierung
von Quantenemittern in 2-dimensionalen Materialien kann durch lokale Verspannungen
erreicht werden. So wurde beispielsweise berichtet, dass Wolframdiselenid und Wolf-
ramdisulphid Monolagen, die auf einem rechteckigen Raster aus Nanostidbchen (Durch-
messer: 150nm, Hohe: 60-190nm) in einem Silizium Substrat abgelegt werden, genau
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Abbildung 4.29: Emissionsrate aus Emitter F6 fiir verschiedene Anregungsleistung aufge-

tragen gegen die Zeit (Auflosung: 100 ms). Hervorgehoben sind die Zeitpunkte, in denen der

Emitter in hellere bzw dunklere Zustinde wechselt. Diese Uberginge stehen in keinem Zusam-

menhang zur Anregungsleitung und geschehen zu zufilligen Zeitpunkten. Diese Beobachtung

steht représentativ fiir alle in dieser Arbeit untersuchten Emitter in Monolagen.

an diesen Stellen Emission zeigen, an denen die Stdbchen lokale Verspannungen in den
Monolagen erzeugen und somit Exzitonen einschliefen [201-203]. Dies konnte auch fiir
Emitter in Monolagen hBN beobachtet werden [204]. Die Autoren schliefien, dass die
Emitteraktivierung aus einem Einfangen von Ladungen in deformierten Potentialen nah
der Stelle ist, an dem das hBN den grofiten Kriimmungsradius erreicht.
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Im Rahmen der Arbeit werden mehrere Schritte zur gezielten Emitteraktivierung durch-
gefiihrt:

a)

Gezielte e -Bestrahlung im REM mit 3kV bis 30kV:

Abbildung 4.30 zeigt die Positionen, die jeweils fiir 60 Sekunden mit den jeweils
angegebenen Beschleunigungsspannungen bestrahlt wurden. Nach der Elektro-
nenbestrahlung zeigte der dielektrische Spiegel selbst stark erhthte Untergrund-
fluoreszenz, die durch Ausheizen bei 450°C fiir 4 Stunden an Luft wieder ausge-
blichen werden konnte. Allerdings konnten auf diese Weise keine neuen Emitter
aktiviert werden.

Strukturierung mit fokussiertem Strahl aus Gallium Ionen:

Emitter finden sich hauptséchlich entlang der Kanten der Flocken, wo bereits
natiirlicherweise Defekte im Gitter vorhanden sind. Mittels eines fokussierten
Strahls aus Gallium Ionen strukturieren wir die Oberfliche einer Monolage auf
dem dielektrischen Spiegel. Abbildung 4.31 zeigt jeweils Rasterelektronenmikro-
skopaufnahmen und Fluoreszenzscans an zwei behandelten Monolagen Flocken.
Wie bereits zuvor ist stark erh6hte Untergrundfluoreszenz aus dem Spiegel zu be-
obachten. Diese kann nach erneutem Ausheizen bei 450°C fiir 4 Stunden an Luft
wieder entfernt werden. Die in die Monolagen geschriebenen Strukturen kénnen
in den Fluoreszenzscans wiedergefunden werden. In Abbildung 4.31 sind lediglich
Ubersichtsscans iiber die gesamten Flocken gezeigt. Auch in Detailaufnahmen
konnten keine neu entstandenen Emitter entlang der durch die Prozessierung neu
entstandenen Kanten beobachtet werden (vgl. zB. Kreise in Abbildung 4.31c).
Beachte, dass in Abbildung 4.31 beispiellhaft lediglich zwei bearbeitete Flocken
gezeigt sind. Insgesamt wurden in dieser Versuchsreihe fiinf Flocken geméafl der
beschriebenen Methode bearbeitet. Neue Emitter konnten auch in diesen Flocken
nicht nachgeweisen werden.

Behandlung in Argonplasma:

Im letzten Schritt behandeln wir Monolagen hBN auf einem dielektrischen Spiegel
in Argon Plasma fiir 40 Minuten bei einer Leistung von 100 W. Xu et al messen
eine erhohte Emitterdichte in hBN nach Behandlung in Argon Plasma bei 200 W
fiir 2 Minuten [195]. Die dort berichteten Emitter erscheinen im Einklang mit
allen bisherigen Untersuchungen entlang der Kanten des hBN, sind jedoch insta-
bil und zeigen starkes Blinken. Anschlieendes Ausheizen in Argon Atmosphére
bei 850°C fiihrt bei ihnen zu einer erhthten Photostabilitéit und einer stabileren
Emissionsrate. Wir erreichen durch technische Limitierung lediglich eine Leistung
von 100 W, dtzen jedoch mit 40 Minuten deutlich ldnger. Wie auch zuvor kann
aufgrund des Substrats der anschlieBende Ausheilschritt bei solch hohen Tempe-
raturen nicht durchgefithrt werden. Jedoch kann auch keine instabile Emission
unmittelbar nach der Plasmabehandlung festgestellt werden, wie in [195] berich-
tet.
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Abbildung 4.30: Rasterlektronenmikroskopaufnahme des mit Elektronen bestrahlten hBN
Flocken. An den markierten Punkten wurde der Flocken fiir 60 Sekunden mit den jeweils ange-
geben Beschleunigungsspannungen bestrahlt mit dem Ziel, lokal emittierende Defekte zu erzeu-
gen. Nach der Elektronenbestrahlung zeigte der Spiegel stark erhthte Untergrundfluoreszenz,
die durch Ausheizen an Luft fiir 4 Stunden bei 350°C ausgeblichen werden konnte.

Die bereits berichteten erfolgreichen Versuche zur Emitteraktivierung kénnen in dieser
Arbeit nicht reproduziert werden. Insgesamt liasst sich festhalten, dass Emission aus
den Monolagen eine geringere Photostabilitdt aufweist als in den Multilagen Proben. Es
konnten allerdings nur drei Emitter gefunden werden, die die typischen Emissionslinien
zeigen. In Ubereinstimmung mit der Literatur finden auch wir Emitter bevorzugt an
den Kanten der Monolagen Flocken. Die Emissionslinien weisen im direkten Vergleich
mit AX = 11,9nm, AX = 4,6 nm und AX = 9,0nm deutlich breitere Linienbreiten auf
als solche in den Multilagen Flocken, deren Linienbreite gemittelt iiber 37 Emitter bei
AN = 2,79 nm liegt. Ein Grund hierfiir liegt mit Sicherheit in der Oberflichennéhe der
Defekte. Das Verhalten der Emissionsrate gegen die Zeit aus beiden Wirtsmaterialien
ist vergleichbar. Allerdings muss betont werden, dass eine detaillierte Untersuchung des
zeitlichen Verlauf der Zidhlrate aufgrund der geringen Emitterzahl und der geringen
Photostabilitdt nicht moglich war.
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Abbildung 4.31: Mit fokussiertem Strahl aus Gallium Ionen strukturierte Monolagen Flocken
hBN. b,d) Rasterelektronenmirkoskopaufnahmen des strukturierten hBN. Entlang der Kanten
der strukturierten Bereiche werden sich Defekte im Gitter bilden. a,c) Fluoreszenzscan iiber die
strukturierten Flocken. Der Spiegel zeigt stark erhohte Untergrundfluoreszenz. Die Strukturen
konnen sichtbar gemacht werden. Neu entstandene Emitter werden nicht beobachtet.
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4.4 Fasergekoppelte Mikroresonatoren

Der folgende Abschnitt behandelt die Resultate zur Kopplung von Emittern in Multi-
lagen und Monolagen hBN an fasergekoppelte Mikroresonatoren. Da die vollsténdige
quantitative Beschreibung des Einflusses eines Resonators auf die spektrale und rdumliche
Abstrahlung eines Quantenemitters Kenntnis iiber den Resonator selbst voraussetzt,
messen wir zunéchst dessen Finesse bei der Emissionswellenlénge der Emitter sowie die
Transmission durch den Resonator (Abschnitt 4.4.1). Abschnitt 4.4.2 présentiert die
Versuche zur Kopplung von Emittern in Multlagen Flocken an diese Mikroresonatoren.
Dabei stellt sich heraus, dass die angestrebten Resultate aufgrund fundamentaler Limi-
tierungen dieses Probensystems zunéchst nicht erreicht werden kénnen. Abschnitt 4.4.3
prasentiert mit der Verwendung von Monolagen hBN als Wirtsmaterial der Emitter
einen vielversprechenden alternativen Ansatz, um diese Limitierungen zu umgehen.

4.4.1 Leerer Resonator
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Abbildung 4.32: Messung der Resonatorfinesse bei 640nm. a) Oszilloskopaufnahme zweier
Resonanzlininen, wéihrend die Linge des Resonators iiber den Piezo verstimmt wird zur Be-
stimmung des freien Spektralbereichs FSR. Neben den beiden Fundamentalmoden sind aufer-
dem hohere Moden mit deutlich geringerer Intensitét sichtbar. b) Detailaufnahme der Resonanz

einer Fundamentalmode aus a) zur Bestimmung der Linienbreite des Resonators.

Wir vermessen zunéchst die Finesse F eines Resonators mit den produzierten Plan- und
Faserspiegeln fiir hBN Wellenléngen, wie sie in Abschnitt 3.2 vorgestellt wurden. Hierzu
wird das Licht eines Diodenlasers bei 640 nm durch den Planspiegel in den Resonator
eingekoppelt, wihrend die Resonatorldnge iiber eine Rampenspannung am Piezo an
der Auskoppelfaser kontinuierlich variiert wird. Ist die Verstimmung grof3 genug, wer-
den mehrere Resonanzen, und somit der freie Spektralbereich des Resonators sichtbar
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Oszilloskop

M4 Spiegel
Abbildung 4.33: Schematische Darstellung des Versuchsaufbaus zur gleichzeitigen Messung
der in den Resonator eingekoppelten und der durch die Auskoppelfaser transmittierten Leistung

durch den Resonator auf Resonanz bei 640 nm. Erlduterung siehe Text.

(Abb.4.32a). Die entsprechende Linienbreite des Resonators erhélt man im Anschluss
durch eine Detailaufnahme einer dieser Resonanzlinien (Abb.4.32b). Man beachte, dass
sowohl FSR als auch die Linienbreite in Gleichung 2.13 in Frequenzeinheiten gegeben
ist, wohingegen das Ostzilloskop Signal in Abbildung 4.32 ein Zeitsignal darstellt. Es
lasst sich jedoch zeigen, dass die Beschreibung in beiden Féllen dquivalent ist. Nimmt
man an, dass 6 Le,, die Lingenéinderung des Resonators beim Uberstreichen einer Re-
sonanz darstellt und die Langenénderung des Resonators zwischen zwei Resonanzen
genau \/2 betrigt, so folgt aus der Resonanzbedingung

c

- . 4.9
. " 2- Lcav ( )
unter der Annahme infinitesimal kleiner Langenédnderungen:
ov c
=n:— 4.10
0 Leay 202, ( )
und damit 5L 5L
C- cav c cav
ov=nmn- = i 4.11
YT T N Leay (4.11)
Fiir die Finesse gilt nach Gleichung 2.13:
FSR 5T /2
F = = == = 4.12
ov %‘SLJ O0Lcay ( )

Die Langendnderung geschieht {iber eine Rampenspannung an einem Piezoelement. Im
linearen Bereich der Rampe kénnen Hystereseeffekte der Piezos vernachléssigt werden.

Es kann daher angenommen werden, dass die Geschwindigkeit wéhrend der Lidngendnderung
konstant ist. Damit folgt aus obiger Beziehung.

tFsr
— 22 4.1
F=-5 (4.13)
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Abbildung 4.34: Messung der in den Resonator eingekoppelten Leistung und der gesamttrans-
mittierten Leistung bei 640 nm auf Resonanz. Die Spiegel entsprechen der Beschichtung aus
Abbildung 3.6 Die Strukturparameter des Mikrospiegels in der Faserfacette sind: Auf Resonanz
werden 2,32 % der auf den ersten Spiegel auftreffenden Leistung durch den gesamten Resonator
transmittiert. Aufgrund der nicht optimalen Modenanpassung werden lediglich 13,7 % des auf
den Einkoppelspiegel auftreffenden Laserlichtes auch tatséchlich in den Resonator eingekoppelt.
Das restliche Licht wird von der Riickseite des Planspiegels zuriickreflektiert. Dies entspricht
einem Modeniiberlapp zwischen Lasermode und TEMO00 Mode von 16,9 % und einem Uberlapp
zwischen TEMO0O Mode und Fasermode von 77 %.

In Abbildung 4.32 ist beispielhaft eine Messung des freien Spektralbereichs und der
Resonanzlinienbreite gezeigt. Die Resonanzlinie ist durch eine Lorentzkurve angepasst.
Typischerweise liegt die gemessene Finesse fiir leere Resonatoren aus den Spiegeln fiir
hBN Wellenlidngen bei etwa F=4200+300. Fiir die betrachtete Wellenlénge von 640 nm
liegt dies unterhalb der durch die Vermessung der Spiegelschichten in Abschnitt 3.2 er-
haltenen Werte (F=5100). Fiir die in dieser Arbeit angestrebten Experimente ist dieser
Unterschied, wie in Kapitel 2.4 beschrieben, jedoch vernachléssigbar. Aus der Finesse
lassen sich unter zusétzlicher Kenntnis der tatséchlichen Transmissionen T}, = 0,009 %
und T¢=0,11 % (vgl. Abschnitt 3.2) des Planspiegels und Faserspiegels nun auch die Ver-
luste pro Umlauf des Resonators bei den verwendeten 640 nm gemifl Beziehung 2.12
bestimmen. Mit Hilfe der Transmission des Planspiegels T}, und der Faser Ty lassen sich
aus der Finesse die Streuverluste pro Umlauf geméf Gleichung 2.12 bestimmen. Hierfiir
legen wir die in Abschnitt 3.2 gemessenen Werte von T}, = 0,009 % und T¢=0,11 % statt
der durch den Beschichtungsprozess angestrebten Werte zugrunde. Damit ergibt sich:

P P
L:%—Tf—T:%—0,11%—0,009%20,03% (4.14)

Mit diesen Werten lasst sich die zu erwartende Transmission des Diodenlasers durch
den Resonator im Maximum einer Resonanz bestimmen.
ATyT,

]_— 2
Tiheo — 7P g4 [ ) =1 4.1
leer (Tf+Tp+L)2 ftp (27_‘_) 7,8% ( 5)
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Die tatséchlich gemessene Transmission hiingt sowohl vom Uberlapp der TEM00 Mode
des Resonators mit der Mode des eingestrahlten Lasers (e;) als auch vom Uberlapp der
Resonatormode und der gefithrten Mode der Auskoppelfaser (e2) ab. Damit gilt:

Tgem = €1 €2 Ttheo (416)

leer leer

Insbesondere die Kenntnis von €9 ist erforderlich, um von der gemessenen Photonenzahl
aus Emittern im Resonator auf die tatséchliche Kopplungseffizienz zuriickrechnen zu
konnen. Abbildung 4.33 stellt den schematischen Aufbau zur gleichzeitigen Bestimmung
von €; und €2 dar. Vor der Kopplung in den Resonator passiert das polarisierte Laser-
licht einen polarisierenden Strahlteiler (PBS). Zwischen PBS und Resonator befindet
sich eine \/4-Platte, welche das vom Resonator reflektierte Laserlicht doppelt passiert
und dessen Polarisationsrichtung dadurch um insgesamt 90° dreht. Dadurch wird das
reflektierte Licht nun am PBS reflektiert und kann mittels einer Photodiode (PD) de-
tektiert werden. Erfiillt der Resonator die Resonanzbedingung wird ein Einbruch in
der reflektierten Leistung sichtbar, da ein Teil des auf den Planspiegel eintreffenden
Lichtes nun in den Resonator eingekoppelt wird. Zeitgleich wird auf der Auskoppelseite
des Resonators die transmittierte Leistung aufgenommen. Eine solche Messung ist in
Abbildung 4.34a) gezeigt. Die Reflektivititen von Planspiegel und Faserspiegel entspre-
chen denen aus Abbildung 3.6. Durch kontinuierliche Verstimmung des Resonators iiber
eine Rampenspannung am Piezo bewegt sich der Resonator an einem gewissen Punkt
stets {iber die Resonanz bei den eingestrahlten 640 nm. An dieser Position wird Licht in
den Resonator eingekoppelt (griin) und gleichzeitig durch den Resonator transmittiert
(gelb). Durch Normierung der gemessenen Transmissionen auf das Eingangssignal vor
dem ersten Resonatorspiegel erhilt man die tatsdchlichen prozentualen Anteile. Die
hier gezeigte Messung steht représentativ fiir mehrere Messungen auf verschiedenen
Positionen des Planspiegels. In den Resonator werden 1-P.q/Pin = 13,1 % eingekop-
pelt, wihrend Ty,.x=2,3% der auf den Planspiegel auftreffenden Leistung durch den
gesamten Resonator transmittiert werden. Damit ergibt sich nach Gleichung 2.16 fiir
den Modenanpassungsfaktor zwischen Laser und TEMO0O Mode

1_ Preﬂ

€ = Do 16,9% (4.17)

| (L=TptL 2
Tf+Tp+L

und damit fiir den Uberlapp zwischen TEM00 Mode und Fasermode

em
Thax
theo
€1 Tiegy

Mit den oben berechneten Verlusten pro Umlauf sollten aulerdem

Ty

1 —17338 4.19
Ty+T,+L 7 % (4.19)

€out =

der Gesamtleistung im Resonator in Richtung der Faser ausgekoppelt werden.
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4.4.2 Multilagen hBN im Resonator

Zur Kopplung der Emitter in Multilagen hBN an Mikroresonatoren bringen wir das
Ausgangsmaterial mit der gleichen Technik wie in den obigen Abschnitten auf den
Planspiegel auf. Um Agglomerate zu vermeiden wird die Losung zun#chst fiir 20 Minu-
ten im Ultraschallbad behandelt. Partikel zwischen den Resonatorspiegeln induzieren
Streuverluste. Analog zu Transmissionsverlusten reduzieren auch Streuverluste die Fi-
nesse es Resonators entsprechend Gleichung 2.12. Daher werden zur Quantifizierung
dieser Streuverluste die Finesse und die Transmission des 640 nm Diodenlasers durch
den Resonator auf und neben Multilagen Flocken hBN gemessen. Mit einer Schritt-
weite von 0,5 pm wird der Planspiegel lateral mit dem Faserspiegel abgerastert wobei
an jeder Position (0,5 um/100 ms) die Resonatorlénge iiber zwei Resonanzen verstimmt
und gleichzeitig die transmittierte Laserleistung iiber 100ms integriert wird. Abbildung
4.35a) zeigt das Ergebnis einer solchen Abrasterung. Deutlich zu erkennen ist der Ein-
bruch der Transmission (dunkle Bereiche), wenn sich ein Partikel zwischen den Reso-
natorspiegeln befindet. Ein direkter Vergleich der Transmission auf Resonanz an den
Positionen #1 und #2 ist in Abbildung 4.35b,c) gezeigt. Im Vergleich zum leeren Re-
sonator in b) reduziert sich die Transmission auf Grund starker Streuverluste um einen
Faktor von etwa 600. Die Finesse auf den Partikeln fillt von typischerweise Fleer,=4200
auf etwa F,pny=150. Dies entspricht sehr hohen Verlusten pro Umlauf von etwa:

p P
T Tf—T:%—O,ll%—O,OOQ%:ZL,l% (4.20)

Im Vergleich zum leeren Resonator sind diese Verluste um zwei Gréfenordnungen an-
gestiegen. Die theoretisch maximal erreichbare Transmission reduziert sich damit auf

LN = -
FhBN

ATT, FhBN 2
Ttheo _ /7P — AT} T, —= 0,022 4.21
T T Lan)? 2 ) TR (42

Fiir die gemessene gesamte transmittierte Leistung ergeben sich nur noch sehr geringe

Teer
TEem — e _ 38,1073 %. (4.22)

Damit gilt fiir das Produkt aus Uberlapp der Lasermode mit der Resonatormode und
Uberlapp der Resonatormode mit der gefithrten Mode der Faser

Tign = €1 - €2 - TipR = 0,172 - TER (4.23)

Uber die beiden einzelnen Werte kann an dieser Stelle keine Aussage getroffen werden,
da die Einkopplung des Lasers in den Resonator in dieser Situation nicht gemessen wur-
de. Der Grund fiir diese niedrigen Werte liegt hauptséchlich in der sehr unregelméflige
Form und der Grofle der Multilagen Flocken (vgl. Abb.4.1). Wir haben bereits disku-
tiert, dass die hier untersuchten Flocken eine deutlich grofiere Ausdehnungen besitzen,
als im Datenblatt nominell angegeben. Trotz Behandlung im Ultraschallbad konnten
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Abbildung 4.35: a) Transmission des 640 nm Diodenlasers durch den Resonator, wihrend der
Faserspiegel lateral iiber den Planspiegel iiber einen Bereich von 50 um? mit einer Schrittweite
von 0,5 um bewegt wird. An jeder Position wird der Resonator iiber zwei Resonanzen verstimmt
und gleichzeitig die Transmission des eingestrahlten Lasers aufgenommen. Deutlich zu erken-
nen ist der Einbruch der Transmission, wenn sich eine hBN Multilagen Flocke zwischen den
Resonatorspiegeln befindet (dunkler Fleck). b) Mit Photodiode gemessene Transmission durch
den leeren Resonator auf beliebiger Stelle auf dem Spiegel. ¢) Mit Photodiode gemessene Trans-
mission, wenn sich eine Multilagen Flocke im Resonator befindet. Die Transmission auf einem
Flocken bricht aufgrund starker Streuverluste um einen Faktor 600 im Vergleich zum leeren
Resonator ein. Die Verluste pro Umlauf erhshen sich von L=0,03 % auf Ly,gn=4,1 % um mehr

als zwei Groflenordnungen.

auch nicht alle etwaigen Agglomerate aufgelost werden. Aber selbst einzelne Flocken
haben oft einen gréfleren Durchmesser als 2 ym.

In Abschnitt 2.2.4 wurde der Strahldurchmesser der Resonatormode auf dem Plan-
spiegel in der vorliegenden Geometrie zu etwa 1 pm bestimmt. Damit liegt dieser noch
unterhalb der Ausdehnung der Flocken. Zusammen mit der sehr unregelméfligen Form
der Flocken induziert dies sehr starke Streuverluste und behindert den Aufbau einer
stabilen Resonatormode auf dem Planspiegel. Tatséchlich konnte in #hnlichen Resona-
torkopplungsexperimenten mit Nanodiamanten mit einer Gréfie von etwa 100 nm bereits
frither ein Abfall in der Finesse beobachtet, wenn sich der Nanodiamant zwischen den
Spiegeln befunden hat. In diesem Fall sank die Finesse jedoch deutlich weniger von
einem urspriinglichen Wert von 3600 auf 2600 ab [45]. Dariiber hinwurde in einem wei-
teren Kopplungsexperiment, in dem der Resonator aus 2 Mikrospiegeln in Faserfacetten
aufgebaut war und der Nanodiamant auf einem der Mikrospiegel abgelegt wurde, keine
verringerte Finesse beobachtet [46].

Es soll dennoch demonstriert werden, dass die durch die Multi-Lagen Flocken indu-
zierten Streuverluste tatséichliche Kopplungsversuche in diesem Material behindern.
Hierzu identifizieren wir zunéichst mit dem in Abschnitt 3.2 vorgestellten Aufbau geeig-
nete Kandidaten zur Resonatorkopplung. Abbildung 4.37a) zeigt einen auf der Probe
abgerasterten Bereich von 300x300 zm?. Die dielektrischen Spiegel zeigen unter kontinu-
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Abbildung 4.36: a,d) Spektren, b,e) Sittigungsmessungen und c,f) g?)_-Funktionen an zwei

voruntersuchten Emittern auf einem dielektrischen Spiegel zur Kopplung an Mikroresonatoren.

ierlicher Anregung bei 532 nm und Anregungsleistungen von 0,5 mW in unbehandeltem
Zustand eine Untergrundzéhlrate von etwa 50 kets/s, die jedoch auf Zeitskalen von eini-
gen Sekunden beinahe vollstéindig ausbleicht. Dies kann zur Orientierung auf der Probe
genutzt werden. Der in Abbildung 4.37a) markierte Bereich ist in b) vergrofert darge-
stellt. In diesem Bereich konnen drei geeignete Emitter zur Resonatorkopplung gefunden
werden. Fiir Emitter e2 und 2 sind Spektren, Sattigungsmessungen und jeweils eine
g@-Funktion in Abbildung 4.36 gezeigt. Analog zu obigen Kapiteln kann auch nur hier
das auf zwei Emitter erweiterte Modell die g(?-Messungen reproduzieren. Alle aus den
Anpassungen gewonnenen Parameter sind in den jeweiligen Abbildungen aufgelistet.

Wir ersetzen nun geméfl der Beschreibung in Abschnitt 3.2 das Objektiv, mit dem zuvor
die Fluoreszenz der Emitter gesammelt wurde, durch den strukturierten Faserspiegel
(R=15pum , D=10 gm ,z=0,8 um). Analog zu obigem Vorgehen kann iiber eine Messung
der Lasertransmission durch den Resonator bei gleichzeitiger lateraler Abrasterung des
Spiegels der relevante Bereich auch im Resonatoraufbau sichtbar gemacht werden. In
Abbildung 4.37¢) kénnen auf diese Weise die voruntersuchten Flocken identifiziert wer-
den. Wie bereits bei der Resonatorcharakterisierung eingangs beobachtet, erleidet die
Transmission an den Positionen der Multilagen Flocken dramatische Einbriiche um fast
drei Groflenordnungen. Durch Sammeln der Fluoreszenz in die Faser unter kontinuier-
licher Anregung mit 532 nm koénnen im letzten Schritt die ausgew#hlten Emitter iden-
tifiziert werden und zwischen die Resonatorspiegel gebracht werden (vgl.Abb.4.37d).
In Abbildung 4.38 sind die Fluoreszenzspektren zu sehen, die durch den Faserspiegel
gesammelt wurden. Wahrend im leeren Resonator Moden erkennbar waren, kénnen
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Abbildung 4.37: a) Abgerasteter Bereich mit hBN Multilagen Flocken auf dielektrischem
Planspiegel. b) Vergroflerung des in a) markierten Bereichs mit drei Emittern zur Kopplung
an Mikroresonatoren. ¢) Transmssions des 640 nm Diodenlasers durch den Resonator {iber den
in a) gezeigten Bereich. Wihrend der Spiegel in x-y-Richtung bewegt wird, variiert die Reso-
natorldnge nach jedem Schritt iiber zwei Resonanzen. Multilagen Partikel induzieren innerhalb
des Resonators Streuung und reduzieren die Transmission (Dunkle Bereiche). Die Flocken, die
die vorher vermessenen Emitter 40, e2 und {2 beinhalten, kénnen auch hier identifiziert wer-
den. d) Fluoreszenzscan durch den Resonator unter kontinuierlicher, nicht resonanter Anregung.
Geméfl Abschnitt 3.2 wird die Fluoreszenz direkt durch den Faserspiegel gesammelt. Die Emitter
konnen auch hier wieder gefunden werden.

diese im relevanten Wellenléngenbereich zwischen 620 nm und 670 nm nicht beobach-
tet werden. Aufgrund der hohen Streuverluste findet keine Auskopplung der Emission
der Emitter im Bereich der Null-Phononen Linie in die Auskoppelfaser statt. Trans-
mission durch die Faser erhélt man erst ab einer Wellenldnge von etwa 680nm. Ab
dort 6ffnet der Faserspiegel und die Transmission steigt an. Tatsédchlich bewegt sich die
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Abbildung 4.38: Spektren der in Abbildung 4.37 untersuchten Emittern, gesammelt durch
den Faserspiegel im Resonator. Aufgrund starker Streuverluste kann sich keine Stehwelle im
Wellenlédngenbereich zwischen 620 und 670nm aufbauen. Transmission erhédlt man ab einer
Wellenlénge von etwa 680 nm. Ab hier 6ffnet der Faserspiegel und die Transmission steigt deut-
lich an.

Fluoreszenz bei Filterung zwischen 620-640 nm in dieser Messung im Bereich der Dun-
kelzahlrate der Detektoren. Umgangen werden kann dieses Problem in diesem Material
nur, wenn FEmitter explizit in Flocken geringerer Ausdehnung gesucht werden. Dies ist
insofern herausfordernd, als dass ein simultaner Abgleich zwischen Rasterlektronenmi-
kroskop Aufnahmen und Fluoreszenzscans notig ist.

Abschlieflend l&sst sich feststellen, dass die in dieser Arbeit untersuchten Multilagen
Flocken aufgrund ihrer Oberflichenbeschaffenheit kein geeignetes Wirtsmaterial fiir eine
Kopplung von Einzelphotonenquellen an Faserresonatoren darstellen. Als alternativen
Ansatz gehen wir im néchsten Teil der Arbeit iiber zur Untersuchung von Monolagen
hBN, in denen bereits zuvor schon Emission der selben Art wie in den Multilagen beob-
achtet werden konnte. Wir werden sehen, dass die Verwendung von groffflichigen Mo-
nolagen Flocken signifikante Vorteile in den durchzufithrenden Kopplungsexperimenten
bieten.

4.4.3 Monolagen hBN im Resonator

Abbildung 4.39 zeigt einen Resonator-Transmissionscan iiber eine Monolagen Flocke,
wie er in obigem Abschnitt bereits erldutert wurde (vgl. Abbildung 4.35). Man beachte,
dass es in Abbildung 4.39 scheint, als wéren die Transmissionen an den Positionen 2
und 4 deutlich verschieden. Ein Vergleich mit Tabelle 4.6 zeigt jedoch, dass an beiden
Positionen innerhalb der Fehlergrenzen die gleiche Finesse gemessen wurde. An den in
Abb. 4.39 gekennzeichneten Positionen wurde die Finesse analog zu Abschnitt 4.4.1 mit
Hilfe von Photodioden bestimmt. Aus der reinen Abtastung des Spiegels und der Mes-
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Abbildung 4.39: Transmissionsmessung nach der selben Methode wie in Abbildung 4.35.
Im Unterschied zu den Multilagen enthalten die Monolagen Flocken aufgrund ihrer deutlich
groferen lateralen Ausdehnung Bereiche in ihrem Inneren, an denen keine bis sehr wenige Streu-
verluste auftreten. Lediglich entlang der Rédnder und in defektreichen Regionen in denen mehrere
Lagen iibereinander liegen, treten die gleichen starken Verluste auf wie im Fall der Multilagen.
Zur Verifizierung wurde an allen markierten Positionen die Finesse bestimmt. Die Werte sind

in Tabelle 4.6 zusammengefasst.

sung der transmittierten Photonen kann nicht direkt auf die Finesse geschlossen werden.
Auf der dargestellten Flocke konnte bereits ein Emitter identifiziert werden (vgl. Abschnitt
4.3). Als Referenz messen wir zunéchst die Finesse abseits des hBNs (Positionen 1 und
2). Wie zuvor liegt diese bei etwa F = 4200. Auf dem Flocken selbst ist zu erkennen,
dass in den inneren Bereichen (Position 3 und 4), in denen eine ebene Monolage vor-
liegt, fast keine Streuverluste auftreten. Dementsprechend wird hier keine verringerte
Finesse gemessen. Dagegen herrschen entlang des Randes (Position 5) und in defektrei-
chen Bereichen auf dem Flocken selbst, wo mehrere Lagen aufeinander stofien (Position
6), wiederum sehr hohe Streuverluste, was sich auch deutlich in der Finesse bemerkbar
macht. In diesen Bereichen fillt sie auf Werte bis F = 250. Alle gemessenen Werte an
den markierten Positionen sind in Tabelle 4.6 zusammengefasst.

Fine optimale Kopplung zwischen Einzelphotonenemittern in hBN und Mikroresonato-
ren erfordert demnach eine gezielte Aktivierung dieser Emitter an einer Position inner-
halb einer lateral weit ausgedehnten Monolage (>50 ym). Wir haben in Abschnitt 4.3
Experimente zur gezielten Aktivierung von Emittern diskutiert. Um Resonatorkopp-
lungsexperimente zu ermoglichen, muss die Emitteraktivierung jedoch nicht invasiv er-
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Position | Finesse F

1 Spiegel | 4200+ 540

2 Spiegel | 44004 370
3 hBN | 42004 200
4 hBN | 4200+ 300
5 hBN 350+ 35
6 hBN 250+ 50

Tabelle 4.6: Zusammenstellung der Messungen der Finesse an den Positionen aus Abbildung
4.39.

folgen. Eine Strukturierung durch den fokussierten Ionenstrahl erzeugt einerseits neue
Kanten, an denen sich Emitter ausbilden kénnen, andererseits findet man jedoch an
diesen Kanten unerwiinschte Streuung aus der Resonatormode, was effiziente Kopp-
lung behindert. Tatséchlich konnte in den Multilagen Flocken zuvor bereits ein Emitter
mit dieser Methode erzeugt werden. Erst kiirzlich wurde gezeigt, dass die Emitterdichte
durch Bestrahlung mit hochenergetischen Elektronen (MeV) in hochreinen Multilagen,
isotpoisch reinem hBN, kohlenstoffreichen Multi- und Monolagenmaterial dramatisch
erhoht werden konnte [196]. Um eine Beschiidigung der Spiegelschichten auszuschlie-
Ben und keine unerwiinschte Untergrundfluoreszenz zu generieren erfolgt im Idealfall
die Aktivierung der Emitter vor der Ubertragung des Wirtsmaterials auf den Resona-
torspiegel. Eine detailllierte Studie iiber die Photostabilitdt der Emitter wihrend des
Exfoliationsvorgangs ist mir jedoch nicht bekannt.
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Kapitel 5
Zusammenfassung und Ausblick

Diese Arbeit behandelte die nichtklassische Lichtemission aus Punktdefekten in kom-
merziell erhéltlichen Multilagen und Monolagen hexagonalen Bornitrids und deren
Inkorporation in fasergekoppelte Mikroresonatoren zur Realisierung einer effizienten,
schmalbandigen Einzelphotonenquelle zu weiterfiihrenden Anwendungen im Bereich der
Quanteninformation. Die durchgefiihrten Experimente gliedern sich hierbei wie folgt:

Spektroskopie an Multilagen Flocken hBN

Die hier berichteten Emitter in Multilagen hBN gehoren mit Emissionsraten von typi-
scherweise 1-5 Mcts/s und Lebensdauern der angeregten Zustéinde im Bereich zwischen
1-10 ns zu den hellsten, jemals berichteten Quellen nichtklassischen Lichts. Es wurde ge-
zeigt, dass diese spezielle Klasse von Quantenemittern eine charakteristische spektrale
Form aufweist, die sich bei Raumtemperatur aus insgesamt vier Spektrallinien zusam-
mensetzt. Die Literatur geht bislang davon aus, dass es sich bei diesen Spektrallinien
um eine Null-Phononen-Linie mit drei angrenzenden Phononenseitenbanden handelt,
ein einzelner lokalisierter Emitter demnach eine Einzelphotonenquelle darstellt [64—72].
Entgegen dieser Berichte liefert diese Arbeit starke und in sich konsistente Hinweise dar-
auf, dass es sich tatséichlich jedoch stets um zwei elektronische Uberginge mit je einem
angrenzenden Phononenseitenband handelt. Bestétigt wird diese These unter ande-
rem durch Messungen der Photonenstatistik in g(?)-Intensitiitskorrelationsmessungen.
Es wurde gezeigt, dass diese Messsungen auch unter Einbeziehung aller limitierender
Faktoren wie unkorreliertem Untergrund aus dem Wirtsmaterial und elektronischer
Limitierungen in den Detektionseinheiten nicht durch die Annahme einer reinen Ein-
zelphotonenquelle reproduziert werden kénnen. Eine erfolgreiche Beschreibung gelingt
unter der Annahme zweier elektronischer Uberginge, deren Oszillatorstirken den zu-
gehorigen Spektren der Emitter entnommen werden kénnen. Bestétigt wird diese An-
nahme weiterhin durch Messung der Lebensdauer angeregten Zusténde im Rahmen von
TCSPC-Messungen, in denen deutlich zwei unterschiedliche Zerfallskonstanten in der
gleichen Groflenordnung sichtbar werden. In Messungen der Polarisation der Emission
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aus den Defekten konnten wir sehen, dass sich die Intensitdten der mit den beiden elek-
tronischen Ubergéingen assoziierten Linien mit sich verindernder Polarisationsrichtung
unterschiedlich stark dndern. Ein weiterer Hinweis darauf, dass es sich bei beiden Linien
um unabhéngige elektrische Dipole handelt. Dariiber hinaus zeigte ein Vergleich eines
Raumtemperaturspektrums mit einem Spektrum bei kryogenen Temperaturen, dass bei
tiefen Temperaturen eine klar definierte, zweite Spektrallinie sichtbar wird. Beide Linien
schieben in Abhéngigkeit der Temperatur mit einem T2 Gesetz, welches typisch fiir elek-
tronische Ubergiinge in Festkorpersystemen ist [133,134]. Aulerdem unterliegen beide
Linien bei tiefen Temperaturen einer Gauflverbreiterung, was auf inhomogene Verbrei-
terungsmechanismen beider Ubergénge wie beispielsweise spektrale Diffusion schliefien
lasst [129-131]. Auch dies ist ein typisches Resultat in der Untersuchung elektronischer
Ubergiinge in festkorperbasierten Quantenemittern. Die beobachteten beiden Linien bei
tiefen Temperaturen bieten in kiinftigen Experimenten durch Kreuzkorrelationsmes-
sungen in der Photonenstatistik die Moglichkeit, die Annahme zweier unabhéngiger,
elektronischer Uberginge zu bestiitigen.

In Ubereinstimmung mit Berichten in der Literatur detektieren wir auch hier Spek-
trallinien {iber einen sehr weiten Wellenldngenbereich zwischen 600 nm und 750 nm.
Die beiden als Phononenseitenbénder identifizierten Linien erscheinen innerhalb der
Fehlergrenzen stets in einem Abstand von etwa 165 meV von beiden als elektronische
Ubergiinge angenommenen Spektrallinien. Dieser Wert entspricht einer bekannten Git-
termode des hBN, an dessen Stelle ebenso ein Maximum in der Phononenzustandsdichte
des hBN liegt [123]. Eine ausreichende Erkldrung fiir die grofie Streuung in den Zentral-
wellenldngen der Emission konnte bislang noch nicht gegeben werden. Zur Diskussion
steht, ob Verspannungen im Material bereits ausreichen, um diese groflie Streuung zu
verursachen oder ob es sich um mehrere unterschiedliche Defekte im hBN Gitter han-
delt, die vergleichbare Energieniveaustrukturen ausbilden.

Die Arbeit berichtete dariiber hinaus iiber eine quantitative Studie zur mehrstufigen Ak-
tivierung von Quantenemittern in Multilagen hBN durch Ausheizen der Probe bei 900°
im Vakuum, Elektronenbestrahlung in einem Rasterelektronenmikroskop und erneutes
Ausheizen bei 900°. Es wurde gezeigt, dass jeder dieser Prozessschritte tatséchlich zur
Aktivierung der typischen Emission fithren kann. Jedoch muss als abschlielendes Resul-
tat festgehalten werden, dass die in der Literatur berichtete verbesserte Photostabilitéat
der Emission nicht beobachtet wird. Tatséchlich sind laut den Ergebnissen dieser Arbeit
weiterfithrende Prozesschritte nicht unbedingt notwendig, da sich im Ausgangsmaterial
bereits ausreichend Emitter entsprechend guter spektraler Qualitat befinden.

Spektroskopie an Monolagen Flocken hBN

Als alternatives Probensystem wurde auflerdem Monolagen hBN auf diese charakte-
ristische Emission hin untersucht. Bei diesen Monolagen Flocken handelt es sich um
Bruchstiicke aus einer gréfleren, zusammenhéngenden Monolagenschicht, die fiir uns in
der Arbeitsgruppe von Dirk Englund (Massachusetts Institute of Technology) auf einen
dielektrischen Spiegel fiir spétere Inkorporation in fasergekoppelte Resonatoren trans-
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feriert wurden. Diese Bruchstiicke besitzen unregelméflige Form, weisen jedoch laterale
Ausdehnungen zwischen etwa 5-50 ym auf. Wahrend der Abrasterung im Konfokal-
mikroskop werden lokalisierte Emitter insbesondere entlang des Randes der Flocken
sichtbar. Obwohl lediglich in drei Féllen die auch in den Multilagen-Flocken berichtete
spezielle Klasse von Emittern beobachtet werden konnte deutet dies darauf hin, dass
tatsdchlich Defekte in der Gitterstruktur fiir lokalisierte Emission verantwortlich sind.
Obwohl in den erwahnten drei Fillen die typische Linienstruktur im Spektrum der
Emission erkennbar war, wurde jedoch deutlich, dass die beobachteten Spektrallinien
mit A\; = 11,9nm, AX\; = 4,6 nm und AX; = 9,0 nm deutlich breitere Linienbreiten als
solche in den Multilagen Flocken, deren Linienbreite gemittelt iiber 37 Emitter bei A\
= 2,79 nm liegt, zeigen. Ursache hierfiir ist vermutlich die Oberflichennéhe der Defekte
in den Monolagen Flocken. Versuche zur Erzeugung von Defekten in den Monolagen
durch gezielte Elektronenbestrahlung, Behandlung in Argon Plasma und Behandlung
mit einem fokussierten Ionenstrahl aus Gallium-Ionen blieben im Rahmen dieser Arbeit
erfolglos.

Fasergekoppelte Mikroresonatoren

Neben der Spektroskopie an beiden verschiedenen Probensystemen ist ein weiterer
Hauptbestandteil der Arbeit die Kopplung der Quantenemitter an fasergekoppelte Mi-
kroresonatoren. Die Motivation hierin lag in der weiteren Erh6hung der Emissionsraten
von Einzelphotonenemittern. Ein fiir entsprechende Kopplungsexperimente von NV-
Zentren entwickeltes Modell war bereits frither in der Lage, Ubergiinge in ein Purcell-
iiberhthtes Regime auch in Raumtemperaturexperimenten vorherzusagen, sollten Emit-
ter verwendet werden, deren Linienbreiten bereits in der Gréflenordnung der Resona-
torlinienbreite liegen [45,46,49]. Eine Voraussetzung, die durch die hier untersuchte
Emission aus hBN erfiillt wird. Die in der Arbeit konstruierten Resonatoren bestehen
aus einem Planspiegel, auf dem sich die Flocken des hexagonalen Bornitrids befinden
und einem Mikrospiegel, der mit Hilfe eines fokussierten lonenstrahls aus Gallium-
Tonen in die Endfacette einer optischen Glasfaser einbeschrieben wurde. Bei diesem
Mikrospiegel handelt es sich um einen konkav gekriimmten Spiegel mit einer Tiefe von
etwa z=800 nm, Kriimmungsradius R=15 gm und einem Durchmesser von etwa 10 pm.
Resonatoren mit mdoglichst kleinem Modenvolumen sind anzustreben, da die Kopp-
lung zwischen dem Emitter und dem Lichtfeld innerhalb des Resonators mit 1/v/Vinod
skaliert, wobei Vo4 das Modenvolumen der Resonatormode bezeichnet. Bei beiden
Spiegeln handelt es sich um Bragg-Spiegel. Die Bragg-Schichten wurden durch Ionen-
Strahl-Abscheidung auf die Spiegel aufgebracht um die angestrebten Reflektivitdten zu
erreichen. Diese wurden so gewéhlt, dass zum einen eine moderate Finesse des Resona-
tors von etwa 4000-5000 im relevanten Wellenléngenbereich erreicht wird, zum anderen
die optische Faser jedoch als Hauptauskoppelkanal fiir die Photonen innerhalb des Re-
sonators dient. Auf diese Weise ist die Resonatortransmission direkt fasergekoppelt
und die Photonen stehen unmittelbar fiir weiterfithrende Experimente zur Verfiigung.
Das Modell sagt voraus, dass bereits mit einer Finesse von etwa F=4000 und rela-
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tiv einfach zu realisierenden Resonatorlingen von etwa 3 um bereits etwa 40 % aller
von typischen Quantenemittern in hBN emittierten Photonen in die Grundmode dieser
Resonatoren gekoppelt werden konnen. Gleichzeitig konnen bereits in diesem Regime
Purcell-Faktoren von etwa F,=2 erwartet werden. Vermessungen der mit den hier be-
schriebenen Randbedingungen konstruierten Resonatoren lieferten eine typische Finesse
von etwa F=4200+300 und erreichen somit die erforderlichen Spezifikationen.

Multilagen hBN im Resonator

Ziel dieses Teils der Arbeit war die Uberhéhung der beschrieben Fluoreszenz aus Multi-
lagen Flocken hBN durch Kopplung an eine Resonatormode. Um einen Resonatoreffekt
quantitativ beschreiben zu kénnen miissen zunichst Emitter im freien Raum vorun-
tersucht werden. Hierfiir wurden zwei typische Kandidaten gefunden, die auch im Re-
sonatoraufbau sowohl in Fluoreszenzscans als auch in Lasertransmissionsscans erneut
identifiziert werden konnten. Allerdings war es nicht méglich, innerhalb des Stopbandes
der Spiegel, Fluoreszenz aus diesen Emittern in die Auskoppelfaser des Resonators zu
koppeln. Als Hauptgrund hierfiir konnten dramatisch erhéhte Streuverluste zwischen
den Resonatorspiegeln identifiziert werden, die durch die Multilagen Flocken zwischen
den Spiegeln induziert werden. Ein Vergleich zwischen der Finesse des leeren Resona-
tors verglichen mit der Finesse des Resonators mit Multilagen Flocke zwischen den
Spiegel zeigte einen Einbruch um etwa eine Gréflenordnung. Ein direkter Vergleich der
Transmission eines Diodenlasers auf und neben einer hBN Flocke zeigte einen Ein-
bruch der Lasertransmission durch den Resonator auf Resonanz mit der Wellenldnge
des eingestrahlten Laserlichtes um einen Faktor von etwa 600. Den Hauptgrund fiir diese
dramatische Erhohung der Streuverluste fithrt die Arbeit auf die Grofle der Multilagen
Flocken von >2 pum zuriick. Wie in Rasterelektronenmikroskop Aufnahmen zu sehen
ist, weisen diese Flocken auflerdem eine sehr unregelméfige Form auf. Der Strahldurch-
messer der Resonatormode auf dem Planspiegel liegt mit den gegebenen Parametern
bei etwa 1-2 ym. Damit iiberdeckt die sehr unregelméfiige Oberfliche der hBN Flocke
die gesamte Resonatormode auf dem Planspiegel, was in den gemessenen Streuverlusten
resultiert.

Monolagen hBN im Resonator

Um die unregelméfligen Oberflichen zu umgehen wurde als Alternative auflerdem Mono-
lagen Material als Wirtsmaterial fiir Emitter zwischen die Resonatorspiegel eingebracht.
Es konnte nachgewiesen werden, dass in Flocken ausreichender lateraler Ausdehnung
(~ 50 pm) Bereiche existieren, in denen die sich die Finesse des Resonators nicht signif-
kant verringert, die Transmission somit anndhernd konstant bleibt. Lediglich entlang
der Kanten der Flocken treten die schon bereits vorher beobachteten Streuverluste auf.
Vorteilhaft wire es demnach, durch nichtinvasive Methoden wie Ausheilen der Probe,
Emitter in einem solchen ebenen Bereich zu aktivieren.
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Ausblick

In alternativen 2-dimensionalen Materialien wie atomar diinnen Lagen Ubergangsmetall
Dichalkogeniden wie Wolframdiselenid (WSey) und Wolframdisulphid (WSs) ist es
durch Positionierung auf Nanordhrchen gelungen, bereits zuvor zufillig in diesen Ma-
terialien beobachtete Emitter gezielt an vorbestimmten Positionen zu erzeugen [201].
In kiinftigen Experimenten konnte diese Methode auch auf Monolagen hBN angewandt
werden und Wege erprobt werden, diese in entsprechenden Mikroresonatoren zu un-
tersuchen. Herausfordernd an dieser Stelle wird sein, direkten Zugang zu einer Spie-
gelfliche unterhalb des hBN zu besitzen. So muss eine Quarzglasoberfliiche als Spiegel-
substrat entsprechend strukturiert werden, im Anschluss mit passenden Braggschichten
beschichtet werden und als letzten Schritt das hexagonale Bornitrid auf den struktu-
rierten Spiegel transferiert werden. Herausfordernd ist hierbei, dass der Transfer der
Monolagen Flocken deterministisch auf einen mit Nanoréhrchen strukturierten Bereich
erfolgen muss. An dieser Stelle kann beispielsweise auf bereits demonstrierte Pick-And-
Place Methoden zuriickgegriffen werden, bei denen Nanomanipulatoren in Rasterlek-
tronenmikroskopen oder Spitzen in Rasterkraftmikroskopen verwendet wurden, um Na-
nopartikel gezielt von einem Substrat auf ein anderes zu transferieren [46,166,205]. Die
in [201] durch Verspannungen induzierten Emitter in WSey und WSy weisen dariiber
eine erhohte spektrale Stabilitdt gegeniiber den zuféllig in diesen Proben erscheinenden
Emittern auf. Dieser Effekt wére fiir die verspannungsindzuierte Emitteraktivierung
in hBN Monolagen auflerdem von grofler Bedeutung, da sich insbesondere Emitter in
diesem Material als duflerst instabil herausgestellt hat.
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Anhang A

Kryostat

Die in diesem Abschnitt vorgestellte Arbeit ist in Zusammenarbeit mit Mar-
cel Schmidt entstanden. Die gezeigten Graphen sind angelehnt bzw. entnom-
men aus [206]

Zur Realisierung fasergekoppelter Mikroresonatoren bei fliissig Helium Temperaturen
wurde im Laufe der Arbeit ein speziell fiir diese Zwecke angefertigter pulsrohrenge-
triebener closed-cycle Kryostat im Labor installiert. Dieser Abschnitt behandelt den
Kryostaten sowie dessen Funktionsprinzip.

Bei dem in dieser Arbeit aufgebauten Kryostaten handelt es sich um einen zwei-Stufen
pulsrohrengetriebenen closed-cycle Kryostaten der Firma CryoVac. Ein Pulsréhren-
kiihler basiert auf dem Prinzip eines Stirlingsmotors mit Regenerator. Ein Regenerator
ist ein gasdurchlissiges Material mit hoher Wérmeleitfihigkeit (beispielsweise ein Me-
tallgeflecht). Durch einen Kolben wird das Helium periodisch komprimiert und expan-
diert. Kolben und Regenerator bewegen sich dabei so zueinander, dass der Regenerator
das Gas in der komprimierten Phase auf dem Weg zum kalten Ende abkiihlt und da-
mit selbst erwérmt wird. Mit dieser gespeicherten Wirme kann der Regenerator das
Gas in der expandierten Phase des Prozesses auf seinem Weg in den warmen Bereich
vorwarmen. Der Pulsrohrenkopf am Kryostaten selbst benttigt dabei keine mechani-
sche beweglichen Teile. Der zur Kompression und Expansion verwendete Kolben befin-
det sich in einem weit entfernten Helium-Kompressor. Dadurch werden Erschiitterungen
am Kryostaten selbst vermieden, was in einer erhchten Stabilitét optischer Experimente
in der Probenkammer des Kryostaten resultiert. In diesem Vorgang wird die Decken-
platte der Probenkammer des Kryostaten gekiihlt. Uber ein Kontaktgas (“He), welches
in thermischem Kontakt mit der Deckenplatte steht, wird im Anschluss der gesamte
Probenraum gekiihlt.

Abbildung A.1 zeigt schematisch einen Schnitt durch die Léngsachse des Kryostaten.
Die Hauptkonstruktion besteht aus drei Ebenen. Die duflerste Ebene bildet ein Rezi-
pient, in dem vor der Inbetriebnahme ein Isolationsvakuum (p<10~*mbar) aufgebaut
wird, gefolgt von einem Strahlungsschild zur thermischen Isolierung. Die innerste Ebene
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Abbildung A.1: a) Schematischer Schnitt durch die Lingsachse des Kryostaten. Zu erken-
nen sind die drei Ebenen des Kryostaten (duflerer Rezipient, Strahlungsschild, Probenkammer),
das zweistufige Kiihlsystem (50 K- und 3 K Plattform) sowie die Durchfiithrungen fiir das Kon-
taktgas (4He) und die elektrischen Verbindungen in die Probenkammer zur Ansteuerung der
Experimente. Am oberen Ende befindet sich der Puklsrohrenkopf mit dem zugehorigen Rotati-

onsventil.

stellt die Probenkammer dar. Auflerdem sind die Positionen der beiden Kiihlplattformen
(50 K- und 3 K-Plattform) eingezeichnet. In der zweiten Kiihlstufe (3 K Plattform) wird
lediglich die Deckenplatte der Probenkammer gekiihlt. Ein von aulen in die Proben-
kammer eingelassenes Kontaktgas (* He) kiihlt sich iiber den thermischen Kontakt
mit der Deckenplatte ab und kiihlt seinerseits alle in der Probenkammer verbauten
Bauteile. Da der Kryostat fiir optische Experimente (Spektroskopie an Emittern in
Festkorpersystemen, Realisierung fasergekoppelter Mikroresonatoren, ODMR, an NV-
Zentren) verwendet werden soll, wurden dem Standardkryostaten dariiberhinaus einige
fiir uns kundenspezifische Komponenten hinzugefiigt. Diese umfassen:

e Eine vergroflerte Probenkammer.

e Zwei elektrische Durchfithrungen mit jeweils 27 Pins zur Ansteuerung der Piezo-
Verschiebetische in der Probenkammer. Da der Verbindungsdraht gleichzeitig eine
geringe Wirmeleitfihigkeit und einen geringen spezifischen elektrischen Wider-
stand (p = 3,3(2/m) besitzen muss, wird Phosphor-Bronze Draht (D=0,2 mm)
verwendet.

e Vier optische Zugiinge zur Probenkammer, um den Anregungslaser von auflen
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Freistrahl auf die Probe zu fokussieren und Fluoreszenzlicht zu sammeln. Diese
sind in einem 90 Grad Winkel um Rezipient, Strahlungsschild und Probenkammer
angeordnet.

e Zwei SMA-Kabel, um Manipulation der Emitter durch Mikrowellen zu erméglichen.

e Zwei Durchfithrungen fiir Ein-Moden-Fasern. Diese ermdoglichen als Alternative
zum optischen Zugang durch die Fenster an Rezipient, Strahlungsschild und Pro-
benkammer einen direkt fasergekoppelten Zugang.

e Eine zusétzliche Entkopplung der Probenkammer durch Luftkissenpolster zur Ver-
meidung von Erschiitterungen der optischen Aufbauten.

Der optische Zugang zum Inneren der Probenkammer erfolgt tiber drei Fenster, die sich
an Rezipient, Strahlungsschild und Probenkammer befinden. Im Wellenlédngenbereich
von 400nm bis 900 nm besitzen die Fenster an Rezipient und Strahlungsschild eine
Transmission von etwa 91% (vgl. Abbildung A.2, gemessen mit Photospektrometer).
Auf diese Weise lisst sich die Transmission des inneren Fensters an der Probenkammer
nicht vermessen, da diese nicht ausgebaut werden sollten, um die Dichtungen nicht zu
beschédigen. Um Riickschliisse auf die tatsédchliche Emission der vermessenen Emitter
im Kryostaten zu ermdoglichen wurden ebenso die Transmissionen des zur Trennung
von Anregungs und Emissionslicht verwendeten dichroitischen Spiegels und des Rei-
nigungsfilters zur Beseitigung restlichen Laserlichtes vor der Detektionsfaser vermes-
sen. Bei A=637nm liegt die Gesamttransmission bei etwa 65 %. Dariiberhinaus ldsst
sich durch die Transmission der Fenster bei der Anregungswellenlinge A=532nm die
Sattigungsleistung einzelner Emitter korrigieren. Abbildung A.3 zeigt jeweils ein Fo-
to von geschlossenem und gedffnetem Kryostaten mit einer Auflistung aller wichtigen
Komponenten.

Die Inbetriebnahme des Kryostaten erfolgt in mehreren Schritten:

e Schlieen der Probenkammer inklusive Versiegelung mit Indium.
e Schlieen des Kryostaten

e Den Rezipienten evakuieren und dabei den Druck in der Probenkammer beobach-
ten. Fallt dieser, so besteht ein Leck zwischen Probenkammer und Rezipient und
die Probenkammer muss neu mit Indium versiegelt werden.

e Liegt der Druck des Rezipienten bei p < 10~*mbar, kann die Probenkammer
evakuiert werden.

e Nach der Evakuierung der Probenkammer etwa 200 mbar hochreines “He in die
Probenkammer einlassen und die Kammer erneut evakuieren. Diesen Vorgang 3
mal wiederholen.

e Darauf achten, dass alle Anschliisse (Temperaturcontroller, Frequenzinverter, He-
lium Vor- und Riicklauf) korrekt angeschlossen sind.
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Abbildung A.2: Mit Photospektrometer gemessene wellenlingenabhéngige Transmissionen
der Fenster am Kryostaten. Gezeigt sind die Transmissionen der Fenster an Rezipient und
Strahlungsschild. Beide besitzen eine Transmission von etwa 91 % iiber den gesamten Wel-
lenldngenbereich. Aulerdem wurden die Transmissionen des verwendeten dichroitischen Spie-
gels zur Trennung von Anregungs- und Emissionslicht und des Clean-Up Filters zur Beseitigung
restlichen Laserlichts vor der Detektionsfaser vermessen. Die Gesamttransmission bei A=637 nm
betrigt etwa 65%.

e WICHTIG: Vor dem Abkiihlvorgang die Attocube-Positionierer in der Proben-
kammer erden. Dazu am Controller die Positionierer auf die Einstellung GND
setzen.

e Den Kompressor starten

Innerhalb des Kryostaten sind insgesamt 4 Temperatursensoren (Stufe 1, Strahlungs-
schild, Stufe 2, Probenraum) angebracht. Nach Einschalten benotigt er etwa 7 Stunden,
um die Endtemperatur von ca. 3,1 K zu erreichen. Der Temperaturverlauf der Sensoren
ist in Abbildung A.4a) dargestellt. Auffallend ist der rasche Temperaturabfall in der
Probenkammer ab etwa 70 K. Ursache hierfiir ist die Kondensation von verbleibendem
Stickstoff nach Unterschreiten seiner Siedetemperatur an der Wand der Probenkam-
mer, wodurch der Warmeeindrang weiter reduziert wird. Bei etwa 3,1 K erreicht die
Probenkammer die Endtemperatur. Diese unterliegt lediglich einer Schwankung von
2mK wéhrend der restlichen Laufzeit (vgl. Abbildung A.4). Zwei Heizelemente an Pro-
benraum und Strahlungsschild (Maximalleistung: 100 W) kénnen genutzt werden, um
die Temperatur in der Probenkammer zu regulieren und diese gegebenenfalls fiir tem-
peraturabhingige Messungen hochzuheizen.
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Abbildung A.3: Links: Geschlossener Kryostat; 1.Helium Vor- und Riicklauf (Verbindung zu
Kompressor); 2. Anschluss fiir die Vakuumpumpe zum evakuieren des Probenraums; 3. An-
schluss zur Einfiihrung des Kontaktgases in den Probenraum; 4. Anschluss fiir die elektrische
Durchfiihrung in den Probenraum; 5. Luftpolster zur Démpfung des Probenraumes vor Vibra-
tionen; 6. Zwei SMA Anschliisse und zwei Faserdurchfithrungen in den Probenraum; 7. Vier
optische Zuginge in den Kryostaten in 90 Grad Anordnung; 8. AuBerer Kessel des Kryostaten,
in dem das Isolationsvakuum vor dem Betrieb aufgebaut wird. Rechts: Gedffneter Kryostat: 9.
Thermische Verbindung des PulsrohrenKopfes zur Deckenplatte der Probenkammer. Die ther-
mische Verbindung wird iiber einen Kupferblock hergestellt; 10. Die Probenkammer innerhalb
des Kryostaten mit vier optischen Zugéngen in 90 Grad Anordnung. Die Probenplatte, auf der
sich der optische Aufbau befindet, wird von unten an die Probenkammer geschraubt, wobei zur
Dichtung ein Indium-Draht verwendet wird. (Nicht gezeigt: Anschluss der Vakuumpumpe an

den Rezipienten.)
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Abbildung A.4: a) Temperaturkurven der 4 Temperatursensoren innerhalb des Kryostaten
wéhrend des Abkiihlvorgangs. Nach etwa sieben Stunden ist die Endtemperatur in der Proben-
kammer (T<3,1K) erreicht. b) Messung der Stabilitéit der Temperatur in der Probenkammer.
Die Temperatur schwankt nach Erreichen der Zieltemperatur nicht mehr als 2 mK



Anhang B

Intensitiatskorrelation

Es ist zu zeigen:

2) _(LOLE+7)  (L@O)DLE+T)

gmisch(T) <Iges(t)>2 + <Iges (t)>2 konst. (Bl)
Wir generieren unabhéngig voneinander zwei Listen I; und Is mit Zufallszahlen im
Intervall [0,1]. Danach addieren wir eine Gewichtung z bzw 1 — z (z € [0,1]) zu jeder
generierten Zufallszahlen und runden jede so erhaltene Zahl auf die néichste ganze Zahl.
Steht die 1 fiir die Detektion eines Photons und 0 fiir ein leeres Bin, erhélt man somit im
Kontext des Experiments zwei unabhéngige Emitter unterschiedlicher Oszillatorstérken,
deren Gesamtintensitdt dennoch auf 1 normiert ist.

- klear all;

- close all;

- p=0.5;

- Il=round(rand (2E7,1)-0.5+(1-p) ) :
IZ2=round(rand (2E7,1)-0.54+p)

- tau=l:1:1000;

- E=0;

- for T=1:1E7

- FE=E+I1(T).*I2(T+tau)+I1(T+tau).*I2(T);
end

plot{tau,K)

wi:,l)=taun;

W =1 M A s L b
|

1

[ =
I T P
| T I |

wi:,2)=K;

'—l
M
|

dlmwrite ('Eorr.txt',w);

Abbildung B.1: Matlab Code zur Berechnung von Gleichung B.1
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Wir zeigen numerisch, dass fiir ausreichend grofie Listen (d.h. ausreichend grofie Mes-
szeit), obiger Ausdruck fiir beliebige Zeitverschiebung 7 stets konstante Werte anneh-
men wird. Hierzu nutzen wir den in Abbildung B.1 gezeigten Matlab-Code. Abbil-
dung B.2 zeigt das Resultat der Berechnung fiir gleichwertige Emitter (z=0,5), eine
Listenlinge von T=107 und Zeitverschiebungen bis 7=1000. Es ist deutlich zu erken-
nen, dass das Integral unabhéngig von der Zeitverschiebung stets konstante Werte an-
nimmt. In diesem Fall betriigt er 4,999-10% (1-10%). Fiir T— oo wird der Fehler immer
vernachléssigbarer werden.

5,004
5,003
&°5,002-
< 5,001
2 5,000
%
c 4,999
D2
© 4,998
W 4 997

4,996

0 200 400 600 800 1000
T

Abbildung B.2: Simulation von Gleichung B.1 gem#f des in Abbildung B.1 gezeigten Mat-
lab Codes. Die Werte des Integrals liefern stets konstante Werte, deren Abweichungen vom

Mittelwert mit wachsender Listengrofle immer geringer werden.

Da es sich bei beiden Listen um diskrete Zufallsvariablen handelt und beide Terme
symmetrisch sind, kénnen wir obigen Erwartungswert ebenso explizit berechnen. Hier-
bei nehmen wir an, dass beide Emitter unabhéngig voneinander emittieren und nutzen
aus, dass der Erwartungswert des Produktes zweier diskreter, unabhingiger Zufalls-
variablen X und Y sich schreiben lidsst als das Produkt der Erwartungswerte beider
Zufallsvariablen; dh. (XY) = (X) - (Y) [207]:
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(I1(t)) {2t + 7))
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Anhang C

Emitter in Multilagen Material -
Daten

Die Tabellen auf den folgenden Seiten fassen die Parameter der charakteristischen Emit-
ter in Multilagen Flocken mit Mikrometer Ausdehnung zusammen, die in dieser Arbeit
untersucht wurden. Hier sind \; die Zentralpositionen der vier typischen beobachte-
ten Linien in nm, A); deren entsprechenden Linienbreiten in nm. E; bezeichnen die
zugehorigen Zentralpositionen in Energieeinheiten und AE; in meV, die energetischen
Absténde zwischen Linie 1 und 2 (AE;), Linie 1 und 3 (AEs), Linie 1 und 4 (AE3) und
Linie 2 und 4 (AEg4) in meV. A; sind die Flidchen unter den jeweiligen Lorentzanpassun-
gen der 4 Linien des Spektrums. HR der Huang-Rhys-Faktor unter der Annahme, dass
es sich lediglich bei Linie 1 um einen Null-Phononen-Ubergang handelt und die restli-
chen drei Linien Phononenseitenbéder darstellen. Isy; und Py sind Sattigungszahlrate
und Sittigungsleistung der Emitter in Mcts/s und mW. Bei den orangenen Feldern
liegen keine Daten vor.
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