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Kapitel 1

Einleitung

“Nature isn’t classical, dammit, and if you want to make a simulation of nature, you’d
better make it quantum mechanical, and by golly it’s a wonderful problem, because it
doesn’t look so easy.” — Richard Feynman

Richard Feynman gehörte neben dem Mathematiker Yuri Manin und dem Physiker David
Deutsch in den 1980ern zu den ersten Menschen, die eine Informationsverarbeitung auf
quantenmechanischer Ebene in Erwägung zogen [22, 26]. Knapp 40 Jahre später sind die
verschiedenen Anwendungsbereiche der Quanteninformation wie die Quantenkryptogra-
phie [6] oder der Bau von Quantencomputern [77] im Fokus vieler fachübergreifender For-
schungsgebiete. Analog zum klassischen Bit in der Informatik, ist die Basis eines Quan-
tencomputers das sogennante Qubit (kurz für Quantenbit), welches quantenmechanische
Prinzipien wie das Superpostitionsprinzip und die Quantenverschränkung von Zuständen
nutzt, um Information zu verarbeiten. Einen wichtigen Durchbruch in der Erforschung
von festkörperbasierten Quantensystemen ist im Jahr 1997 mit der Messung einzelner
negativ geladener Stickstoff-Fehlstellen-Zentren (englisch: nitrogen vacancy centre, kurz
NV-) gelungen [36]. Dabei handelt es sich um ein sogenanntes Farbzentrum, ein op-
tisch aktives System bestehend aus Fremdatomen und Gitterleerstellen, die in einer
Festkörperumgebung eingebettet sind. Die Eigenschaft als Einzelphotonenemitter und
lange Spin-Kohärenzzeiten macht das NV--Zentrum geeignet zur Implementierung in
quantenoptische Systeme [9, 49] sowie für das Auslesen von elekronischen Spins [41].
NV- ist somit einer der vielversprechensten Kandidaten für spinbasierte Qubits, die in
Festkörpern bei Raumtemperatur miteinander gekoppelt werden können [21]. Über den
Bereich der Informationsverarbeitung hinweg kann das NV--Zentrum auch zu Zwecken
der Elektro- [20] und Magnetometrie [38, 66, 91] sowie zu Temperaturmessungen [48, 80]
auf Nanoskalen genutzt werden. Diese vielseitigen Eigenschaften wurden auch zur Un-
tersuchung quantenmechanischer Grundlagenforschung wie die Verletzung der Bell’schen
Ungleichung [83] oder dem Meißner-Ochsenfeld-Effekt [7] verwendet. In den letzten Jah-
ren sind vermehrt auch andere Farbzentren wie das Silizium-Fehlstellen-Zentrum (SiV)
und das Germanium-Fehlstellen-Zentrum (GeV) in den Fokus der Forschung gerückt.
Auch sie zählen zu den Einzelphotonenemittern und haben gegenüber NV- viele er-
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KAPITEL 1. EINLEITUNG

strebenswerte Eigenschaften wie hohe Zählraten von erzeugten Photonen und Stabilität
gegenüber Störeffekten des Wirtskritalls [39, 63, 85].
Limitierende Faktoren für die Nutzung von Farbzentren als Qubits sind die determi-
nistische Erzeugung der Farbzentren [21] sowie die genaue Platzierung der Farbzentren
auf Nanoskalen [57]. Das Implantieren von Ionen in Diamant mit anschließdendem Aus-
heizen gewährleistet zum Beispiel eine genaue Platzierung der Farbzentren [55], liefert
jedoch im Normalfall nur eine geringe Ausbeute (bezeichnet die Anzahl der erzeugten
Farbzentren gegenüber den implantierten Ionen) [61]. Lühmann et al. gelang es 2019
eine NV-Ausbeute von 75 % in mit Schwefel dotierten Diamant durch Ionenbeschuss zu
erzeugen, was einer zehnfachen Verbesserung gegenüber der Ausbeute im reinen Dia-
mant entspricht [54]. In dieser Arbeit soll das Bildungsverhalten von NV-, SiV- und
GeV-Zentren in dotiertem Diamant analog zu den Methoden von Lühmann et al. unter-
sucht werden. Die Dotierung der Probe und die Erzeugung der Farbzentren geschahen
mit einer Kombination aus Ionenimplantation und anschließenden Ausheizprozessen. Zur
Untersuchung der Probe wurden Bilder und Spektren bei Raumtemperatur mit einem
Konfokalmikroskop aufgenommen.
In den folgenden Kapiteln werden zuerst die theoretischen Grundlagen der physikalischen
Eigenschaften von Diamant und den untersuchten Farbzentren dargelegt. Danach werden
die verschiedenen Methoden und Messgeräte zur Herstellung und Untersuchung der Dia-
mantprobe beschrieben. Nach einer Beschreibung der Probeneigenschaften und einer Zu-
sammenfassung der Prozessschritte des Versuchs werden die Messergebnisse präsentiert
und anschließend diskutiert. Zum Schluss werden die wichtigsten Ergebnisse mit einem
Ausblick auf zukünftige Experimente zusammengefasst.

2



Kapitel 2

Theoretische Grundlagen

In diesem Kapitel werden die theoretischen Grundlagen für die folgende Untersuchung
der Diamantprobe zusammengefasst. Zuerst wird auf die Kristallstruktur des Diamanten
als Festkörper sowie seine elektronische Struktur eingegangen. Danach werden Defekte
in Diamant im Allgemeinen, insbesondere aber die drei hergestellten Farbzentren der
untersuchten Probe besprochen.

2.1 Diamant

2.1.1 Kristallstruktur

Diamant ist ein Kohlenstoffallotrop und ist atomar in der nach ihm benannten Dia-
mantstruktur angeordnet. In Abbildung 2.1 ist die Gitterstruktur von Diamant darge-
stellt. Das Gitter setzt sich aus zwei kubisch flächenzentrierten Gittern (englisch: face-
centered cubic, kurz fcc) zusammen, die jeweils um ein Viertel der Raumdiagonalen in
(111)-Richtung ineinander verschoben sind. Alternativ kann die Struktur auch als ein
fcc-Gitter mit den Basisvektoren (0,0,0) und (a

4 ,
a
4 ,

a
4 ) beschrieben werden, wobei a die

Gitterkonstante von Diamant bezeichnet (a = 3,57 Å)[34]. Die Raumfüllung der Dia-
mantstruktur ist mit 0,34 vergleichsweise klein gegenüber der Raumfüllung von 0,74
bei der fcc- oder hcp-Struktur. Das Kohlenstoffatom besitzt im ungebundenen Zustand
die Elektronenkonfiguration 1s22s22p2. Im Diamantgitter kombiniert das 2s-Orbital mit
den 2p-Orbitalen zu vier sp3-Hybridorbitalen, wodurch die tetraedische Anordnung und
die vier starken kovalentan Bindungen zu den Nachbaratomen entstehen (siehe Abb.
2.2). Die optimale Überlappung der s- und p-Orbitale führt zu einer Maximierung der
(negativen) Bindungsenergie, woraus eine Minimierung der Gesamtenergie erfolgt [17].
Zusammen mit der kleinen Gitterkonstante entsteht so die hohe Bindungsenergiedichte
des Diamanten, was ihn zum härtesten natürlich vorkommenden Mineral macht (Ritz-
wert 10 auf der Mohs-Skala) [27]. Neben Diamant können auch andere Elemente der
IV. Hauptgruppe wie Silizium, Germaniun und auch α-Zinn in der Diamantstruktur
kristallisieren.

3



2.1. DIAMANT KAPITEL 2. THEORETISCHE GRUNDLAGEN

Abbildung 2.1: a) Gitterstruktur von Diamant mit tetraedischer Anordnung der Kohlen-
stoffatome. Die rot und blau gekennzeichneten Atome sind jeweils einem Basisvektoren
zugeordnet. b) Auf die Grundfläche der Einheitszelle projizierte Abbildung der einzelnen
Atome. c) Bild eines Rohdiamanten. [34]

2.1.2 Elektronische Struktur

Die elektronische Struktur von Festkörpern wird mit dem Bändermodell beschrieben.
Valenzelektronen bewegen sich im Kristall unter dem Einfluss des periodischen Potentials

U(~r) = U(~r + ~R) (2.1)

für einen beliebigen Richtungsvektor ~r und einen Gittervektor ~R. Die Periodizität des
Potentials ist eine direkte Folge des periodischen Aufbaus der positiven Atomrümpfe im
Kristallgitter. Das Potential kann nun zur Lösung der stationären Schrödingergleichung

HΨ(~r) =
[
− ~2

2m∇
2 + U(~r)

]
Ψ(~r) = EΨ(~r) (2.2)

verwendet werden. Hierbei ist H der Hamilton-Operator, ~ das reduzierte Wirkungs-
quantum, m die Masse, E der Energieeigenwert und Ψ(~r) die Wellenfunktion des Elek-
trons. Die Eigenzustände Ψ(~r) der Elektronen können nach dem Bloch-Theorem als ein
Produkt aus einer ebenen Welle und einer gitterperiodischen Funktion gebildet werden:

Ψ~k
(~r) = Aei~k~ru~k

(~r) (2.3)

4



KAPITEL 2. THEORETISCHE GRUNDLAGEN 2.1. DIAMANT

Abbildung 2.2: Darstellung der vier tetraedisch angeordneten sp3-Hybridorbitale. Der
Winkel zwischen den Orbitalen beträgt 109,5°. [17]

Die Gitterperiodizität ist durch die Bloch-Funktion

u~k
(~r) = u~k

(~r + ~R) (2.4)

gegeben, wobei Ψ(~r) und u(~r) mit dem Wellenvektor ~k indiziert werden.
Durch verschiedene Näherungsansätze kann die Schrödingergleichung für die Energieei-
genwerte En(~k) gelöst werden. Prominente Modelle sind das Kronig-Penney Modell, bei
welchem für das Potential ein eindimensionaler periodischer Potentialkasten angenom-
men wird, oder die Tight-Binding Methode, bei welcher von quasi-gebundenen Elektro-
nen der Atome ausgegangen wird.
Schließlich erhalten wir Energieeigenwerte, die Periodizität im reziproken Gitter
aufweisen:

En(~k) = En(~k + ~Gn) (2.5)
Hierbei ist ~Gn ein reziproker Gittervektor und n wird als Bandindex bezeichnet. Aus

Gleichung 2.5 kann nun die Bandstruktur von Festkörpern abgeleitet werden. Die Ener-
gien En(~k) überdecken sich für jedes n nur in einem endlichen Bereich, der sogennanten
Bandbreite. En(~k) wird deswegen auch als Energieband bezeichnet. Energiebänder sind
durch verbotene Bereiche getrennt, die Energie- oder Bandlücke genannt werden. In
Abbildung 2.3 sind die erste Brillouinzone (1.BZ) und die Bandstruktur von Diamant
dargestellt. Das oberste besetzte Band wird als Valenzband, das unterste unbesetzte
Band als Leitungsband bezeichnet. Im Normalfall ist mit der Bandlücke der verbotene
Energiebereich zwischen Valenz- und Leitungsband gemeint.
Da Elektronen zu den Fermionen gehören, kann die Besetzungswahrscheinlichkeit der
Energiebänder im thermodynamischen Gleichgewicht mit der Fermi-Dirac-Verteilung
f(E) beschrieben werden:
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2.1. DIAMANT KAPITEL 2. THEORETISCHE GRUNDLAGEN

f(E) = 1
exp(E−EF

kBT ) + 1
(2.6)

Hier ist E die Energie, EF das Fermi-Niveau, kB die Boltzmann-Konstante und
T die Temperatur. Das Fermi-Nieveau ist diejenige Energie, bei der f(E) den Wert
0,5 annimmt, die Besetzungswahrscheinlichkeit also bei 50 % liegt. Im Diamanten liegt
das Fermi-Niveau mittig in der Bandlücke, was ihn zu einem Isolator macht. Da das
Maximum des Valenzbandes und das Minimum des Leitungsbandes nicht am gleichen ~k-
Vektor liegen (siehe Abb. 2.3b), wird von einer indirekten Bandlücke gesprochen, welche
bei Diamant eine Breite von ca. 5,47 eV hat [11].

Abbildung 2.3: a) 1. Brillouinzone (1.BZ) der Diamantstruktur. Gekennzeichnet sind
wichtige Symmetriepunkte: Der Γ-Punkt ist das Zentrum der 1.BZ. Die anderen Punkte
sind die Schnittpunkte bei dem Rand der 1. BZ mit der [010]-Achse beim X-Punkt, mit
der [111]-Raumdiagonalen beim L-Punkt und mit der [110]-Achse beim K-Punkt. Die
Wege ∆, Λ und Σ sind jeweils die Strecke vom Zentrum zum X-, L- und K-Punkt der
1.BZ. b) Bandstruktur von Diamant. Die Indizes von Γ stehen für die Energieniveaus.
Eg ist die indirekte Bandlücke. [74]

2.1.3 Optische Eigenschaften

Die große Bandlücke in Diamant hat zur Folge, dass für einen großen Teil des elektroma-
gnetischen Spektrums Diamant transparent ist. Dies geschieht ab einer Wellenlänge von
ca. 227 nm aufwärts (E(λ = 227 nm) < Eg) und gilt somit für Teile des ultravioletten
Spektrums und das gesamte sichtbare Spektrum. Diamant eignet sich somit sehr gut
als transparente Matrix für optisch aktive Komplexe, zu denen die hier untersuchten
Farbzentren gehören (siehe Abschnitt 2.2.2). Ein negativer Aspekt in Bezug auf die Ver-
wendung von Diamant als Festkörpermatrix ist der hohe Brechungsindex von Diamant.
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KAPITEL 2. THEORETISCHE GRUNDLAGEN 2.2. DEFEKTE IN DIAMANT

Dieser liegt im Gegensatz zu Luft (n = 1) an den Grenzen des sichtbaren Spektrums
zwischen 2,4852 (bei 360 nm) und 2,4 (bei 800 nm) [90]. Das an der Diamantoberfläche
gebrochene Licht wird somit aufgeweitet und kann nicht optimal gesammelt werden.

2.1.4 Klassifizierung

Die in der Festkörperphysik gängige Klassifizierung von Diamanten geht nach der Ver-
unreinigung durch Stickstoffatome [90].
1. Typ Ia: Typ Ia Diamanten machen den Großteil aller natürlich vorkommenden Dia-
manten aus. Sie sind gekennzeichnet durch Stickstoffverunreinigungen, die in kleinen An-
sammlungen, sogenannten Aggregaten, vorkommen. Unterschieden wird zwischen Stick-
stoffpaaren, auch A-Zentren genannt, und Stickstoffquadrupeln, oder B-Zentren. So wird
zwischen den Subtypen Typ IaA, IaB und dem Mischfall IaA/B unterschieden. Der
Stickstoffgehalt liegt hierbei in der Größenordnung von 500 ppm (Anzahl pro Millionen,
englisch: parts per million) und ist verantwortlich für die starke Absorption im ultravio-
letten Bereich des Spektrums.
2. Typ Ib: Hier beträgt der Stickstoffgehalt höchstens 500 ppm und tritt nicht mehr in
Aggregaten, sondern isoliert im Gitter anstelle eines Kohlenstoffatoms auf. Obwohl Typ
Ib Diamanten nur 0,1 % aller natürlich vorkommenden Diamanten ausmachen, sind die
meisten synthetisch hergestellten Diamanten diesen Typs.
3. Typ IIa: In Typ IIa Diamanten ist der Stickstoffanteil verschwindend gering (≤ 1 ppm)
und kann mit herkömmlichen Methoden zur Bestimmung des Stickstoffgehalts nicht
mehr nachgewiesen werden. Die Reinheit dieser Diamanten sorgt für eine gute Umge-
bung für die Untersuchung von optisch aktiven Komplexen.
4. Typ IIb: Auch hier ist der Stickstoffanteil nicht mehr nachweisbar. Allerdings kommen
messbare Borverunreinigungen vor, die schon ab einer geringen Konzentration zu einer
p-Dotierung des Diamanten führen können (siehe Abschnitt 2.2.1).

2.2 Defekte in Diamant

In realen Kristallen (T > 0 K) können keine perfekten Gitter existieren, Abweichungen
vom perfekten Gitter werden Defekte oder Gitterfehler genannt. Generell unterscheidet
man zwischen Punkt-, Linien- und Flächendefekten. Während Punktdefekte nur in der
Größenordnung eines Atoms auftreten, sind Linien- und Flächendefkte makroskopische
Gitterfehler, bei denen es zu Versetzungen und Verzerrungen entlang einer Linie oder
Ebene im Gitter kommt.
Bei Punkdefekten unterscheidet man zwischen Leerstellen bzw. Vakanzen (englisch: va-
cancies), Zwischengitteratomen (englisch: interstitials) und Substitutions- oder Fremda-
tomen (englisch: impurities, siehe Abb. 2.4). Zu den wichtigsten Punktdefekten gehören
der Schottky- und der Frenkel-Defekt. Beim Schottky-Defekt im Ionenkristall handelt
es sich um ein Leerstellen-Paar, wobei jeweils eine Leerstelle auf einer A- und einer
B-Position sitzt. Von einem Frenkel-Defekt wird gesprochen, wenn ein Atom von einer
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2.2. DEFEKTE IN DIAMANT KAPITEL 2. THEORETISCHE GRUNDLAGEN

Abbildung 2.4: Punktdefekte im zweiatomigen Gitter. a) Leerstelle. b) Zwischengittera-
tom. c) Fremdatom. [34]

A-Position in eine Zwischengitterposition geht und eine Leerstelle hinterlässt.

Leerstellen sind im realen Kristall immer vorhanden. Ihre Konzentration lässt sich
aus der Überlegung, dass im thermodynamischen Gleichgewicht die freie Energie des
Kristalls minimal bleibt, ermitteln [17, 34]. Die Leerstellenkonzentration NF lässt sich
für den Fall NF � N in guter Näherung mit

NF = N · exp(− εF
kBT

) (2.7)

beschreiben. Hier ist N die Anzahl an Atomen im Kristall, εF die Energie, die
benötigt wird, um eine Leerstelle zu erzeugen, kB die Boltzmann-Konstante und T die
Temperatur. Diese Gleichung zeigt, dass die Leerstellenkonzentration exponentiell mit
der Temperatur zunimmt. Mit dem gleichen Ansatz kann diese Temperaturabhängigkeit
auch für die Konzentration von Frenkel-Defekten gezeigt werden [37].

2.2.1 Dotierung

Durch das gezielte Einbringen von Fremdatomen in das Kristallgitter (zum Beispiel
durch Ionenbeschuss [54] oder chemische Gasphasenabscheidung [47]) kann lokal die
Bandstruktur eines Festkörpers verändert werden. Dieser Vorgang wird als Dotierung
bezeichnet und spielt in der Herstellung von Halbleiterbauelementen eine zentrale Rol-
le. Wenn zum Beispiel ein Element der IV. Hauptgruppe mit Atomen der III. oder V.
Hauptgruppe dotiert wird, fehlt im ersten Fall ein Elektron für die vier kovalenten Bin-
dungen, im zweiten Fall ist ein Elektron überschüssig. Atome der ersten Art werden
Akzeptoren genannt, die der zweiten Art Donatoren. Energieniveaus von Akzeptoren
liegen über der Valenzbandkante; Valenzelektronen des Kristalls werden unter Aufwen-
dung der Ionisierungsenergie auf das Niveau des Akzeptoratoms angehoben, welches das
Elektron aufnimmt (siehe Abb. 2.5). Effektiv entsteht dadurch ein Loch im Valenzband.
Die überschüssigen Elektronen der Donatoren können wiederum unter Energieaufwand
in das Leitungsband angehoben werden und erhöhen somit die Anzahl an Elektronen im
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Abbildung 2.5: a) Schema einer Dotierung von Silizium mit Bor. Das Akzeptoratom (B-)
nimmt ein Elektron des Kristalls auf, effektiv entsteht ein Loch (e+). b) Resultierendes
Bandschema. Unter Aufwendung der Ionisierungsenergie Ea kann ein Elektron in den
Grundzustand des Akzeptoratoms EA angehoben werden. [34]

Leitungsband, was zu einer erhöhten Ladungsträgerdichte führt. In der technologischen
Anwendung wird durch diesen Prozess die Ladungsträgerdichte von Halbleiterbauele-
menten um mehrere Größenordnungen erhöht [34]. In der Halbleiterphysik wird aus der
Bezeichnung für die Ladungsträgerdichte für Elekteronen n und für Löcher p deswegen
von p-Typ Halbleitern im Falle einer Dotierung mit Akzeptoren und von n-Typ Halblei-
tern bei Dotierung mit Donatoren gesprochen.

2.2.2 Farbzentren

Im Fokus dieser Arbeit stehen sogenannte Farbzentren. Dabei handelt es sich um Punkt-
defekte, welche elektromagnetische Strahlung absorbieren und emittieren können. Sie
bestehen aus einer Kombination aus Fremdatomen und Vakanzen und können als atom-
artige Einheit beschrieben werden, die sich in einer Festkörperumgebung befindet. Die
Energieniveaus der Farbzentren befinden sich dabei (zumindest in Teilen) in der Bandlü-
cke des umliegenden Materials. Aufgrund der breiten Bandlücke von Diamant können ei-
ne Vielzahl an optisch aktiven Komplexen eingebettet werden. Es sind über 500 verschie-
dene Farbzentren in Diamant bekannt [90], wovon viele jedoch noch wenig untersucht
sind und damit eine unbekannte Struktur besitzen. Für die Anwendung von Farbzentren
in quantenoptischen Systemen ist es wichtig, Dekohärenz im Wirtsmaterial gering zu hal-
ten [91]. Diamant ist hierfür gut geeignet, da die Ursachen für Dekohärenz wie die Spins
von umliegenden Isotopen, Phononenstoßprozesse und freie Elektronen in dem Material
alle gering ausfallen [33, 44]. Für die Informationsverarbeitung ist es außerdem wichtig,
dass die Farbzentren Einzelphotonenemitter sind [63], was für die drei hier untersuchten
Farbzenten NV, SiV und GeV der Fall ist.
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2.2. DEFEKTE IN DIAMANT KAPITEL 2. THEORETISCHE GRUNDLAGEN

Optische Eigenschaften

Abbildung 2.6: a) Übergangsschema der vibronischen Übergänge eines Farbzentrums.
Gezeigt ist der elektronische Grundzustand EGS und der erste angeregte Zustand EES .
Die Schwingungszustände n und m haben jeweils den Energieabstand ~ω zueinander.
Der wahrscheinlichste optische Übergang für die Absorption ist mit dem grünen Pfeil
(A → B) gekennzeichet, der für die wahrscheinlichste Emission mit einem blauen Pfeil
(C→ D). Die Nullphononenlinie (ZPL) zwischen den Schwingungszuständen m = 0 und
n = 0 ist rot eingezeichnet. b) Aus den optischen Übergängen resultierende Banden. E0
ist die Energie bei der ZPL. [5, 84]

Um ein Grundverständnis der optischen Übergänge von Farbzentren zu vermitteln,
werden Potentialkurven aus der Molekülphysik herangezogen. Dabei wird das Farbzen-
trum, hier bestehend aus einem Fremdatom und einer Vakanz mit Abstand q, analog
zu einem zweiatomigen Molekül in der Born-Oppenheimer-Näherung modelliert. In die-
ser Näherung wird angenommen, dass die Elektronen aufgrund ihrer geringen Masse
zu den Kernen instantan ihre Verteilung und Energiezustände bei Änderung des Ab-
stands anpassen. Die Schwingungsbewegung wird dabei zunächst vernachlässigt. Aus
dieser Näherung lässt sich eine Wellenfunktion zur Lösung der Schrödingergleichung
(siehe Gl. 2.2) als ein Produkt der elektronischen Wellenfunktion für das Farbzentrum
und der Wellenfunktion der Atomrümpfe formulieren. Aus den Lösungen erhalten wir
Potentialkurven für das Farbzentrum, die vom Abstand q abhängig sind. Für kleine
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Änderungen von q können die Potentialkurven als harmonische Oszillatoren beschrieben
werden. Der Grundzustand EGS und der erste angeregte Zustand EES sind in Abbil-
dung 2.6a dargestell. Innerhalb eines Zustandes werden nun die Schwingungszustände
m bzw. n wieder berücksichtigt, die bei einem harmonischen Oszillator äquidistant mit
dem Energieabstand ~ω verteilt sind. Geht ein Elektron vom Grundzustand in einen
angeregten Zustand über, verändert sich die Gleichgewichtslage des Farbzentrums, was
wiederum eine Änderung des Abstands q zur Folge hat. Von Interesse sind die opti-
schen Übergänge zwischen den Schwingungszuständen von EGS und EES . Da hier eine
Kombination von elektronischen und Schwingungsübergängen stattfindet, wird von vi-
bronischen Übergängen gesprochen. Gemäß des Franck-Condon-Prinzips wird angenom-
men, dass die optischen Übergänge gegenüber der Änderung des Kernabstands instantan
folgen und somit der Abstand der Kerne als konstant angenommen werden kann. Die
Übergänge zwischen zwei elektronischen Zuständen sind also umso wahrscheinlicher,
je geringer die Abstandsänderung der Kerne ist. Hieraus resultieren die senkrechten
Übergänge in Abbildung 2.6a.
Ein wichtiger Übergang für die Untersuchung von Farbezentren ist die sogenannte Nullpho-
nonenlinie (englisch: zero phonon line, kurz ZPL). Die ZPL ist der rein elektronische
Übergang zwischen den Niveaus m = 0 und n = 0, bei dem keine Phononen involviert
sind. Das charakteristische Emissionsspektrum eines Farbzentrums besteht somit aus
einer ZPL des reinen elektronischen Übergangs und vibronischen Seitenbanden (eng-
lisch: phonon sidebands, kurz PSBs), die durch die optischen Übergänge mit Phononen
enstehen (siehe Abb. 2.6b). Ein Maß für die Kopplung zwischen Elektronen des Farb-
zentrums und Phononen des Wirtskristalls wird mit dem Huang-Rhys-Faktor gegeben,
der die durchschnittliche Anzahl an Phononenstreuprozessen bei einem Übergang an-
gibt. Aus ihm kann auch der Debye-Waller-Faktor (DWF) ermittelt werden, der angibt,
welcher Anteil der Fluoreszenz des Farbzentrums in der ZPL liegt. Ausführlichere Be-
schreibungen der optischen Eigenschaften von Farbzentren finden sich in [5, 70, 84].

NV-Zentrum

Das Stickstoff-Fehlenstellen-Zentrum (NV) ist das erste Farbzentrum, welches als Ein-
zelphotonenemitter identifiziert wurde [9]. Es besteht aus einem Stickstoffatom auf einer
Gitterposition und einer benachbarten Vakanz (siehe Abb. 2.7a). Die Symmetrie des
Zentrums entspricht der C3ν-Punktgruppe. In Diamant befinden sich die elektronischen
Zustände von NV vollständig innerhalb der Bandlücke, es wird von einem tiefen De-
fekt gesprochen. Die diskreten Energieniveaus sind in Abbildung 2.7b,c dargestellt. Das
Zentrum tritt in zwei Ladungszständen auf. Der negative Ladungszustand NV- besitzt
eine ZPL bei 638 nm (1,95 eV) [49], der neutrale Ladungsszustand NV0 eine ZPL bei
575 nm (2,16 eV) [14]. Eine ZPL bei 1042 nm (1,19 eV) im infraroten Spektralbereich
wurde ebenfalls NV- zugeordnet [64]. Beide Ladungszustände besitzen langwellige Pho-
nonenseitenbänder (siehe Abb. 2.7d). Obwohl von der Existenz eines positiven Ladungs-
zustandes ausgegangen wird [35], wurde bisher keine Fluoreszenz von NV+ experimentell
bestätigt.
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Abbildung 2.7: Struktur des NV-Zentrums. a) Kristallstruktur im Diamantgitter [19].
Im Zentrum befindet sich eine Vakanz (�), welche von drei Kohlenstoffatomen (�) und
einem Stickstoffatom (�) umgeben ist. b) und c) Schematische Darstellung der elektro-
nischen Struktur von NV- (b) und NV0 (c) [19]. Die ZPLs sind mit Pfeilen zwischen den
elektronischen Zuständen eingezeichnet. d) Charakteristische Fluoreszenzspektren von
NV0 und NV- bei Raumtemperatur, normiert auf ihren jeweiligen Maximalwert [65].
Die ZPLs der beiden Ladungszustände sind gekennzeichnet.

NV0 besitzt fünf Elektronen durch die drei freien Bindungen der Kohlenstoffatome
und den zwei freien Bindungen des N-Atoms. Bei NV- kommt ein weiteres Elektron
durch einen umliegenden Donator hinzu [53]. Die Energiezustände von NV- sind ein
Spin-Triplett 3A2 Grundzustand und ein Spin-Triplett 3E angeregter Zustand, sowie
meta-stabile 1A1 und 1E Singulettzustände (siehe Abb. 2.7b). Bei NV0 sind Grund-
zustand (2E) und angeregter Zustand (2A) Dublettzustände, ein nicht strahlender 4A2
Zustand wird aus EPR-Messungen (Elektronenspinresonanz, englisch: electron paramag-
netic resonance) ebenfalls NV0 zugeordnet (siehe Abb. 2.7c) [25]. Die relativen Energien
der Zustände sind bisher unbekannt. NV- besitzt ein permanentes elektrisches Dipol-
moment, weswegen das Zentrum anfällig für elekromagnetische Fluktuationen im Wirts-
kristall ist und eine Verbreiterung der optischen Übergänge zur Folge hat, was wiederum
zu einer Verminderung der Zählrate einzelner Photonen führt [2].
Der Ladungszustand von Defekten ist im Allgemeinen von der Position des Fermi-
Niveaus bestimmt [37]. Das NV--Zentrum liegt etwa 2,6 eV unter dem Minimum des
Leitungsbandes [76]. Stabil bleibt das Zentrum bei Fermi-Niveaus zwischen 2,78 eV und
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5,14 eV relativ zur Valenzbandkante [87]. Durch gezielte Bestrahlung der NV-Zentren
mit Licht kann jedoch beispielsweise der Ladungszustand manipuliert werden [28]. Auch
eine hohe Konzentration an Donatoren oder Akzeptoren kann eine Veränderung des
Ladungszustandes herbeiführen [15, 54].

SiV- und GeV-Zentrum

Abbildung 2.8: a) Kristallstruktur von SiV/GeV im Diamantgitter [92]. Das Ge- bzw.
Si-Atom sitzt auf einem Zwischengitterplatz zwischen zwei Vakanzen. b) Theoretisch
berechnete elektronische Struktur von SiV-, GeV0 und GeV- [39]. Die eingetragenen
Energien liegen relativ zum Valenzbandmaximum (VBM). c) und d) sind die charak-
teristischen Fluoreszenzspektren von GeV- (c) und SiV- (d) bei Raumtemperatur. Die
ZPLs sind gekennzeichnet.

SiV- und GeV-Zentren gehören wie das NV-Zentrum zu den Einzelphotonenemittern
[39, 78]. Sowohl SiV als auch GeV werden mit Atomen der IV. Hauptgruppe gebildet
und weisen eine D3d-Symmetrie auf. Das Ge- bzw. Si-Atom sitzt dabei im Diamant-
gitter auf einem Zwischengitterplatz zwischen zwei Vakanzen (siehe Abb. 2.8a). Auch
das SiV-Zentrum kann im neutralen [18] und negativen [24] Ladungszustand existie-
ren. Der neutrale Ladungszustand besitzt eine ZPL im infraroten Spektralbereich bei
946 nm (1,31 eV) [67] und wird in der weiteren Diskussion nicht mehr berücksichtigt, da
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er in diesem Versuch nicht gemessen wurde. Im negativen Ladungszustand besitzt SiV
elf Elektronen: Sechs Elektronen aus den freien Bindungen der Kohlenstoffatome, die
vier Elektronen des Si-Atoms und ein Elektron eines naheliegenden Donators, welches
für den negativen Ladungszustand verantwortlich ist [18]. Gegenüber dem NV-Zentrum
hat das SiV-Zentrum aufgrund seiner Punktsymmetrie eine erhöhte Stabilität gegenüber
externen Störungen des Kristallgitters wie zum Beispiel Stark-Verschiebungen [63]. SiV-

zeichnet sich durch eine starke ZPL bei 737 nm (1,68 eV) aus, die über 70 % der Emission
des Zentrums ausmacht (siehe Abb. 2.8d) [59]. Bei der ZPL von NV- liegt dieser Anteil
nur bei 4 %. Die Lebensdauer des angeregten Zustands von SiV- liegt bei 1,7 ns [40] und
ist somit deutlich kürzer als die Lebensdauer von 12 ns bei NV- [36].

Bei GeV- kommt es aufgrund der ähnlichen Struktur zu vergleichbaren Eigenschaften
wie bei SiV. Die ZPL von GeV- liegt bei 602 nm (2,01 eV) und macht den Großteil der
Emission aus (siehe Abb. 2.8c) [39]. Eine kurze Lebensdauer des angeregten Zustands
von 1,4 ns [39] sowie kurze Spin-Kohärenzzeiten von 20 ns bei 2 K [73] wurden für GeV-

gemessen. Auch für GeV wird die Existenz eines neutralen Ladungszustands vermutet
[39]. Für eine Emissionslinie bei 640 nm wird ein Defekt, der Germanium enthält, als
Ursache vermutet [8]. Auch in dem in dieser Arbeit behandelten Experiment wurde die-
se Linie in allen Spektren der GeV-Zenten gemessen (siehe Abschnitt 5.3.4). Über die
Zuordnung dieses Peaks zu der ZPL von GeV0 wird bisher jedoch nur spekuliert [8].
Starke Emission in der ZPL sowie die geringe Lebensdauer der angeregten Zustände
resultieren in einer hohen Zählrate einzelner Photonen und machen SiV und GeV in-
teressant für die Implementierung in quantenoptische Systeme. Für viele Anwendungen
werden allerdings lange Kohärenzzeiten benötigt. Hier bleibt NV- das vielversprechenste
Farbzentrum, bei welchem Kohärenzzeiten von bis zu 2 ms bei Raumtemperatur [44] und
0,6 s bei 77 K [3] gemessen wurden.
Erzeugung durch Ionenbeschuss
Für diese Arbeit wurden im Diamantkristall gezielt Defekte durch Ionenbeschuss und
anschließendem Ausheizen erzeugt, was gegenüber anderen Herstellungsmethoden ei-
ne örtlich hohe Auflösung ermöglicht [57]. Die Ionen nehmen in Diamanten entweder
reguläre Gitterplätze oder Zwischengitterplätze ein. Der Bereich, durch den ein Ion hin-
durchdringt, wird dabei beschädigt und erzeugt neue Gitterschäden (siehe Abb. 2.9).
Durch das Ausheizen der Probe werden ab 600 °C die Vakanzen beweglich und können
so von den implantierten Ionen zur Bildung der Farbzentren gefangen werden [56, 60].
Die Ionen selbst sind in Diamant relativ unbeweglich und bleiben im Fall von Stickstoff
bei Temperaturen von bis zu 1600 °C stabil [55]. Implantationsenergie, Dosis der Ionen,
sowie Ausheiztemperatur und Dauer, spielen bei der Bildung der Farbzentren alle eine
wichtige Rolle [55, 61]. So kann beispielsweise die Ausbeute durch eine höhere Implan-
tationsenergie gesteigert werden, doch kommt es dann vermehrt zu Stoßprozessen der
Ionen mit den Gitteratomen, welche die Ionen von ihrer ursprünglichen Bahn wegstreuen
(englisch: straggling) [61].
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Abbildung 2.9: Schematische Darstellung der Erzeugung von Defekten in Festkörpern
durch Ionenbeschuss. [17]

Um den statistischen Prozess des Einfangens einer Vakanz von einem Fremdatom
zu begünstigen, ist ein hohes Verhältnis von Vakanzen zu Fremdatomen vorteilhaft [72].
Ab einer Vakanzkonzentration von 1× 1022 Vakanzen/cm3 ist jedoch die Gitterstruk-
tur so stark beschädigt, dass es beim Ausheizen zur Graphitisierung der Probe kommt
[82]. Ebenfalls gehen viele Vakanzen beim Ausheizen an die Bildung von Vakanzpaaren
(Divakanzen, V2) verloren [50]. Auch Wasserstoff, der in CVD Diamanten über Plasma-
behandlungen in die Probe gelangt, ist beim Ausheizen mobil [75] und bildet zusammen
mit den Vakanzen VH-Komplexe [31]. Hohe Ausheiztemperaturen befreien den Kristall
von störenden Gitterfehlern [88], jedoch können die Farbzentren selbst, beispielsweise
durch Wasserstoff in der Probe, bei diesen Temperaturen passiviert werden [54].
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Kapitel 3

Methoden

3.1 Herstellungsmethoden

3.1.1 Linearbeschleuniger

Abbildung 3.1: Schematischer Aufbau des 100kV Linearbeschleunigers der Univer-
sität Leipzig. Der Ionenstrahl (�) gelangt über die Beschleunigungsbahn in den 90°-
Elektromagneten (�) und schließlich auf die Probe (�). Mit einem Faraday-Cup (�)
wird der Strom gemessen. [74]

Um die verschiedenen Elemente zu implantieren, wurde der Linearbeschleuniger der
Universität Leipzig mit einer maximalen Beschleunigungsspannung von 100 kV verwen-
det (siehe Abb. 3.1). Über austauschbare Kathoden mit unterschiedlichen chemischen
Zusammensetzungen kann eine Vielzahl an Elementen zur Implantation ausgewählt wer-
den. Der Beschleuniger benutzt eine Cäsium-Sputter-Quelle (Source of Negative Ions
by Caesium Sputtering, kurz SNICS II), welche positiv geladene Cäsium-Ionen auf die
Kathode beschleunigt und dadurch negativ geladene Ionen aus der Kathode schlägt.
Diese werden über einen Extraktor auf die Beschleunigungsbahn geleitet, wo sie Stück
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KAPITEL 3. METHODEN 3.1. HERSTELLUNGSMETHODEN

für Stück über eine Hochspannungsquelle auf die gewünschte Beschleunigungsspannung
gebracht werden. Die Ionen gelangen dann in einen 90°-Elektromagneten, welcher als
Massenfilter fungiert. In einem aufgenommenen Massenspektrum können die Peaks der
gewollten Isotope oder Bindungen ausgewählt werden (siehe Abb. 3.2). Der Teilchen-
strahl kommt hiernach in die evakuierte Probenkammer. In der Kammer befindet sich
jeweils eine Stage für Masken verschiedener Größen und eine Stage für die Probe. Beide
Stages können in alle drei Raumdimensionen auf einen Mikrometer genau eingestellt
werden, sodass eine sehr genaue räumliche Platzierung der Implantationen gewährleistet
ist. Mit einem Faraday-Cup in der Kammer und auf der Proben-Stage kann der Strom
gemessen werden.

Abbildung 3.2: Massenspektrum der verwendeten Kathode für die Implantation von
Silizium. Die Peaks sind mit den jeweiligen Elementen gekennzeichnet.

3.1.2 Ofen

Für das Ausheilen von Gitterschäden und das Kombinieren der Vakanzen mit den Fremd-
atomen zu Farbzentren muss die Probe ausgeheizt werden [56]. Hierfür wurde ein Hochtem-
peraturofen mit Vakuumpumpe verwendet. Die Probe wird in eine Probenhalterung aus
Graphit gelegt und in einer Vakuumkammer mit Heizelement eingeschlossen. In der
Kammer kann über eine Vakuumpumpe ein Druck von 10−5 bis 10−6 mbar erzeugt wer-
den.

3.1.3 Plasmaanlage

Um die Diamantprobe zu säubern wurde eine Niederdruckplasmaanlage der Firma Die-
ner Electronics verwendet (siehe Abb. 3.3). Die Probe wird in einer zylinderförmigen
Kammer auf eine Heizplatte gelegt. Der Zylinder ist über zwei Elektroden mit einem
Hochfrequenzgenerator verbunden, der eine Wechselspannung bei 40 kHz zur Erzeugung
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Abbildung 3.3: Schematischer Aufbau der Kammer der Niederdruckplasmaanlage. Die
Probe (�) wird auf die Heizplatte (�) gelegt. Um den Glaszylinder (�) sind die beiden
Elektroden angeordnet, die mit dem Hochfrequenzgenerator verbunden sind. Im Zylinder
befindet sich die Zufuhr für das Gas (�). [74]

des Plasmas generiert. In den Glaszylinder kann ein Gas nach Wahl eingelassen wer-
den. In diesem Experiment wurde die Probe nach dem Implantieren und dem Ausheizen
jeweils mit O--Gas bei Raumtemperatur und einem Druck von 0,4 mbar behandelt.

3.2 Konfokalmikroskop

Die Spektren und Bilder zur späteren Auswertung der Daten wurden mit dem Konfo-
kalmikroskop der Universität Leipzig aufgenommen. Der prinzipielle Messaufbau ist in
Abbildung 3.4 dargestellt. Um die Probe anzuregen wird ein Nd:YAG-Laser (Neodym-
dotierter Yttrium-Aluminium-Granat-Laser) der Wellenlänge 532 nm verwendet, der über
ein System von Linsen, Filtern und Polarisatoren auf ein möglichst kleines Volumen
der Probe fokussiert wird. Die emittierte Fluoreszenz der Probe wird danach auf eine
Lochblende (Pinhole) so fokussiert, dass nur Fluoreszenz der Schärfeebene zu den Mess-
geräten durchgelassen wird (konfokales Prinzip). Ein dichroitischer Spiegel isoliert die
Fluoreszenz der Probe von der Anregungsstrahlung des Lasers. Um ein ganzheitliches
Bild der Probe zu ermöglichen, wird die Probe auf einem Scanner platziert, der mit
einem piezoelektrischen Motor die Probe abrastert. Zur Detektion der Fluoreszenz wer-
den zwei Lawinenphotodioden (englisch: avalanche photodiode, kurz APD) benutzt, mit
denen einzelne Photonen gezählt werden können. Mit einem Spektrometer können die
Emissionsspektren aufgenommen werden.
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Abbildung 3.4: Prinzipeller Aufbau des verwendeten Konfokalmikroskops. Der Laser
(grüner Strahlengang) wird auf die Probe fokussiert. Die emittierte Fluoreszenz der
Probe (roter Strahlengang) wird über die Lochblende weiter gefiltert und gelangt danach
zu den Messgeräten. [62]

Dadurch, dass immer nur ein kleiner Volumenbereich der Probe fokussiert wird, ergibt
sich gegenüber der optischen Mikroskopie eine Verbesserung des Auflösungsvermögens.
Nach R. M. Webb wird das laterale und axiale Auflösungsvermögen des Konfokalmikro-
skops unter Verwendung des Rayleigh-Kriteriums berechnet [86], wobei die Punktspreiz-
funktionen (englisch: point spread function, kurz PSFs) der Abbildungen von Anregung
und Detektion kombiniert werden müssen. Es ergibt sich

dlateral = 0, 44 · nλ

NAObj
(3.1)

für das laterale Auflösungsvermögen und

daxial = 1, 5 · nλ

NA2
Obj

(3.2)

für das axiale Auflösungsvermögen. Hierbei ist n der Brechungsindex, λ die mitt-
lere Wellenlänge von Anregung und Detektion und NAObj die numerische Apparatur
des Objektivs (Ölobjektiv: 1,35; Luftobjektiv: 0,95). Im optimalen Fall unterscheidet
sich das laterale Auflösungsvermögen eines Konfokalmikroskops gegenüber dem eines
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optischen Mikroskops mit gleichem Objektiv um einen Faktor von 0,72 [86]. Das theo-
retische Auflösungsvermögen liegt bei den verwendeten Objektiven lateral bei 200 nm
(Ölobjektiv) und 300 nm (Luftobjektiv), beim axialen Auflösungsvermögen bei 750 nm
(Ölobjektiv) und 1 µm (Luftobjektiv). In der Realität fällt das axiale Auflösungsvermögen
allerdings schlechter aus, da beim Übergang vom Objektiv in die Diamantprobe das Licht
gebrochen wird und das angeregte Volumen somit aufgeweitet wird. Je nach verwende-
tem Objektiv ergibt sich ein zusätzlicher Faktor in der Tiefenauflösung von 2,9 beim
Ölobjektiv bzw. 7,1 beim Luftobjektiv [42].
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Kapitel 4

Probenpräparation

4.1 Probencharakterisierung

Bei der für dieses Experiment verwendeten Probe handelt es sich um ein monokristallines
Diamantsubstrat der Art ’electronic grade’ von der Firma Element Six Technologies
[23]. Die Probe wurde mit Hilfe chemischer Gasphasenabscheidung (englisch: chemical
vapour deposition, kurz: CVD) hergestellt und hat eine Größe von 2 x 2 x 0,5 mm3.
Die Orientierung der Oberfläche entspricht der kristallographischen (110)-Ebene mit
einer maximalen Abweichung von 3°. Der Hersteller gibt eine Stickstoffkonzentration von
[N]<5 ppb (Anzahl pro Milliarden, englisch: parts per billion) und eine Borkonzentration
von [B]<1 ppb an [23]. Es handelt es sich also um einen Typ IIa Diamanten.

Abbildung 4.1: Für diese Arbeit verwendete Diamantprobe.

4.2 Prozessschritte

1. Marker und Dotierungen
Im ersten Schritt wurde für die spätere Orientierung Kohlenstoff mit einer Dosis von
1× 1016 cm−2 implantiert. Die Spots mit 50 µm Durchmesser wurden auf der Probe so
angeordnet, dass sie später an den Ecken der quadratischen Implantationsflächen von
240 x 240 µm2 für die Dotierungen liegen (siehe Abb. 4.2). Für dieses Experiment wurde
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Abbildung 4.2: Schematischer Aufbau des implantierten Bereichs der Probe. Am un-
teren Rand wurden fünf verschiedene Flächen mit Bor oder Schwefel implantiert. In
jeder Fläche sowie im intrinsischen Diamant wurden Silizium (�), Stickstoff (�) und
Germanium (�) in drei Fluenzen implantiert.

in drei Flächen Bor als Akzeptor und in zwei Flächen Schwefel als Donator implantiert.
Eine Liste der Implantationen befindet sich in Tabelle 4.1, die Tiefenprofile sind in
Abbildung 4.3a gezeigt.

Tabelle 4.1: Parameter für die Bor- und Schwefel-Implantationen.

Bor Schwefel
Energie (keV) Fluenz (cm-2) Energie (keV) Fluenz (cm-2)

15
2× 1011

2× 1012

2× 1013
40 1,6× 1011

1,6× 1012

30
3,8× 1011

3,8× 1012

3,8× 1013
80 3,68× 1011

3,68× 1012

2. Erstes Ausheizen der Probe

Damit die bei den vorherigen Implantationen entstandenen Vakanzen und sonstige Git-
terschäden wieder ausheilen und die Kohlenstoff-Spots graphitisieren konnten, wurde die
Probe für acht Stunden bei einer Temperatur von 1200 °C und einem Druck von etwa
3,8× 10−6 mbar im Ofen ausgeheizt.
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Abbildung 4.3: SRIM-Simulationen zu den Tiefenprofilen der Implantationen. a) Tie-
fenprofil der Bor- und Schwefel-Implantationen. b) Tiefenprofile für N, Ge und Si mit
zugehöriger Implantationsenergie.

3. Intrinsische Marker und Implantationen

Über den Markern der ersten Fläche (Bor 1017 cm−3) wurden noch drei weitere Marker
für den intrinsischen Bereich gesetzt. Dabei wurde der untere Marker mit Silizium, die
anderen beiden mit C2-Ionen implantiert. Hiernach wurden Si-, CN- und Ge- in den
intrinsischen sowie allen dotierten Flächen mit den Flächendosen von 1× 1010 cm−2,
1× 1011 cm−2 und 1× 1012 cm−2 implantiert. Da der verwendete Linearbeschleuniger
nur negative Teilchen oder Verbindungen produzieren kann, wurden für die Stickstoff-
Implantationen CN--Ionen ausgewählt. Die mittlere Implantationstiefe wurde vorher mit
SRIM-Silumationen ermittelt [93] und liegt für N bei 48 nm, für Si bei 44 nm und für
Ge bei 32 nm (siehe Abb. 4.3b). Die geringere Eindringtiefe bei Ge hängt mit der hohen
Masse von Germanium und dem Limit der erreichbaren Energien des verwendeten Li-
nearbeschleunigers zusammen. Dem Tiefenprofil von Bor und Schwefel (siehe Abb. 4.3a)
ist zu entnehmen, dass wegen der unterschiedlichen Eindringtiefe von Ge eine niedrigere
Dichte an Boratomen als bei N und Si vorhanden sein wird. Am Beispiel der 1018 Dotie-
rungen ergeben sich Konzentrationen von [B]∼1,2× 1018 cm−3 und [S]∼1,1× 1018 cm−3

für Germanium, [B]∼9,2× 1017 cm−3 und [S]∼1,1× 1018 cm−3 für Silizium und Stick-
stoff.

4. Übersichtsbilder und GR1-Spektren
Die durch die Implantationen entstandenen Fehlstellen konnten nun am Konfokalmikro-
skop untersucht werden. Nach Säuberung der Probe wurde ein Übersichtsbild des ge-
samten implantierten Bereichs (siehe Abb. 5.1), sowie Aufnahmen der einzelnen Flächen
am Konfokalmikroskop gemacht. Dann wurden von jeder Implantationsstelle (Spot) zur
Detektion der entstandenen Vakanzen (GR1, ZPL bei 741 nm) Spektren aufgenommen.
Alle Konfokalbilder nutzten zur Anregung einen grünen Laser der Wellenlänge 532 nm
mit einem entsprechenden Notchfilter. Für die Aufnahmen der GR1-Spektren wurde ein
650 nm Longpassfilter und eine Laserleistung von 3,3 mW verwendet. Die Spektren der
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Spots wurden jeweils zentral über eine Fläche von 9 x 9 µm2 ca. 500 Sekunden lang aufge-
zeichnet, ebenfalls wurden Hintergrundspektren nahe der Implantationen aufgenommen,
um hintergrundbereinigte Spektren zu generieren.

5. Zweites Ausheizen der Probe
Die Probe wurde nun zum zweiten Mal ausgeheizt, diesmal für vier Stunden bei einer
Temperatur von 800 °C und einem Druck von etwa 8,8× 10−6 mbar. Dieser Schritt er-
laubt das Kombinieren der beweglichen Vakanzen mit den Fremdatomen zu Farbzentren
und anderen Defekten im Diamant.

6. Sättigungskurven, Spots und Spektren der Farbzentren
Um das Sättigungsverhalten der verschiedenen Farbzentren zu ermitteln, wurde im in-
trinsischen Bereich der Probe eine Sättigungskurve für die drei Farbzentren, sowie für
den Hintergrund aufgenommen (siehe Abschnitt 5.3.1). Für jeden Implantations-Spot
wurde ein Konfokalbild, ein Spektrum und ein Hintergrundspektrum aufgenommen. Die
Bilder haben eine Größe von 80 x 80 µm2, die Spektren wurden über eine Fläche von ca.
9 x 6 µm2 für 200 Sekunden aufgezeichnet.

7. Bilder zur Bestimmung der Ausbeute und Kontrollbilder
Um einzelne Farbzentren auflösen zu können, wurden detaillierte Nahaufnahmen am
Rand der Implantations-Spots gemacht (Bildgröße 40 x 10 µm2). Diese wurden später
dazu verwendet, das Verhältnis einzelner Zentren zum ganzen Spot zu ermitteln (siehe
Abschnitt 5.3.2). Verwendete Laserleistung und Filter sind in Tabelle 4.2 aufgelistet.
Abschließend wurden mehrere Bilder in nicht implantieren Bereichen der Probe aufge-
nommen, um festzustellen, wie viele NV-Zentren generell im nicht implantierten Bereich
der Probe vorhanden sind.

Tabelle 4.2: Verwendete Laserleistung und Filter zur Anregung und Detektion der ver-
schiedenen Farbzentren.

Farbzentrum Laserleistung Filter
NV 1 mW 594 nm LP

GeV 660 µW 594 nm LP
700 nm SP

SiV 780 µW 700 nm LP

24



Kapitel 5

Ergebnisse

Im folgenden Kapitel werden die wichtigsten Ergebnisse der Untersuchung präsentiert.
Zuerst werden einige wichtige Erkenntnisse für die spätere Interpretation der Messdaten
erläutert. Insbesondere wird es um die dotierungskorrelierte Bildung der GR1-Zentren
vor dem zweiten Ausheizungsprozess gehen, sowie deren Effekt auf die Ausbeute der drei
verschiedenen Farbzentren. Potentielle Fehlerquellen für eine zukünftige Verbesserung
der Ergebnisse werden anhand der Daten ermittelt.

Abbildung 5.1: Kofokalaufnahme des gesamten implantierten Bereichs der Probe nach
dem ersten Ausheizen bei 1200 °C. Die implantierten Flächen sind gekennzeichnet.

5.1 Besonderheiten

5.1.1 Ko-Implantation im intrinsischen Bereich

Nach dem ersten Ausheizungsprozess und dem Platzieren der Marker im intrinsischen
Bereich der Probe (Prozessschritt 3) konnte anhand von Konfokalaufnahmen eine starke
Streuung um die zwei C2-Marker im intrinsischen Bereich festgestellt werden (siehe Abb.
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5.2). Die Streuung macht sich am stärksten bei den 1010 cm−2 Spots bemerkbar, da diese
direkt neben den Markern liegen. Bei den höheren Fluenzen nimmt der Effekt graduell
ab und ist somit bei den 1012 cm−2 Spots am wenigsten präsent. Insgesamt führt dies zu
einer signifikanten Erhöhung an Gitterschäden, insbesondere isolierte, neutrale Vakanzen
(GR1-Zentren) um die Marker herum, welche sich im gesamten intrinsischen Bereich
bemerkbar machen und später anhand der aufgenommenen Spektren diskutiert werden
müssen (siehe Abschnitt 5.2).

Abbildung 5.2: Streuung im intrinsischen Bereich. Die Probe wurde mit einem 532 nm
Laser angeregt und die Fluoreszenz mit Wellenlängen größer als 650 nm unter Verwen-
dung eines entsprechenden Longpassfilters detektiert. a) Fluoreszenzprofil und Konfoka-
laufnahme der Stickstoff-Implantationen im intrinsischen Bereich. Die Streuung durch
den C2-Marker überdeckt die Fluoreszenz der 1010 cm−2 Implantation sowie Teile der
1011 cm−2 Implantation. Die Corona um die Marker kommt durch die Streuung des
Teilchenstrahls mit der Maske zustande, ist aber ein normaler Effekt [55]. b) Konfokal-
aufnahme des intrinsischen Bereichs vor dem zweiten Ausheizen. Die Streuung durch die
C2-Marker (links) reicht in die Implantations-Spots hinein. Von der Streuung überdeckte
Implantationen wurden mit schwarzen Hilfslinien gekennzeichnet.

Die Ursache für die starke Streuung wird in der hohen Dosis von 5× 1016 cm−2

und 6× 1016 cm−2 der beiden C2-Marker bei einer Implantationsenergie von 60 keV ver-
mutet, da für die Platzierung eine abgenutzte Maske verwendet wurde, die schon bei
kleineren Dosen leichte Streuung aufgezeigt hatte. Der Silizium-Marker unterhalb der
C2-Marker sowie die Marker der übrigen Bereiche wurden lediglich mit einer Dosis von
1× 1016 cm−2 gesetzt. Mit der Annahme, dass beim Auftreffen der C2-Ionen auf der
Diamantoberfläche die Moleküle in zwei C-Ionen mit jeweils der Hälfte der Anfangs-
energie aufspalten, ergibt sich eine Eindringtiefe von 50 nm. Die entstandenen Vakanzen
durch die Ko-Implantation liegen so größtenteils in dem Tiefenbereich der implantierten
Elemente für die Bildung der Farbzentren, in den Markern selbst ist durch die hohe
Dichte an Vakanzen von über 1× 1022 cm−3 der Schwellenwert für die Amorphisierung
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und spätere Graphitisierung beim Ausheizen der Probe erreicht (siehe Abb. 5.3) [82]. Die
Vakanzen, die durch die gestreuten C-Ionen entstanden sind, überschreiten diesen Wert
jedoch nicht und erhöhen die GR1-Fluoreszenz in den Implantationen des intrinsischen
Bereichs, was in der in Abschnitt 5.2 bestimmten GR1-Fluoreszenz nachgewiesen wird.
Der Streuungseffekt wirkt sich negativ auf die Vergleichbarkeit der dotierten Bereiche
aus, da diese nur untereinander verglichen werden können. Bei den Vergleichen zum in-
trinsischen Bereich wird die Ko-Implantation immer berücksichtigt werden müssen, da
sie teilweise stark vom reinen Diamanten abweicht. Eine Abschätzung der reinen intrin-
sischen Ausbeute konnte jedoch für die 1× 1010 cm−2 Dosis von NV und GeV gemacht
werden, da am Rand an einer der Schwefelflächen der Implantations-Spot teilweise in
einem intrinsischen Bereich des Diamanten liegt. Erläuterung der positiven Seiten dieses
ungewollten Effekts wird in Abschnitt 5.3.3 gegeben, da die Ko-Implantation zumindest
bei den 1× 1010 cm−2 Implantationen bei jedem Farbzentrum zur höchsten Ausbeute
geführt hat [58, 89].

Abbildung 5.3: Mit SRIM simuliertes Tiefenprofil der Kohlenstoffatome durch die Im-
plantation mit C2-Ionen sowie die dabei entstandenen Vakanzen. Der Schwellenwert für
die Amorphisierung des Kristalls von 1× 1022 Vakanzen/cm3 ist gekennzeichnet.
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5.1.2 Nicht implantierter Stickstoff

Abbildung 5.4: Einzelne NV-Zentren im nicht implantierten Bereich der Probe.

Nach dem zweiten Ausheizungsprozess wurden mehrere Aufnahmen am Konfokalmi-
kroskop an nicht implantierten Stellen der Probe gemacht (Prozessschritt 7, siehe Abb.
5.4). Die Aufnahmen zeigen, dass in Teilen der Probe NV-Zentren aktiviert wurden.
Entstanden sind die Zentren wahrscheinlich über Stickstoffatome, die durch die CVD-
Herstellungsmethode in die Probe gelangt sind [51]. Falls Vakanzen beim Ausheizen in
der Nähe der Stickstoffatome entstehen, können diese vor einer Rekombination mit dem
Kristall zusammen mit Stickstoff NV-Zentren bilden [55]. Die NV-Zentren scheinen nicht
homogen in der Probe verteilt zu sein, da sie nicht in allen Aufnahmen zu sehen sind. Mit
dem verwendeten Luftobjektiv ergibt sich ein theoretisches Anregungsvolumen von ca.
0,047 µm3. In diesem Volumen befinden sich etwa 1× 109 Einheitszellen der Diamant-
struktur, was 8× 109 Gitterplätzen entspricht. Die vom Hersteller angegebene Stickstoff-
konzentration liegt bei maximal 5 ppb. In dem angeregten Volumen sollten sich also ca.
40 Stickstoffatome befinden, woraus sich ein mittlerer Abstand (N-N) von 0,1 µm und
eine Stickstoffkonzentration von [N]∼8,5× 1014 cm−3 ergibt. Der mittlere Abstand der
NV-Zentren aus den Konfokalaufnahmen des nicht implantierten Bereichs wird auf 1,4
bis 2,4 µm geschätzt, was Konzentrationen von 7,2× 1010 bis 3,6× 1011 cm−3 entspricht.
Die Bildungsrate von N zu NV ist hier nicht bekannt, weswegen der tatsächliche Stick-
stoffgehalt unklar ist. Vergleicht man die errechneten Konzentrationen von N und NV,
ergibt sich eine Konversionsrate von lediglich 0,04 %. In den Spektren lässt sich aufgrund
der Verunreinigungen nach beiden Ausheizungsprozessen NV- in den Schwefel-dotierten
Bereichen nachweisen, worauf in Abschnitt 5.3.3 eingegangen wird.

5.1.3 Verminderte Silizium-Implantation

Wie in den folgenden Abschnitten gezeigt wird, ist bei Silizium sowohl eine geringere
V0-Fluoreszenz als auch SiV-Fluoreszenz als erwartet eingetreten. Es wird deswegen ein
systematischer Fehler vermutet, der zu einer generellen Verminderung der Fluoreszenz
geführt hat. Der stärkste Hinweis auf einen Fehler dieser Art ist die Bildung von zwei
Implantations-Spots pro Implantation, wie sie in Abbildung 5.5 zu sehen sind. Bei allen
Silizium-Implantationen sind über den eigentlichen Spots noch weitere Spots mit un-
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Abbildung 5.5: Konfokalaufnahme der Silizium-Implantationen in der 1017 cm−3 Bor-
Dotierung vor dem Ausheizen. Über den eigentlichen Implantationen sind weitere
Silizium-Implantationen zu sehen.

terschiedlich starker Fluoreszenz zu sehen. Es wird vermutet, dass bei der Implantation
der Ionenstrahl nicht gezielt auf die Maske auftraf, weswegen weniger Ionen implantiert
wurden als vorgesehen. Aufgrund der systematischen Natur dieses Effekts bleibt die Ver-
gleichbarkeit innerhalb der Silizium-Implantationen jedoch erhalten. Die Auswirkung auf
die Ausbeute wird in Abschnitt 5.3.5 besprochen.

5.2 GR1-Zentren

Entstehung von Vakanzen durch Ionenbeschuss
Das GR1-Zentrum ist eine isolierte, neutrale Vakanz (V0) und weist eine ZPL bei 741 nm
auf [90]. Die Erzeugung der GR1-Zentren hängt maßgeblich von der Masse der implan-
tierten Ionen und der Implantationsenergie ab [61]. Mit SRIM-Simulationen wurden die
Vakanzverteilungen ermittelt (siehe Abbildung 5.6b).
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Abbildung 5.6: Entstehung der GR1-Zentren durch die Implantationen. Die Messdaten
stammen aus der 1017 cm−3 Bor-Dotierung. a) Konfokalaufnahmen aus dem Zentrum
der Implantations-Spots. Die Anregung geschah mit einem 532 nm Laser, die Detektion
mit einem 650 nm Longpassfilter. b) Vakanzverteilungen der Implantationen erhalten
aus SRIM-Simulationen. c) V0-Fluoreszenz der Implantationen berechnet aus den GR1-
Spektren. d) GR1-Spektren der 1012 cm−2 Implantationen.

In den GR1-Spektren zeigt sich, dass eine größere Masse nicht zwangsläufig zu
höherer V0-Fluoreszenz führt. In fast allen Dotierungen entstehen mit einer 1010 cm−2

und 1011 cm−2 Fluenz bei den Ge-Implantationen die meisten V0, gefolgt von den CN-
und schließlich den Si-Implantationen. Aufgrund der verminderten Silizium-Implantation
liegt hier die V0-Fluoreszenz bei Si unterhalb der von CN. Bei der 1012 cm−2 Fluenz fällt
die V0-Fluoreszenz bei Ge ab, bei CN und Si nimmt sie stark zu, sodass bei CN die
höchste V0-Fluoreszenz liegt, gefolgt von Si und Ge (siehe Abb. 5.6c). Bei der höchsten
Fluenz von 1012 cm−2 ist also mit höherer Masse eine Reduzierung von V0 zu sehen. Der
mittlere Abstand der Vakanzen in den Germanium-Implantationen ist hier bei 1,5 nm,
was mit einer Vakanzdichte von [V]∼2,8× 1020 cm−3 korrespondiert. Bei der höchsten
Dosis der CN-Implantationen entstehen zum Vergleich ca. 1× 1018 Vakanzen/cm3, der
Schwellenwert für die Amorphisierung des Kristalls liegt bei 1× 1022 Vakanzen/cm3 [82].
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Abbildung 5.7: V0-Fluoreszenz im ko-implantierten intrinsischen Bereich.

Im intrinsischen Bereich der Probe wurde der Effekt der Ko-Implantation durch Koh-
lenstoff untersucht (siehe Abb. 5.7). In den 1010 cm−2 Spots ist die V0-Fluoreszenz höher
als bei den 1011 cm−2 Spots. Hier dominiert die Streuung der C2-Marker die Entstehung
von V0. In den 1011 cm−2 Spots fällt die Fluoreszenz rapide ab. Dort ist der Streuungs-
effekt wesentlich schwächer, die Ionen-Fluenz der Implantation ist aber auch um eine
Größenordnung gestiegen. In den 1012 cm−2 Spots steigt die Fluoreszenz bei CN und Si
wieder an. Die Streuung ist hier am schwächsten, die hohe Ionen-Fluenz dominiert die
Entstehung von V0. Der Effekt der Streuung auf die V0-Fluoreszenz ist bei Silizium am
schwächsten, was dadurch erklärt wird, dass die Silizium-Implantationen nicht direkt
neben einem der C2-Marker liegen. Die Auswirkung der erhöhten GR1-Fluoreszenz auf
die Ausbeute im intrinsischen Bereich wird in Abschnitt 5.3.3 besprochen.
In der 1018 cm−3 Schwefel-Dotierung kam es zu Überlappungen der Germanium- und
Stickstoff-Implantationen (siehe Abb. 5.8). Die Spots haben dadurch Streuung der je-
weils anderen Implantation abbekommen. Eine erhöhte V0-Fluoreszenz ist deswegen in
der CN-Implantation bei der 1010 cm−2 Fluenz zu messen, da durch die Germanium-
Implantation zusätzliche Vakanzen entstanden sind. In der Germanium-Implantation
selbst sind durch Stickstoff aufgrund der geringeren Masse nur sehr wenige Vakanzen
entstanden. Wie bei der Ko-Implantation im intrinsischen Bereich wird dies zu einer
Erhöhung der Ausbeute führen, auf die in Abschnitt 5.3. eingegangen wird.
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Abbildung 5.8: a) Überlappung der Germanium- und Stickstoff-Implantation in der
1018 cm−3 Schwefel-Dotierung bei der 1010 cm−2 Fluenz. Die Implantationen sind mit
weißen Hilfslinien gekennzeichnet. Die Aufnahme wurde nach dem Ausheizen bei 800 °C
gemacht. Die Anregung geschah mit einem 532 nm Laser, zur Detektion wurde ein
594 nm Longpassfilter verwendet. b) Gleiche Aufnahme bei der 1011 cm−2 Fluenz. c)
V0-Fluoreszenz der CN- und Ge-Implantationen aus der 1018 cm−3 Schwefel-Dotierung,
gemessen nach dem Implantieren und vor dem Ausheizen bei 800 °C. Bei der 1010 cm−2

Fluenz liegt der Wert von CN über dem von Ge.

Dotierungskorrelierte Bildung von Vakanzen

Aus den Spektren der verschiedenen Implantationsbereiche kann entnommen werden,
dass das GR1-Zentrum durch die Dotierung der Probe beeinflusst wird (siehe Abb.
5.9). In den Bereichen Bor 1017 cm−3 und Bor 1018 cm−3 kann man gegenüber den mit
Schwefel dotierten Bereichen eine höhere Fluoreszenz erkennen und damit eine höhere
Bildungsrate von V0 zuordnen. In der höchsten Bor-Dotierung (1019 cm−3) ist die GR1-
Fluoreszenz in der Größenordnung der Schwefel-dotierten Bereiche.
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Abbildung 5.9: Dotierungskorrelierte Erzeugung von V0. a) V0-Fluoreszenz der Silizium-
Implantationen in Abhängigkeit ihrer Fluenz und der dotierten Flächen. b) V0-
Fluoreszenz der 1012 cm−2 Implantationen in Abhängigkeit von der Dotierung.

5.3 Farbzentren

5.3.1 Sättigungskurven

Abbildung 5.10: Sättigungskurve für das NV-Zentrum (�) mit Fit (−). Die Fit-Kurve
ergibt sich aus Gleichung 5.1.

Um eine optimales Verhältnis der Fluoreszenz der jeweiligen Farbzentren gegenüber dem
Hintergrund zu ermitteln, wurden im intrinsischen Bereich Sättigungskurven aufgenom-
men. Hierfür wurde ein Programm genutzt, welches die Laserleistung in zeitgleichen
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Intervallen erhöht und dabei die gemessene Zählrate über der Leistung plottet (siehe
Abb. 5.10). Die Intensität der Fluoreszenz in Abhängigkeit von der Laserleistung kann
mit der Funktion

I(P ) = I∞ ·
P

P + Psat
(5.1)

bestimmt werden und hängt von der Sättigungsleistung Psat ab. I∞ entspricht der
Emission bei Sättigung des Farbzentrums. Nachdem die lineare Sättigungskurve des Hin-
tergrunds abgezogen wurde, konnte die optimale Laserleistung für die jeweiligen Farb-
zentren bestimmt werden.

5.3.2 Bestimmung der Ausbeute

Zur Bestimmung der Ausbeute wurden nach dem Ausheizen bei 800 °C in der Mitte
der Implantations-Spots Spektren aufgezeichnet (Prozessschritt 6) und Nahaufnahmen
am Rand der Spots mit dem Konfokalmikroskop aufgenommen (Prozessschritt 7, siehe
Abb. 5.11). Einzelne Farbzentren können in der Nähe des Implantations-Spots aufgelöst
werden. Die Intensität Iref der Farbzentren wird über einer Fläche A der Aufnahme
integriert, wobei sich in der Fläche eine wohldefinierte Anzahl N an Farbzentren befin-
den. In einer gleichgroßen Fläche wird auch die integrierte Intensität des Hintergrunds
aufgenommen. Die hintergrundkorrigierte Intensität eines einzelnen Farbzentrums ist
dann

Ieinzeln = Iref − IHintergrund

N
(5.2)

Die Dichte ρspot an Farbzentren im Implantations-Spot wird aus dem Verhältnis der
integrierten Intensität im Spot Ispot zu dem einzelnen Farbzentrum Ieinzeln über der
Fläche A ermittelt:

ρspot = Ispot − IHintergrund

A · Ieinzeln
(5.3)

Die Ausbeute entspricht schließlich dem Verhältnis von ρspot zu der implantierten
Ionen-Dosis φ:

Ausbeute = ρspot

φ
= N

A · φ
· Ispot − IHintergrund

Iref − IHintergrund
(5.4)
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Abbildung 5.11: Konfokalaufnahme von NV-Zentren am Rand einer Implantation im
Bor-dotierten Bereich der Probe. Zur Detektion wurde ein 594 nm Longpassfilter genutzt.

In den stark dotierten Bereichen ist die optische Auflösung einzelner Zentren er-
schwert. In diesen Fällen wurde mit Hilfe der Spektren die Ausbeute bestimmt. Dazu
wurde einfach die Intensität der Fluoreszenz über den Wellenlängenbereich der ZPL und
der Seitenbande integriert und mit einer bekannten Ausbeute aus Gleichung 5.4, die wie
oben beschrieben ermittelt wurde, abgeglichen. Daraus konnte dann die zu der Fluores-
zenz korrespondierende Ausbeute für die anderen Implantationen berechnet werden.
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5.3.3 NV-Zentren

Die Konfokalaufnahmen der mit Sticktoff implantierten Spots nach einem Ausheizen bei
800 °C für vier Stunden sind in Abbildung 5.12 dargestellt. Durch das Ausheizen wird
die Bildung von NV-Zentren in den Implantationen ermöglicht [56].

Abbildung 5.12: a) Konfokalaufnahmen der NV-Zentren nach dem Ausheizen bei 800 °C
für 4 Stunden. Zur Anregung wurde ein 532 nm Laser verwendet, die Detektion geschah
mit einem 594 nm Longpassfilter. In den Bor-dotierten Bereichen nimmt die Fluores-
zenz im Vergleich zum ko-implantierten intrinsischen Bereich stark ab, während sie im
Schwefel-dotierten Bereich vergleichbar stark mit dem intrinsischen Bereich ist. Bei der
1018 cm−3 Schwefel-Dotierung ist es zur Überlappung mit der Germanium-Implantation
gekommen (NV oben, GeV unten). b) und c) sind Nahaufnahmen von der 1010 cm−2

Fluenz jeweils aus der Bor- (b) und Schwefel-Dotierung (c).

In den Konfokalaufnahmen der NV-Zentren ist in den Bor-dotierten Bereichen eine
starke Verminderung der Fluoreszenz gegenüber den intrinsischen und Schwefel-dotierten
Bereichen festzustellen. Dabei ist der stärkste Unterschied bei der 1× 1010 cm−2 Fluenz
zu sehen. Die Fluoreszenz der NV-Zentren ist, wie in Abschnitt 5.3.2 beschrieben, ein
Maß für die erzielte Ausbeute. Dementsprechend korrelieren unterschiedlich starke Fluo-
reszenzen zu einer unterschiedlich hohen Ausbeute der Farbzentren.
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Abbildung 5.13: a) NV-Spektren der 1011 cm−2 Fluenz. Die Bor-dotierten Bereiche
(�,�,�) haben gegenüber den Schwefel-dotierten Bereichen (�,�) eine verminderte
Fluoreszenz. b) NV-Ausbeute geplottet gegen die implantierten Stickstoff-Fluenzen. Der
stärkste Effekt ist in der 1010 cm−2 Fluenz zu sehen. Zum intrinsischen Wert von 7,6 %
(�) gibt es eine mehr als vierfach verbesserte Ausbeute von 32,1 % im Schwefel-dotierten
Bereich (�) und eine mehr als achtfache Verbesserung von 62,4 % im ko-implantierten
Bereich (�) der Probe. Der Fehler ergibt sich aus Gleichung 5.4.

Die Auswirkung der Dotierung auf die Ausbeute sind in Abbildung 5.13 zusammen-
gefasst. Die stärksten Unterschiede sind bei der 1010 cm−2 Fluenz zu sehen, da dort die
meisten Donatoren bzw. Akzeptoren pro Defekt vorhanden sind. Im intrinsischen Be-
reich, der nicht von der Ko-Implantation betroffen ist, erhält man eine NV-Ausbeute
von 7,6 %, was entsprechend der verwendeten Implantationsenergie mit den Ergebnissen
mit anderen Studien übereinstimmt [54, 55, 61]. Im ko-implantierten Bereich wurde eine
Ausbeute von 62,4 % erzielt, eine mehr als achtfache Verbesserung zu dem rein intrinsi-
schen Wert. In den beiden Bor-Regionen 1017 cm−3 (�) und 1018 cm−3 (�) ist eine leichte
Verringerung der Ausbeute auf ca. 5,5 % zu messen. In den Schwefel-Regionen 1017 cm−3

(�) und 1018 cm−3 (�) ist eine zwei- bis dreifache bzw. vier- bis fünffache Erhöhung der
Ausbeute im Vergleich zum intrinsischen Bereich auf 19,7 % in (�) und 32,1 % in (�)
zu vermerken. Bei der 1018 cm−3 Schwefel-Dotierung kommt zur dotierungskorrelier-
ten Verbesserung der Ausbeute noch der Faktor der zusätzlichen Vakanzen durch die
Überlappung mit der Germanium-Implantation hinzu, was ebenfalls eine Verbesserung
der Ausbeute zur Folge hat.
In den Bor-dotierten Bereichen ist im Vergleich zum intrinsischen Bereich eine starke
Verschiebung des Spektrums zu NV0 zu erkennen (siehe Abb. 5.14a). Um die Ladungs-
anteile von den NV-Zentren in den verschiedenen Dotierungen zu bestimmen, wurden
Referenzspektren von reinem NV0 und NV- aus [65] an die normierten und hintergrund-
bereinigten NV-Spektren zwischen den Wellenlängen 550 nm und 800 nm gefittet (siehe
Abb. 5.14b). Aus den Fit-Parametern wurde anschließend der relative Anteil von NV-

berechnet (siehe Abb. 5.14c). Im Bor-dotierten Bereich ist der NV--Anteil gering im
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Vergleich zum intrinsischen und S-dotierten Bereich. Mit steigender Fluenz steigt auch
der NV--Anteil leicht an. Der Effekt im S-dotierten Bereich ist schwach, da schon für
eine Ausbeute von 7,6 %, die hier im intrinsischen Bereich bei der 1× 1010 cm−2 Fluenz
erzielt wurde, ca. 13 ungenutzte Stickstoff-Donatoren für jedes NV-Zentrum vorhanden
sind. Dennoch liegt der NV--Anteil in der S-Dotierung bei allen Fluenzen über dem int-
rinsischen Bereich.

Abbildung 5.14: Einfluss der Dotierung auf den Ladungszustand von NV. a) Spektren
von NV bei der 1012 cm−2 Fluenz, normiert auf ihren Maximalwert. Die ZPLs von NV0

(575 nm) und NV- (638 nm) sind gekennzeichnet. Im Bor-dotierten Bereich (�) ver-
schiebt sich das Spektrum relativ zum intrinsischen Bereich (�) zu NV0. Im Schwefel-
dotierten Bereich (�) ist keine starke Verschiebung zu vermerken. b) Gefittetes NV-
Spektrum aus der Bor-Dotierung zur Bestimmung der Ladungsanteile. Das aufgenomme
Spektrum (�) wird mit den reinen Spektren von NV0 und NV- gefittet (�). Die Fit-
Parameter sind in der Tabelle abgebildet. c) Relativer Anteil von NV- in Abhängigkeit
der Ionen-Fluenz und Dotierung, berechnet aus den Fit-Parametern.

Eine Stabilisierung von NV- ist auch durch den nicht implantierten Stickstoff in der
Probe sichtbar. In der Schwefel-Dotierung ist im Gegensatz den anderen Bereichen bei
den Hintergrundspektren das charakteristische Spektrum von NV- nach beiden Aushei-
zungsprozessen zu erkennen (siehe Abb. 5.15).
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Abbildung 5.15: NV- in den Hintergrundspektren der Schwefel-Dotierung bei den
1011 cm−2 Implantationen von Stickstoff. Fluoreszens aus der 1018 cm−3 Dotierung von
Schwefel (�) und Bor (�) sowie dem ko-implantierten intrinsischen Bereich (�). a)
Hintergrundspektren nach dem Implantieren und vor dem Ausheizen bei 800 °C. Neben
dem charakteristischen GR1-Spektrum ist bei (�) auch das Spektrum von NV- sicht-
bar. b) Hintergrundspektren nach dem Ausheizen bei 800 °C. Die GR1-Spektren sind
verschwunden, das NV--Spektrum ist erhalten geblieben.
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5.3.4 GeV-Zentren

Abbildung 5.16: Messungen zum GeV-Zentrum. a) Konfokalaufnahmen nach dem Aus-
heizen bei 800 °C für 4 Stunden. Zur Aufnahme wurde ein 532 nm Laser mit einem
594 nm Longpassfilter zur Detektion verwendet. b) GeV-Spektren der 1011 cm−2 Flu-
enz. Die ZPLs von GeV- (602 nm) und ein Peak bei 640 nm sind gekennzeichnet. In dem
Schwefel-dotierten Bereich (�) ist gegenüber dem intrinsischen Bereich (�) eine stärkere
Fluoreszenz zu messen, während im Bor-dotierten Bereich (�) die Fluoreszenz unterhalb
der des intrinsischen Bereichs liegt. c) Normierte GeV-Spektren bei der 1012 cm−2 Fluenz.
Es ist keine Verschiebung aufgrund der Dotierung festzustellen. d) Dotierugskorrelier-
te Ausbeute geplottet gegen die Germanium-Fluenz. Die höchste Ausbeute von 33 %
wurde im ko-implantierten Bereich (�) bei der 1010 cm−2 Fluenz gemessen. Die höchste
Ausbeute durch die S-Dotierung liegt bei 24 % in (�).
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In Abbildung 5.16 sind die wichtigsten Messergebnisse für die GeV-Zentren zusammen-
getragen. Auch bei GeV sehen wir bei den 1010 cm−2 Implantationen den größten Effekt
auf die Ausbeute durch die Dotierung. Obwohl die Ausbeute wie beim NV-Zentrum
am höchsten im ko-implantierten Bereich ist, die in den Schwefel-dotierten Bereichen
niedriger und bei den Bor-dotierten Bereich am geringsten ausfällt, ist der relative Ef-
fekt durch die Dotierung im Vergleich zu NV klein: Die höchste Ausbeute durch die
S-Dotierung ist mit 24 % nur eine leichte Verbesserung von den 16,5 % im B-dotierten
Bereich, während eine sechsfache Verbesserung zwischen der B- und S-Dotierung bei NV
vorlag. Eine grobe Abschätzung der echten intrinsischen Ausbeute von 15 % bis 19 % wur-
de anhand der GeV-Fluoreszenz im Schwefel-dotierten Bereich gemacht, wo die Implan-
tation leicht in den intrinsischen Diamant hineinragt. Dieser Wert liegt in der gleichen
Größenordnung wie die Ausbeute im Bor-dotierten Bereich und des Schwefel-dotierten
Bereichs 1018 cm−3 (�). Gegenüber diesem Wert liegt eine etwa zweifache Verbesse-
rung im ko-implantierten Bereich (�) und eine 1,4-fache Verbesserung bei der 1017 cm−3

Schwefel-Dotierung (�) vor. In den Bor-dotierten Bereichen ist eine vergleichsweise hohe
Ausbeute von 16,5 % bis 19 % erreicht worden. Eine Verschiebung in den GeV-Spektren
ist aufgrund der Dotierung nicht festzustellen (siehe Abb. 5.16c).
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5.3.5 SiV-Zentren

Abbildung 5.17: Messungen zum SiV-Zentrum. a) Konfokalaufnahmen nach dem Aus-
heizen bei 800 °C für 4 Stunden. Zur Aufnahme wurde ein 532 nm Laser und ein 594 nm
Longpassfilter zur Detektion verwendet. In der 1010 cm−2 und 1011 cm−2 Fluenz ist we-
nig bis keine Fluoreszenz der Implantationen zu erkennen. Bei der 1012 cm−2 Fluenz ist
eine klare Verstärkung der Fluoreszenz im Schwefel-dotieren Bereich zu erkennen. b)-d)
SiV-Spektren vom 1010 cm−2 Spot (b), 1011 cm−2 Spot (c) und 1012 cm−2 Spot (d). Die
ZPL von SiV- (737 nm) ist gekennzeichnet. Im Schwefel-dotierten Bereich (�) ist eine
deutliche Erhöhung der Fluoreszenz gegenüber dem Bor-dotierten Bereich (�) zu sehen.
e) Ausbeute der SiV-Zentren. Die Ausbeute gemäß Gleichung 5.4 wurde anhand der
1012 cm−2 Spots berechnet.
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In Abbildung 5.17 sind die Spektren und Konfokalaufnahmen sowie die berechnete Aus-
beute der SiV-Zentren dargestellt. Die Ausbeute ist aufgrund des Fehlers bei der Implan-
tation gering ausgefallen. Die Berechnung der Ausbeute gemäß Gleichung 5.4 geht von
den vorgesehenen Implantationsdosen aus, welche höher als die tatsächlich implantierte
Dosis ist. Die Ausbeute wird ebenfalls durch die reduzierte Anzahl an Vakanzen durch
die verminderte Implantationsdosis verringert, da der statistische Prozess des Einfangens
von Vakanzen beim Ausheizen auch bei der Entstehung von SiV maßgeblich ist [18]. Die
errechnete Ausbeute der SiV-Zentren hat somit eine systematische Fehlerbehaftung und
entspricht nicht der tatsächlich erzielten Ausbeute.
Bei den 1010 cm−2 Implantationen ist so wenig SiV-Fluoreszenz zu messen, dass für
die meisten Implantationen keine Ausbeute berechnet werden konnte. Lediglich im ko-
implantatierten und in einem der Schwefel-dotierten Bereiche konnte eine Ausbeute be-
stimmt werden. Die höchste Ausbeute ist mit 6,3 % im ko-implantierten Bereich erzielt
worden, die über dem intrinsischen Wert in einer vergleichbaren Studie liegt [71]. Die
Differenz in der Ausbeute zwischen dem ko-implantierten Bereich und der Schwefel-
Dotierung ist nicht so hoch wie bei NV oder GeV. Dies war bei der geringen Auswirkung
der Streuung durch die C2-Marker in den GR1-Spektren von Silizium zu erwarten. In
der 1011 cm−2 und 1012 cm−2 Fluenz liegt die Ausbeute des intrinsische Bereichs zwi-
schen der B- und S-Dotierungen der Probe, was dem erwartbaren Fall ohne Streuung
entspricht [54].
Durch die systematische Natur des Fehlers ist die Vergleichbarkeit der SiV-Zentren un-
tereinander erhalten geblieben. Obwohl durch die verminderte Implantation eine geringe
Ausbeute erzielt wurde, ist der untersuchte Effekt der Dotierung dennoch sehr gut er-
kennbar: In den SiV-Spektren ist eine klare Verstärkung der Fluoreszenz in dem Schwefel-
dotierten Bereich und eine Verminderung der Fluoreszenz im Bor-dotierten Bereich zu
sehen (siehe Abb. 5.17c,d). Eine Verschiebung des Spektrums aufgrund der Dotierung
ist nicht erkennbar.
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Anhand der GR1-Spektren konnte gezeigt werden, dass in den Implantationen der Flu-
enzen 1010 cm−2 und 1011 cm−2 bei Germanium die meisten V0 entstehen, gefolgt von
den CN- und schließlich den Si-Implantationen. Bei der 1012 cm−2 Fluenz fällt die GR1-
Fluoreszenz bei Ge jedoch ab und fällt unter die von CN und Si (siehe Abb. 5.6c). Dies
wird dadurch erklärt, dass bei Germanium durch die größere Masse der Ionen gekoppelt
mit der hohen Fluenz eine so hohe Dichte an Vakanzen entsteht ([V]∼2,8× 1020 cm−3),
dass es zur Bildung von Vakanzkomplexen kommt. Dieses Verhalten wird in [55] an-
hand einer großen Anzahl an implantierten Elementen demonstriert. Im ko-implantierten
Bereich kommt es durch die zusätzlich enstandenen Vakanzen der Streuung schon bei
geringeren Implantations-Dosen zur Bildung von Vakanzkomplexen, weswegen dort die
V0-Fluoreszenz bei den Ge-Implantationen unter der von den CN-Implantationen liegt
(siehe Abb. 5.7).
In Abbildung 5.9 wird ersichtlich, dass in den Bor-Dotierungen mit den Konzentrationen
1017 cm−3 und 1018 cm−3 die GR1-Fluoreszenz über der der beiden Schwefel-Dotierungen
liegt. Die unterschiedlich starke GR1-Fluoreszenz in den verschiedenen Dotierungen wird
mit dem Ladungszustand der Vakanzen in Zusammenhang gebracht. Ausgehend von
dem Paper von Collins [12] ist bei Diamant als Isolator mit großer Bandlücke nicht
zwangsläufig die Lage des chemischen Potentials ausschlaggebend für den Ladungszu-
stand eines Defektes, sondern die räumliche Nähe eines Defektes zu einem Akzeptor
oder Donator. Dadurch ist es möglich, dass durch die Dotierung mit Schwefel als Do-
nator der negative Ladungszustand der isolierten Vakanz (V-) favorisiert wird. Dieses
Zentrum wird ND1 genannt und hat eine Absorptionslinie bei 394 nm [90]. Sowohl der
negative als auch der positive Ladungszustand der isolierten Vakanz fluoresziert nicht
und wurde dementsprechend nicht mit dem Konfokalmikroskop gemessen. Der implan-
tierte Stickstoff hat bei einer Implantationsdosis von 1× 1010 cm−2 eine Dichte von ca.
3× 1015 N/cm3 und kann als Donator vernachlässigt werden, da die SRIM-Simulationen
gezeigt haben, dass bei der Implantation pro Stickstoffatom ca. 180 Vakanzen entstehen.
Aus der Abwesenheit von V0 kann also auf den Ladungszustand V- geschlossen werden.
Wenn neutrale Vakanzen durch das Ausheizen beweglich werden, bilden sie vermehrt
Divakanzen (V2, TH5a) [50]. Sind die Vakanzen jedoch im negativen Ladungszustand,
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wird die Bildung der Divakanzen aufgrund der Coulomb-Abstoßung unterbunden [54].
In Abbildung 5.9b ist bei den GR1-Spektren der höchsten Bor-Dotierung zu sehen, dass
die Stärke der GR1-Fluoreszenz in der Größenordnung der Schwefel-Dotierungen liegt.
Eine Erklärung hierfür ist die hohe Dichte an Akzeptoren von [Na]∼1019 cm−3, die im
Gegensatz zu den anderen Bor-Dotierungen zur Bildung von V+ führt und ebenfalls die
Erzeugung von Divakanzen unterbindet [15].
In der Veröffentlichung von Lühmann et al., auf der diese Arbeit aufbaut, wurde mit
analogen Methoden ein Versuch mit Kohlenstoff-Implantationen in Bor- und Phosphor-
dotierten Diamant gemacht [54]. Dort wurde eine deutliche Verringerung der GR1-
Fluoreszenz im Phosphor-dotierten Bereich gemessen, die eine vollkommene Konversion
von V0 zu V- vermuten ließ. Im Bor-dotierten Bereich hingegen konnte eine Verstärkung
der Fluoreszenz im Vergleich zum intrinsischen Bereich gezeigt werden, also eine Stabili-
sierung von V0. Auch in diesem Experiment ist diese Tendenz erkennbar (siehe Abb. 5.9),
allerdings ist im Schwefel-dotierten Bereich immer noch eine deutliche GR1-Fluoreszenz
zu messen. Dies lässt vermuten, dass sich die Vakanzen nur zum Teil im negativen La-
dungszustand befinden und noch immer viele neutrale Vakanzen vorhanden sind. Dies
kann damit zusammenhängen, dass der implantierte Schwefel nicht effektiv in die Zwi-
schengitterplätze des Diamanten platziert wurde. Die effektive Implementierung von
Schwefel als Donator in Diamant hat in der Vergangenheit widersprüchliche Ergebnis-
se geliefert [43, 69]. Borverunreinigungen, die beim CVD-Herstellungsverfahren in die
Probe gelangen können, haben trotz Schwefel-Dotierung zu p-Typ Verhalten von Dia-
mant geführt [29]. Dies ist hier definitiv nicht der Fall. Doch eine Borkonzentration, die
über der Angabe des Herstellers liegt, könnte die Effektivität der Schwefel-Dotierung
senken. Es wird ebenfalls vermutet, dass erst beim Ausheizungsprozess der Wechsel des
Ladungszustandes komplett stattfinden kann und der Effekt der Dotierung auf den La-
dungszustand der Vakanzen vor dem Ausheizen nicht vollständig erfasst wurde. Beim
Ausheizen können jedoch die Schwefel-Atome zusammen mit Wasserstoff, Kohlenstoff
oder Vakanzen Komplexe bilden, sodass Donatoren wieder kompensiert werden [10, 52].
Die unterschiedlichen Ladungszustände der Vakanzen in den verschieden dotierten Flächen
der Probe werden nun mit der Bildung der Farbzentren nach dem Ausheizen bei 800 °C in
Zusammenhang gebracht. Die Konfokalaufnahmen und Spektren der NV-Zentren zeigen,
dass eine erhöhte Fluoreszenz in den mit Schwefel dotierten Flächen vorliegt als bei den
mit Bor dotierten Flächen. Wie in Abschnitt 5.3.2 beschrieben ist die Fluoreszenz ein
Maß für die erzielte Ausbeute der Farbzentren. Im Bor-dotierten Bereich, wo V0 stabili-
siert wurde, ist die Bildung von Divakanzen (V2) und Vakanzkomplexen wahrscheinlicher
als die Bildung von NV-Zentren [16]. Isolierte Vakanzen werden ab einer Temperatur von
ca. 600 °C mobil, Divakanzen bleiben jedoch bis mindestens 1100 °C stabil [50, 81]. Eine
Verrinerung der Ausbeute durch eine B-Dotierung wird somit mit einer vermehrten Bil-
dung von Vakanzkomplexen erklärt. In der höchsten Bor-Dotierung von 1019 cm−3, wo
die Bildung von Divakanzen durch die Coulomb-Abstoßung der gebildeten V+ vermin-
dert wurde, ist eine ähnlich hohe NV-Ausbeute wie in der 1017 cm−3 S-Dotierung erreicht
worden. Die Verbesserung der Ausbeute in der S-Dotierung ist der Tatsache geschuldet,
dass die Ladungszustände der Defekte während des Ausheizungsprozesses die Bildung
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von konkurrierenden Zentren unterbindet. Neben der Bildung von Vakanzkomplexen ist
die Passivierung von Vakanzen und NV-Zentren durch Wasserstoff einer der Hauptfakto-
ren, die zu einer Verringerung der Ausbeute führt [54, 55, 68, 75]. Defekte wie NVH- sind
stabil bei Temperaturen von bis zu 1600 °C und wurden als effektive Elektronenfallen
in Diamant identifiziert [16, 30]. Die Stickstoff- sowie Schwefelatome sind im positiven
Ladungszustand, wo sie als Donatoren für umliegende Vakanzen fungieren. Die vorhan-
denen Wasserstoffatome, die durch die CVD Herstellungsmethode in den Diamanten
eingebracht wurden, werden jedoch im negativen Ladungszustand vermutet. In [32] wird
suggeriert, dass Wasserstoff in n-Typ Materialien ein Akzeptorverhalten aufweist und für
die umliegenden Donatoren kompensiert. Die häufigsten Ladungszustände während des
Ausheizungsprozesses sind also N+, S+, V- und H-, was die Bildung von konkurrierenden
Komplexen wie NVH, VH und V2 vermindert und die Bildung von NV (insbesondere
NV-) fördert.
In [54] wurde unter nahezu gleichen Versuchsbedingungen bei einer anderen Probe ei-
ne Ausbeute von 75 % in Schwefel-dotierten Diamant erzielt. Dort wurde jedoch eine
vollständige Konversion von V0 zu V- demonstriert, was in dieser Arbeit nicht reprodu-
ziert werden konnte. Der immer noch signifikante Anteil von V0 führt dazu, dass bei dem
Ausheizungsprozess bei 800 °C viele Vakanzen für die Bildung von V2, VH und NVH ver-
loren gehen und eine Ausbeute dieser Höhe nicht erreicht werden konnte. Eine ähnliche
gute Verbesserung der Ausbeute auf 62,4 % konnte jedoch durch die Ko-Implantation
im intrinsischen Bereich nachgewiesen werden. Schon in anderen Experimenten konn-
te die Ausbeute von NV-Zentren durch die Bestrahlung von Elektronen oder Protonen
verbessert werden, was auf die erhöhte Entstehungsrate von Vakanzen durch die Be-
strahlung zurückzuführen ist [1, 4, 72]. Auch Kohlenstoff-Implantationen wurden in der
Vergangenheit zur Verbesserung der NV-Ausbeute genutzt [58, 89]. Die stark erhöhte
Ausbeute im 1010 cm−2 Spot in diesem Versuch wird also durch die massive Zunahme
an Vakanzen durch die Kohlenstoff-Implantation erklärt, wo das Fluoreszenz-Maximum
der Streuung mit der Stickstoff-Implantation zusammenfällt (siehe Abb. 5.2). Es sei hier
noch mal betont, dass in den dotierten Bereichen lediglich der Ladungszustand der vor-
handenen Vakanzen stabilisiert wird, während im ko-implantierten Bereich die Anzahl
der Vakanzen signifikant erhöht wird. Kohlenstoff ist hierfür besonders gut geeignet, da
er einerseits keine Fremdatome in den Diamant einbringt, die mit der Bildung von NV
konkurrieren, und andererseits durch seine geringe Masse bei höheren Fluenzen mehr
isolierte V0 erzeugt als schwerere Elemente [55].
Bei den GeV- und SiV-Zentren ist anhand Konfokalaufnahmen und Spektren die gleiche
Tendenz bei der dotierungskorrelierten Bildung der Farbzentren zu sehen wie bei NV
(siehe Abb. 5.16 und 5.17): In den S-Dotierungen ist eine erhöhte Fluoreszenz des jewei-
ligen Farbzentrums gegenüber den B-Dotierungen zu messen. Dementsprechend ist in
den S-Dotierungen auch eine höhere Ausbeute als in den B-Dotierungen erzielt worden,
wobei die relative Stärke des dotierungskorrelierten Effekts mit zunehmender Fluenz ab-
nimmt. Die höchste Ausbeute ist wie bei NV jeweils im ko-implantierten Bereich bei der
1× 1010 cm−2 Fluenz erreicht worden. Da das GeV-Zentrum zu den noch wenig unter-
suchten Farbzentren in Diamant gehört, sind bisher nur wenig veröffentlichte Zahlen zu
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typischen Entstehungsraten bekannt. Bei einer Implantationsenergie von 35 kV und einer
Dosis von 700 Germanium-Ionen wurde von einer Konversionsrate von 0,7 % berichtet
[92]. Die im Vergleich dazu hohen Entstehungsraten, die hier gemessen wurden, werden
mit der höheren Implantations-Energie von 80 kV begründet, wo mehr Vakanzen pro im-
plantierten Ion entstanden sind. Da die Bildung von Farbzentren immer ein statistischer
Prozess ist, korreliert die größere Anzahl an Vakanzen direkt mit der Bildungsrate von
GeV.
Sowohl bei SiV als auch bei GeV scheint der dotierungskorrelierte Effekt auf die Ausbeute
schwächer auszufallen als bei NV. Vergleicht man die niedrigst erzielte Ausbeute durch
die B-Dotierung mit der höchsten Ausbeute durch die S-Dotierung bei den 1011 cm−2

Fluenzen, liegt die Verbesserung der Ausbeute bei einem Faktor von 3,6 für NV, bei
2,3 für GeV und bei 2,8 für SiV. Ob die unterschiedliche Struktur im Kristallgitter von
NV (C3ν-Symmetrie) und GeV/SiV (D3d-Symmetrie) eine unterschiedliche starke Aus-
wirkung der Dotierung auf die Ausbeute zur Folge hat, bleibt fragwürdig. Obwohl bei
GeV und SiV zwei Vakanzen bei der Bildung des Farbzentrums beteiligt sind, werden
Divakanzen aller Wahrscheinlichkeit nach nicht zur Bildung der Farbzentren beitragen,
da beim Ausheizen hauptsächlich die Vakanzen beweglich sind, während die Fremdatome
relativ unbeweglich bleiben [55]. Die Struktur von SiV und GeV, in der das Fremdatom
auf einem Zwischengitterplatz zwischen zwei Vakanzen sitzt, ist mit schon gebildeten
Divakanzen also schwer zu erreichen. Wären Divakanzen effizient an der Bildung dieser
Farbzentren beteiligt, müsste ihre Ausbeute im Bor-dotierten Bereich gegenüber dem
intrinsischen Bereich auch deutlich höher sein, da ein Großteil der V0 beim Ausheizen
an V2 verloren geht [50].
In den NV-Spektren lässt sich unabhängig von der Ausbeute der Einfluss der Dotierung
auf den Ladungszustand von NV analysieren: In Abbildung 5.14 ist eine klare Verschie-
bung des Spektrums zu NV0 in der B-Dotierung zu sehen. Dies ist ein weiterer Hinweis
für die Stabilisierung von V0 durch die B-Dotierung. Anschaulich wird dies bei dem
Verhältnis von NV-/NV0, welches in der S-Dotierung durchschnittlich bei 86 % liegt,
während sich in der B-Dotierung lediglich ca. 26 % der NV-Zentren im negativen La-
dungszustand befinden (siehe Abb. 5.14c). Im nicht dotierten Bereich der Probe liegt
der durchschnittliche NV--Anteil bei 79 %. Mit steigender Ionen-Fluenz steigt der NV--
Anteil in der B-Dotierung an, da das Verhältnis von Akzeptoren zu Vakanzen abnimmt
und somit der Effekt der Dotierung geschwächt wird. Die Stabilisierung von NV- in der
S-Dotierung kann neben dem erhöhten NV--Anteil der Implantationen auch in den Hin-
tergrundspektren festgestellt werden, wo das charakteristische Spektrum von NV- in der
S-Dotierung sichtbar ist (siehe Abb. 5.15). Durch den ersten Ausheizungsprozess von
1200 °C sind in der Probe Vakanzen entstanden, welche im Normalfall instabil sind und
wieder mit dem Kristall rekombinieren. Ensteht eine Vakanz in der Nähe eines Fremd-
atoms, können sich Defekte wie NV oder VH bilden. Der Großteil der NV-Zentren wird
bei diesen Temperaturen jedoch durch Wasserstoff passiviert [54]. Die Tatsache, dass nur
in der S-Dotierung NV- zu sehen ist, stützt die These, dass durch eine n-Dotierung von
Diamant die Bildung von VH und NVH vermindert wird und NV- erhalten bleibt.
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Bei den SiV- und GeV-Spektren ist keine Verschiebung der Spektren aufgrund der Do-
tierung festzustellen (siehe Abb. 5.16c bzw. 5.17d). Es ist noch nicht eindeutig geklärt,
ob es sich bei dem 640 nm Peak in den GeV-Spektren tatsächlich um die ZPL von GeV0

handelt, oder ob es nur ein Defekt ist, bei dem Germanium involviert ist [8]. Dass keine
Verschiebung der GeV-Spektren durch die Bor-Dotierung zu sehen ist, könnte gegen eine
Zuschreibung des Peaks zu GeV0 sprechen.
Die ZPL von SiV0 liegt bei einer Wellenlänge von 946 nm im infraroten Spektralbe-
reich [67] und wurde mit dem Konfokalmikroskop nicht aufgenommen. Die Bildung von
SiV0 konnte also nicht nachvollzogen werden und wurde deswegen auch nicht bei der
Berechnung der Ausbeute berücksichtigt. Es wird allerdings vermutet, dass die SiV0-
Fluoreszenz im Bor-dotierten Bereich hoch sein wird, da die SiV--Fluoreszenz in den
gemessenen Spektren sehr schwach ist und dort V0 stabilisiert wurde. Die große Diffe-
renz in den Wellenlängen der ZPLs von SiV- und SiV0 macht es plausibel, dass keine
Verschiebung der Spektren durch eine Dotierung messbar ist.
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Zusammenfassung und Ausblick

In dieser Arbeit wurde das Bildungsverhalten von Vakanzen und Farbzentren in dotier-
tem Diamant untersucht. Hierzu wurde eine Diamantprobe zuerst mit Bor und Schwefel
verschiedener Konzentrationen dotiert und anschließend die Elemente Stickstoff, Sili-
zium und Germanium per Ionenbeschuss mit drei verschiedenen Fluenzen implantiert.
Zur Bildung der Farbzentren wurde die Probe bei 800 °C für vier Stunden ausgeheizt.
Die Probe wurde mit einem Konfokalmikroskop der Universität Leipzig untersucht, mit
dem sowohl Konfokalaufnahmen als auch Spektren bei Raumtemperatur aufgenommen
wurden.
Es wurde nachgewiesen, dass die Bildungsrate bei allen drei untersuchten Farbzenten
NV, SiV und GeV von der Dotierung ihrer Umgebung abhängig ist. Der stärkste Effekt
zeigte sich hier bei dem NV-Zentrum, wo eine mindestens zwei- bis dreifache Verbesse-
rung der Ausbeute gegenüber dem intrinsischen Bereich durch die Schwefel-Dotierung
und eine bis zu sechsfache Verbesserung gegenüber den Bor-dotierten Bereichen gemes-
sen wurde. Bei den SiV- und GeV-Zentren ist ebenfalls eine Verbesserung der Ausbeute
in der Schwefel-Dotierung zu messen, allerdings mit einer geringeren Stärke als bei NV.
Hier könnten Experimente mit geringeren Implantationsdosen und höheren Ausheiztem-
peraturen zu verbesserten Ergebnissen führen. Erklärt wird die verbesserte Ausbeute
mit dem Einfluss der Dotierung auf die Ladungszustände von Wasserstoff und mit den
Vakanzen, welche sich in der Schwefel-Dotierung vermehrt im negativen Ladungszustand
befinden und so aufgrund der Coulomb-Abstoßung untereinander keine Komplexe bil-
den, die mit der Bildung der Farbzentren konkurrieren. In den Bor-Dotierungen wurde
gegenüber den Schwefel-Dotierungen eine Stabilisierung neutraler Vakanzen festgestellt,
hier wurde die Bildung von Vakanzkomplexen beim Ausheizen begünstigt. Bei den NV-
Zentren konnte jedoch ab einer Akzeptordichte von etwa [Na]∼1× 1019 cm−3 wie bei der
Schwefel-Dotierung eine Verringerung neutraler Vakanzen und eine verbesserte Ausbeu-
te gemessen werden. Hier werden die Vakanzen im positiven Ladungszustand vermutet,
welche ebenfalls keine Divakanzen beim Ausheizen bilden. Weiterhin wurde die Stabi-
lisierung von NV- in der Schwefel-Dotierung, sowie die Stabilisierung von NV0 in der
Bor-Dotierung anhand der Spektren nachgewiesen.
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KAPITEL 7. ZUSAMMENFASSUNG UND AUSBLICK

Wegen einer Ko-Implantation von Kohlenstoff im intrinsischen Bereich der Probe konnte
ebenfalls eine mehr als achtfache Verbesserung der Ausbeute von 7,6 % auf 62,4 % für
NV erreicht werden. Ein zukünftiges Experiment könnte Ko-Implantation und Dotierung
kombinieren, um noch höhere Ausbeuten zu erzielen und damit der deterministischen
Herstellung von Farbzentren einen Schritt näher zu kommen.
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Springer-Verlag, 2010. 2.1.1, 2.2, 2.2, 2.9

[18] UFS D’Haenens-Johansson, AM Edmonds, BL Green, ME Newton, G Davies,
PM Martineau, RUA Khan, and DJ Twitchen. Optical properties of the neutral
silicon split-vacancy center in diamond. Physical Review B, 84(24):245208, 2011.
2.2.2, 5.3.5

[19] Marcus W Doherty, Neil B Manson, Paul Delaney, Fedor Jelezko, Jörg Wrachtrup,
and Lloyd CL Hollenberg. The nitrogen-vacancy colour centre in diamond. Physics
Reports, 528(1):1–45, 2013. 2.7

[20] Florian Dolde, Helmut Fedder, Marcus W Doherty, Tobias Nöbauer, Florian Rempp,
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