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1 Einleitung

Seitihrer Entdeckung vor mehr als hundert Jahren, sind Supraleiter Gegenstand der Forschung.
Ausgehend vom Material Quecksilber, konnten schon bald weitere Materialien gefunden
werden, deren gemeinsame Eigenschaft der Verlust des elektrischen Widerstandes beim
Abkiihlen unter eine spezifische Sprungtemperatur ist. In den vierziger Jahren des 20. Jahr-
hunderts wurde die Supraleitung von Niobnitrid (NbN), dem Material, aus welchem die
in dieser Arbeit untersuchten Detektoren bestehen, nachgewiesen. 1991 wurde erstmals ein
auf NbN-Diinnschichten beruhender, schneller Detektor mit Einzelphotonenempfindlichkeit
vom sichtbarem Licht bis in den Infrarotbereich von G. N. Gol’tsman und A. D. Semenov
vorgestellt [1]. Ziel dieser Arbeit ist es, das Zeitauflosungsvermdgen der supraleitenden
Einzelphotonenzihler (engl. Superconducting Nanowire Single-Photon Detector, SNSPD)
zu untersuchen, dieses zu optimieren und mit ihnen einige beispielhafte Messungen von
Raman-gestreutem Licht durchzufiihren, um die Einsatzmoglichkeiten in der Spektroskopie
aufzuzeigen.

Seit gut fiinfzehn Jahren setzen sich nun einige Forschergruppen weltweit mit den SNSPD,
auseinander. Hierzu wurden zunéchst einige grundlegende Theorien zur Funktionsweise von
SNSPD aufgestellt. Das sogenannte Hot-Spot-Modell [2] geht bei der Detektion von Photo-
nen davon aus, dass deren Absorption lokal zu einer Reduktion der Cooperpaardichte fiihrt,
sodass der verwendete Biassstrom nicht mehr getragen werden. kann. In der Folge entsteht ein
normalleitender Bereich - der sog. Hot-Spot (Abschnitt 2.1.1). Nach diesem Modell miissen
Photonen eine Mindestenergie aufbringen, um detektiert zu werden. Experimentell zeigt sich
jedoch ein anderes Bild. Hier ist ein exponentieller Abfall der Effizienz festzustellen. Einen
moglichen Erkldrungsansatz lieferte das Vortex-unterstiitzte Modell [3], das ein Zusammen-
spiel zwischen der Absenkung der Energiebarriere durch Photonenabsorption und dem damit
moglichen Eindringen von Flussschliduchen ins das Material beschreibt (Abschnitt 2.1.1).

Neben der Untersuchung der physikalischen Prinzipien, ist ein weiterer wichtiger Aspekt, die
positiven Eigenschaften von SNSPD in Anwendungen zu iiberfiihren. Wichtige Parameter
sind beispielsweise die Detektionseffizienz und der Timing Jitter (TJ). Daher ist ein grofer
Teil der Entwicklung der Optimierung der Detektoren gewidmet. So kdnnen mit SNSPD sehr
hohe intrinsische Effizienzen von iiber 90% erzielt werden [4]. Hierzu wird der SNSPD direkt
auf einen Wellenleiter integriert und dadurch die Wechselwirkungsldange zwischen Licht und
supraleitendem Material deutlich vergrof3ert (von nur einigen nm bei senkrechter Einstrahlung
zu einigen um). Die Absorption erfolgt bei diesem Aufbau iiber das evaneszente! Feld.

I Anteil der Lichtwelle, der sich auerhalb des Wellenleiters ausbreitet und dessen Intensitit exponentiell abklingt
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Ebenso ist der Einsatz von Kavititen, in denen das Photon durch interne Mehrfachreflexion
eine erhohte Absorptionswahrscheinlichkeit besitzt, ein probates Mittel zur Steigerung der
Effizienz [5, 6]. Beide Moglichkeiten der Effizienzsteigerung (Abschnitt 2.1.4) schrianken
jedoch den Wellenldngenbereich in dem der SNSPD arbeitet ein. SNSPD bieten zudem
weitere Vorteile, wie beispielsweise eine sehr niedrige Anzahl von Dunkelpulsen (engl. Dark
Counts, DC) im Betrieb (Abschnitt 2.5.3). Die kurzen Totzeiten erlauben au3erdem hohe
Zihlraten [7-10]. Nicht zuletzt deuteten die Ergebnisse anderer Gruppen bereits vor Beginn
dieser Arbeit darauf hin, dass SNSPD einen sehr geringen Eigenjitter besitzen [4, 6].

Fiir die Anwendung der SNSPD innerhalb und au3erhalb der Laborumgebung wurden diverse
Experimente im Bereich der optischen Nachrichtentechnik durchgefiihrt [4, 11-13]. Diese
reichen von der Messung verschrinkter Photonen bis hin zum eingebetteten on-chip-System
zur Detektion aus Einzelphotonenquellen. In [14] wird von Tanner et al. gezeigt, dass es
moglich ist, die Temperatur entlang einer Faser mit SNSPD zu messen. Hierzu wird iiber
eine Laufzeitmessung der erhohten Raman-Riickstreuung, welche durch lokale Temperatur-
dnderung der Faser hervorgerufen wird, ein Temperaturprofil ermittelt. Stevens et al. fithren
schnelle Lebensdauermessungen mit SNSPD durch [15] und vergleichen die Ergebnisse
mit denen von kommerziellen Sensoren. Die Zeitauflosungen liegen im Bereich von knapp
70 ps. In all diesen Fillen sind empfindliche und schnelle Sensoren wie SNSPD mit hoher
Zeitauflosung von Vorteil. Im Falle der Temperaturmessung verbessert eine hohere Zeit-
auflosung beispielsweise die Ortsauflosung. Bei der Lebensdauermessung beeinflusst das
Zeitauflosungsvermogen die Genauigkeit bzw. Auflosbarkeit der berechneten Lebensdauern
(Abschnitt 2.5.1 und 2.3.2).

Der Inhalt dieser Arbeit besteht, neben den Grundlagen, aus zwei Themenschwerpunkten.
Der erste Bereich befasst sich mit den SNSPD selbst. Es wird untersucht, welche Zeitauflo-
sungen mit SNSPD erzielt werden konnen. Der SNSPD wird als Detektor in der sogenann-
ten Zeitkorrelierten Einzelphotonenzéahlung (engl. Time-Correlated Single-Photon Counting,
TCSPC) (Abschnitt 2.3) eingesetzt. Es wird gezeigt, dass Zeitauflosungen des Gesamtsystems
von minimal 7,23 ps erreicht werden konnen. Der Detektoranteil betrdgt in diesem Falle nur
noch maximal 2,16 ps (Abschnitt 3.3.3). In Kapitel 3 werden, neben den bereits erwihnten
Ergebnissen, mogliche Einflussfaktoren auf die erreichbare Zeitauflosung wie Bandbreite,
kritischer Strom und kinetische Induktivitét untersucht.

Der zweite Teil befasst sich mit dem praktischen Einsatz der SNSPD im Bereich der Spek-
troskopie bei der Detektion sowohl von reiner Raman-Streuung als auch Raman-Streuung
mit {iberlagerter Fluoreszenz (Kapitel 4). Wéhrend bei der klassischen, integralen Messung
mittels Raman-Spektrometer die Fluoreszenz als Untergrund auftritt, ist es durch zeitliche
Auflosung des Signals moglich das unterschiedliche Zeitverhalten der beiden Signale auszu-
nutzen (Abschnitt 2.5.1 und 4.1.2). Wihrend der Streuprozess instantan erfolgt, besitzt die
Fluoreszenz materialabhiingige Zeitkonstanten fiir Aufbau und Abfall des Signals. Wird die
Probe nun gepulst angeregt, wie bei TCSPC notig, kann die Raman-Streuung zeitlich wei-
testgehend vom Fluoreszenzuntergrund getrennt werden. Zudem wird durch die hohe Zeit-
auflosung des SNSPD-Systems die indirekte Aufnahme von Raman-Spektren ermdoglicht.
Anstatt eines Monochromators kann die Faser selbst als dispersives Element genutzt werden



1 Einleitung

(Abschnitt 4.1.3). Dies fiihrt durch die unterschiedlichen Laufzeiten der Raman-Banden
(Abschnitt 2.4.2) dazu, dass diese das Faserende zu unterschiedlichen Zeiten erreichen. So
kann ein faserdispersives Raman-Spektrometer realisiert werden.






2 Grundlagen

2.1 Eigenschaften und Funktionsweise
von SNSPD

Supraleitende Einzelphotonenzihler bzw. SNSPD aus NbN sind seit ihrer Entdeckung Anfang
der 1990er [1] Jahre bis heute Gegenstand der Forschung [16-18]. Die Griinde hierfiir liegen
auf der Hand: Sie sind nicht nur in der Lage einzelne Photonen zu detektieren, sondern sie
sind ebenso sehr schnell, sodass Countraten von mehreren hundert MHz moglich werden
[7, 10] und arbeiten dabei sehr rauscharm. Durch geeignetes Design konnen sehr hohe
Effizienzen erreicht werden [4, 19, 20]. Zudem konnen mit ihnen Signale im Einzelphotonen-
regime zeitlich extrem hoch aufgeldst werden. All diese Vorziige machen diese Detektoren
zu geeigneten Kandidaten fiir den Einsatz in vielen Bereichen [18] wie Quantenkrypto-
graphie [12], positionsabhingige Temperaturmessung in Fasern [14], direkte All-Boden-
Kommunikation [8] oder Raman-Spektroskopie [21], um nur einige Beispiele zu nennen.
Dem entgegen steht eine, im Vergleich zu anderen Einzelphotonenzihlern, aufwindige not-
wendige Kiihlung auf nur wenige Kelvin. Die Kiihlung kann durch die Weiterentwicklung von
elektrischen Kiihlsystemen, die auf der Pulsrohrtechnik basieren [22, 23], heutzutage auch
rein elektrisch erfolgen. So kdnnen die SNSPD auch auf3erhalb des reinen Forschungsbereichs
eingesetzt und ohne fliissiges Helium betrieben werden.

Uy

(a) (b) (©)

Abbildung 2.1: Modellhafte Darstellung der Detektorstrukturierung. (a) Bereits entlackte NbN-Schicht nach der
Elektronenstrahllithographie, (b) strukturierte NbN-Schicht nach dem Reaktiven Ionenitzen (c) ent-
standene aktive Detektorfliche nach der Lackentfernung.
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Abbildung 2.2: Elektronenstrahlmikroskopaufnahme der aktiven Detektionsflache eines SNSPD.

Die Detektoren selbst bestehen iiblicherweise aus einer wenige Nanometer dicken Niobnitrid-
schicht (NbN). Das Standard-Herstellungsverfahren hierfiir ist das Magnetron Sputtern. Hier
wird auf ein Saphir Substrat, das auf 800°C erhitzt wird, mittels eines Niob Targets in einem
Argon-Stickstoffplasma die NbN-Schicht abgeschieden. Die Schichtzusammensetzung wird
hierbei durch die Partialdriicke der beiden Gase und der angelegten Spannung bestimmt
[24]. AnschlieBend wird die so entstandene Schicht zum Detektor strukturiert, wobei hier
Stukturbreiten von etwa 100 nm entstehen. Dargestellt ist der Strukturierungsprozess in
Abbildung 2.1.

Zunichst werden die feinen Strukturen (100 nm Breite) per Elektronenstrahllithographie und
argon ion milling ' hergestellt (Abbildung 2.1a). In einem zweiten Schritt wird dann die Detek-
torfliche durch Reaktives Ionenétzen strukturiert (Abbildung 2.1b). Nach der Lackentfernung
ist der Sensor einsatzbereit (Abbildung 2.1c). Abbildung 2.2 zeigt die Elektronenmikroskop-
aufnahme eines fertig strukturierten Sensors mit einer aktiven Flache von etwa 4x4,5 um.

2.1.1 Modelle zur Beschreibung des
Verhaltens von SNSPD

In dieser Arbeit werden die SNSPD hauptsichlich im Bezug auf ihre hohe Zeitauflosung hin
untersucht. Zum besseren Uberblick sollen an dieser Stelle zunéichst die Grundlagen zum Ver-
standnis der Funktionsweise geschaffen werden. Neben rein mathematischen Ansétzen [25]
zur Beschreibung des Detektorverhaltens, gibt es hauptsdchlich zwei physikalisch basierte
Theorien auf die an dieser Stelle nidher eingegangen werden soll; das sogenannten Hot-
Spot-Modell und das Vortex-unterstiitzte Modell. Letzteres baut auf dem Hoz-Spor-Modell
auf und ist dazu geeignet bestimmte Verhaltensweisen der SNSPD bei der Absorption von
energiedrmeren Photonen zu beschreiben.

1" zu deutsch: Argon Ionen-Atzen; sehr schonende Atztechnick bei der gerade Kanten entstehen.



2.1 Eigenschaften und Funktionsweise von SNSPD

Hot-Spot-Modell

Beim Hot-Spot-Modell handelt es sich eine um phidnomenologische Beschreibung des Ver-
haltens des SNSPD bei Absorption eines Photons [2]. Es erreicht jedoch seine Grenzen,
wenn die Energie eines Photons nicht mehr ausreicht, um geniigend Cooper-Paare aufzubre-
chen, sodass sich der normalleitende Hoz-Spots zu einem komplett normalleitenden Bereich
ausbreiten kann, siehe Abbildung 2.3.

Die Detektion erfolgt folgendermaB3en: Trifft ein Photon, dessen Energie E,, grofer ist als
die der supraleitenden Bandliicke A = 1,76k;, T [26], auf den SNSPD und wird absorbiert
(Abbildung 2.3(a)), entstehen zunéchst durch das Aufbrechen eines Cooper-Paares energie-
reiche Quasiparikel. Diese wiederum thermalisieren sehr schnell durch Elektron-Elektron-
Wechselwirkung und erzeugen so eine Kaskade, die weitere Quasipartikel erzeugt [27]. Die
Anzahl der Cooper-Paare wird lokal reduziert, wodurch ein Bereich um die Absorptionsstelle
des Photons herum entsteht in dem Supraleitung unterdriickt wird — der sogenannte Hot-Spot
(Abbildung 2.3 (b)). Betrachtet man den Leiterquerquerschnitt im Bereich der Photonenab-
sorption, so wird der Anteil des supraleitenden Bereichs kleiner. Der Suprastrom, der von
dieser Fliche noch getragen werden kann, verringert sich. Gleichzeitig flieit der Strom nur
noch durch diese supraleitenden Bereiche, da im Hot-Spot bereits Normalleitung herrscht.
Da der Biasstrom sehr nah beim kritischen Strom I. gewihlt wird (iiblicherweise I, > 0,9 L),
reicht dieses Umleiten des Stroms durch den Hot-Spot aus, dass der Strom nicht mehr getra-
gen werden. Es kommt zur Ausdehnung des Hot-Spots hin zu den Seiten des Streifens bis
Normalleitung eintritt (Abbildung 2.3 (c)). Uber dem normalleitenden Bereich fillt nun eine
Spannung ab, die am Ausgang als SNSPD-Puls (Abbildung 2.4) gemessen werden kann.

Dieses erste Modell wurde weiter angepasst (sog. refined Hot-Spot-Model), um die expe-
rimentell ermittelten Werte fiir die Groe des entstehenden Hoz-Spots mit den theoretisch
berechneten in Einklang zu bringen [28-30].

Photon Hot-Spot
A <A

\

(@) (b) (©)

Abbildung 2.3: Darstellung der Entwicklung eines Hot-Spots.
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Abbildung 2.4: Darstellung eines SNSPD-Pulses nach Absorption eines Photons.

Im urspriinglichen Modell wird davon ausgegangen, dass ein Hot-Spot in etwa die Grofie
der Kohérenzldnge erreichen kann, wobei fiir Nb Werte im Bereich von < 8 — 9 nm zu
erwarten sind. Bei NbN sind diese aufgrund der Materialeigenschaften noch geringer, da
NbN eine hohere Teilchenzustandsdichte sowie Diffussionskonstante besitzt. Dies miisste
dazu fiihren, dass die Stromverdringung nicht ausreicht, um einen normalleitenden Bereich
zu erzeugen. Experimentell zeigt sich jedoch, dass eine Detektion auch in diesem Materi-
al stattfindet. Im refined Hot-Spot-Model wird nun angenommen, dass alle zur Verfiigung
stehenden Quasipartikel, die im Nicht-Gleichgewichtszustand sind, zur Entstehung des Hoz-
Spots beitragen. Diese sind nicht nur auf den direkten Absorptionsort bzw. die Kohdrenzlinge
selbst beschrinkt, sondern es kann von einer Quasipartikelwolke ausgegangen werden. Durch
Multiplikation der bereits vorhandener und durch das Photon induzierter Quasipartikel, ist
eine Normalleitung liber dem gesamten Streifen ebenfalls moglich [28].

Nach der Detektion kehrt der Sensor iiblicherweise wieder durch Relaxation und Elektron-
Phonon-Wechselwirkung mit dem Substratgitter und Kiihlung in die Supraleitung zuriick.
Damit ist er in der Lage das néchste Photon zu detektieren.

Vortex—unterstiitzes Modell

Durch das iiberarbeitete Hot-Spot-Modell (sog. refined Hot-Spot-Modell) kann die Entste-
hung eines normalleitenden Bereiches erklirt werden, ohne einen klassischen Hot-Spot mit-
einzubeziehen. Jedoch ist nach wie vor zu erwarten, dass ein Photon einen gewissen mini-
malen Energieeintrag bereitstellen muss, damit eine Detektion prinzipiell moglich ist. Diese
Energie wiederum ldsst sich iiber Eph = h-v umrechnen in eine dquivalente Wellenlédnge,
der sogenannten Cut-Off-Wellenlinge A.. Eine Detektion oberhalb von A. ist auch nach der
Uberarbeitung des Modells theoretisch nicht mdglich. Experimentell zeigt sich jedoch, dass
auch A > A. Photonen detektiert werden [31, 32] [33, 65 ff.]. Es wurden unterschiedliche
Losungen und Ursachen vorgeschlagen, die eine Detektion jenseits A, erklidren sollen. Eine
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umfassende Erklirung stand dennoch aus. So miissten beispielsweise herstellungsbedingte
Einschniirungen der Méander, die so starken Einfluss auf die Detektion nehmen, elektronen-
mikroskopisch darstellbar sein [34]. Ebenso konnte gezeigt werden, dass Fluktuationen des
Ordnungsparameters [35] bei 75 % liegen miissten, um solche Auswirkungen zu haben.

Von Semenov et al. wurde daraufhin das Vortex-unterstiitzte Modell (bzw. Vortex-Assisted-
Detection) vorgeschlagen [3]. Es kann davon ausgegangen werden, dass es trotz der kleinen
Dimensionen der SNSPD-Leiterbahnen mdglich ist, dass sich Vortices im Material bilden
bzw. vorhanden sein konnen [36]. Demnach besteht auch die Moglichkeit, dass Vortices
in die NbN-Streifen eindringen konnen. Die Wahrscheinlichkeit steigt, wenn die den Leiter
umgebende Potentialbarriere des supraleitenden Streifens durch eine Photonenabsorption
lokal erniedrigt wird. Damit kann ein Vortex leichter in die Schicht eindringen. Die hier-
fiir notwendige Energie von E > k;T ist bereits bei Photonen im Infrarotbereich grofer.
Dringt ein Flussschlauch in den Leiter ein, so erhoht dies die Wahrscheinlichekit, dass
sich ein normalleitender Bereich iiber dem ganzen Streifen ausbilden kann; eine Photonen-
detektion wird moglich. Weiterhin besteht die Mdoglichkeit, dass ein bereits vorhandenes
Vortex-Antivortex-Paar (VAP) thermisch getrennt wird. Durch die freiwerdende Bindungs-
energie und der Bewegung der Vortices im Leiter durch die Lorentz-Kraft wird ebenfalls die
Ausbildung eines normalleitenden Bereichs unterstiitzt [37, 38].

2.1.2 Signalentstehung und kinetische
Induktivitat von SNSPD

Die Signalentstehung beim SNSPD erfolgt, je nach Detektionsregime (siehe Abschnitte 2.1.1
und 2.1.1), zundchst durch das Zustande kommen eines normalleitenden Bereiches, sodass
der angelegte Bias-Strom nicht mehr verlustfrei flieBen kann. Dadurch flieB3t {iber einen
Spannungsteiler, bestehend aus Lastwiderstand und dem sich aufbauenden Normalleitung-
widerstand des SNSPD, ein Strom. Der Lastwiderstand wird tiblicherweise gleich dem Lei-
tungswiderstand bei Ry =50 kQ gewihlt. Der sich dynamisch auf- und abbauende Widerstand
des SNSPD erreicht maximale Werte von einigen kQ [39]. Am Ausgang kann demnach bei
Auftreten einer Normalleitung im SNSPD ein Spannungsabfall detektiert werden, der puls-
formig verlduft. Die Anstiegszeiten bewegen sich im Bereich von etwa 100 ps [33, 127 ff.].
Durch Messung des Spannungsverlaufs und Fit der Abfallszeit 7 = Ly, /(Rp + R;,) [40] 1dsst
sich Ly, errechnen. R, beschreibt hierbei den entstehenden Normalleitungswiderstand des
SNSPD. Fiir NbN ergeben sich hierbei kinetische Indukitvititen (Lyi,) in der Gréenordnung
von etwa 1 nH/(um) [40, 41]. Die Induktivitét skaliert demnach mit der Linge des SNSPD.

2.1.3 Physikalische Ursachen des Detektorjitters

Neben den rein technischen Einfliissen auf den Gesamtsystemjitter (GSJ) (Abschnitt 2.3),
stellt sich die Frage, welche Einfliisse detektorseitig zu einer endlichen Zeitauflsung fiihren
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und damit zum Detektorjitter beitragen. Zunéchst lisst sich feststellen, dass alle internen
Transportmechanismen in einer endlichen Zeitspanne ablaufen. Dies bedeutet, dass die
Absorption eines Photons in Folge zu einer Normalleitung und damit einem messbaren
Widerstand fiihrt [16]. Es handelt sich bei den Vorgingen im Allgemeinen um statistische
Prozesse, sodass die Abfolge der Ereignisse (je nach zugrunde gelegter Theorie und Mo-
dell) zwar gleich abliuft, die absorbierte Energie sich bei jeder Absorption durch statistische
Prozesse mimimal anders verteilt wird [29]. So konnte durch ein Pump-Probe-Experiment?
bei dem immer erzeugte Photonenpaare als Anregungs- und Abfragepuls eingesetzt wurden,
eine charakteristische Relaxationszeit des SNSPD von 15 ps ermittelt werden [42].

Es kann angenommen werden, dass die internen Prozesse der Absorption, das Aufbrechen
der Cooperpaare und damit die Verteilung der Energie, die Entstehung eines normalleitenden
Bereiches (Hot-Spot), das Abfiihren der Energie liber das gekiihlte Substrat und anschlieBende
Riickkehr in die Supraleitung jeweils iiber eigene Zeitkonstanten verfiigen. In Threr Summe
ergibt sich bei Absorption eines Photons aus ihnen die Gesamtrelaxationszeit fiir dieses
Ereignis. Werden nun nacheinander mehrere Photonen absorbiert, variieren nun alle diese
Zeiten. Statistisch betrachtet ergibt sich durch wiederholte Messung dieser variierenden
Gesamtrelaxationszeiten eine mittlere Gesamtrelaxationsdauer.

Dazu kommen die technischen Begrenzungen, welche bei der Auslese immer auftreten kon-
nen, wie beispielsweise begrenzte Bandbreiten im Auslesepfad (Abschnitt 3.3.2) und Elek-
tronik (Abschnitt 2.3.2) .

2.1.4 Optische Strahlungskopplung von SNSPD

Fiir den Einsatz der SNSPD auflerhalb des Labors ist nicht nur eine hohe Kopplungseffizienz
zwischen Licht und Detektor notwendig, sondern vor allem die im gesamten System erreichte
Systemdetektionseffizienz (SDE). Sie setzt sich aus unterschiedlichen Komponenten zusam-
men, wovon die Effizienz der optischen Kopplung (Optical Coupling Efficiency, OCE) nur
einen Parameter darstellt. Insgesamt lésst sich die SDE sich wie folgt beschreiben:

SDE = OCE x ABS x IDE 2.1)

ABS (Absorption) beschreibt den Anteil des Lichts, der nach der optischen Kopplung durch
Absorption zur Signalerzeugung beitragen kann. Die Absorption ist wellenldngen- und
schichtdickenabhingig [32]. So konnen fiir die Absorption im sichtbaren Bereich Werte
von etwa 35 % bei unstrukturierten NbN-Schichten erzielt werden. Die Absorption ska-
liert mit der Schichtdicke. Die intrinsische Detektionseffizienz (IDE) beschreibt den Anteil

2 Bei einem Pump-Probe-Experiment, zu Deutsch Anregungs-Abfrage-Experiment, wird das zu untersuchende

System mit einem ersten Laserpuls zunéchst in einen angeregten Zustand versetzt und durch einen zweiten,
zeitverzogerten Puls ausgelesen.
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Photonen, der absorbiert wird und dann zu einem Signal des Detektors fiihrt. Die OCE ist
der Anteil der Strahlung, der tatsédchlich auf den Detektor trifft.

Fiir die optische Ankopplung des Detektors gibt es mehrere Moglichkeiten. Das Licht kann
beispielsweise direkt iiber ein optisches Fenster auf den Detektor eingestrahlt werden. Ebenso
kann man optische Fasern verwenden, um das Licht zum Detektor zu bringen. Aber auch
eine direkte Kopplung zwischen Detektor und Wellenleiter ist durch Wellenleiterintegration
moglich [43], siehe Abbildung 2.7.

Im Falle von direkter optischer Kopplung wird iiber ein Eintrittsfenster und mehrere Filter-
schichten auf den unterschiedlichen Temperaturstufen das Licht auf den Detektor eingestrahlt.
Hierzu muss der Detektor in einer optischen Achse zum Eingangsstrahl positioniert werden,
was den Einsatz eines Kryostaten voraussetzt. Im Gegensatz dazu ist es der Einsatz von
Fasern vorteilhaft (Details siehe Abschnitt 2.4), da das Licht gezielt zum Sensor geleitet
werden kann. Zudem kann die Einkopplung von Streulicht weitestgehend vermieden werden.
Fasern konnen auch in einem Messstab [33] verwendet werden. Das verkiirzt die ndtigen
Zeiten fiir Ein- und Ausbau erheblich.

Im Gegensatz zur flexiblen optischen Kopplung mittels einer Mikrofokus-Optik in Abbil-
dung 2.5 bei dem in dieser Arbeit eingesetzten Kryostaten, finden sich in der Literatur
effizientere Ansitze. Abbildung 2.6 zeigt zwei mogliche Beispiele. Durch den Klebeprozess
in Abbildung 2.6a aus [44] kann es nicht mehr zu einer Dejustage durch die Abkiihlung
kommen. Die riickseitige Montage ermdglicht eine Fiihrung der Faser. Die leicht schrigen
Kanten, die durch den Atzprozess entstehen, bieten geniigend Kontaktflziche fiir das Epoxid-
harz. Zudem ermoglicht die riickwirtige Montage das Aufbringen einer optischen Kavitit
auf dem SNSPD, was zusitzlich zu einer deutlichen Steigerung der IDE fiihrt.

Abbildung 2.5: Blick auf Detektor und Optik bei offenem Kryostaten. Das Bild wurde mit freundlicher Genehmigung
durch das Leibniz-Institut fiir Photonische Technologien e.V. (Sven Doring) zur Verfiigung gestellt.
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(b)

Abbildung 2.6: Beispiele zur Detektionseffizienzsteigerung aus der Literatur. (a) Links: Querschnitt durch den
Detektor, Substrat und Faser mit geklebter Verbindung zwischen Faser und SNSPD. (a) Rechts:
Kapselung von 4 Detektoren mit geklebter Faser, wie links schematisch dargestellt. (b) Selbstjustie-
rende Steckverbindung zwischen Faser und Detektoreinheit durch Einsatz einer sog. Mating Sleeve,
bezeichnet mit b in der Abbildung.

Die Selbstjustage in Abbildung 2.6b aus [45] wird erreicht durch die runde Form des Substrats
als, des Mating Sleeves® und des Halters. So erfolgen auch die Zusammenziehungsprozesse,
die beim Abkiihlen des Materials auf Arbeitstemperatur entstehen, ebenso zentrisch und
werden ausgeglichen. Die Bestrahlung erfolgt hier von der Detektorseite. Die Verluste durch
der Kopplung werden mit weniger als 1 % angegeben, wobei die Detektorfliche 25x25 um
betrigt.

Neben den Méglichkeiten die SDE durch bessere OCE zu verbessern, ist ein weiterer Ansatz
die Chance auf Absorption und damit die IDE der Sensoren zu verbessern. In der Literatur
gibt es zwei Ansitze hierfiir, siehe Abbildung 2.7.

Die erste Variante ist die Verwendung einer optischen Kavitit, sodass ein Photon mehrfach
Gelegenheit hat absorbiert zu werden. Damit einher geht allerdings eine Einschridnkung der
Bandbreite. Die zweite Variante ist die direkte Integration des SNSPD auf einen optischen
Wellenleiter. Hiermit konnen die IDE auf knapp 90 % gesteigert werden [6]. Marsili et. al
konnten mit einem anderen Materialsystem (WSi) sogar IDE von iiber 93 % nachweisen [19].

3 Ein Mating Sleeve ist ein aus dem gleichen Material (typ. Zirkon) wie die Faserferrulen hergestelltes hergestelltes

Verbindungsstiick mit dem 2 Fasern ohne Versatz und damit nahezu verlustfrei miteinander verbunden werden
konnen.
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Abbildung 2.7: Moglichkeiten zur Steigerung der IDE aus der Literatur. (a) Integration eines SNSPD auf einem
Wellenleiter [20], (b) SNSPD mit zusitzlicher Kavitit zur [18].

2.2 Nationaler und internationaler
Stand der Forschung

SNSPD werden seit etwa 15 Jahren erforscht und sind nach wie vor ein aktuelles Forschungs-
thema [46] in Bezug auf Detektorentwicklung, Systemintegration und Anwendung. National
sowie international beschéftigen sich einige Gruppen mit diesem Thema. In Europa sind das
zum Einen die Universitdt Delft mit eigener Herstellung der Chips und der Ausgriindung
Single-Quantum, die Sensoren als auch komplette Systeme basierend auf SNSPD kommer-
ziell anbietet.

Zudem wird am Institut fiir Mikro- und Nanoelektronische Systeme (IMS) von Prof. Siegel
am Karlsruher Institut fiir Technologie (KIT) an SNSPD geforscht. Hier steht die derzeit
deutschlandweit einzige Technologie fiir magnetrongesputterte NbN-Schichten und Chip-
herstellung. Alle in dieser Arbeit untersuchten Schichten stammen aus der Fertigung des
KIT. Zudem wurde am IPHT Jena eine neue Herstellungstechnologie auf Basis von Atomic
Layer Depposition (ALD, dt. Atomlagenabscheidung) entwickelt. Die Vorteile dieser Tech-
nologie liegen beispielsweise in der absoluten Schichtdickenkontrolle und der Moglichkeit
zukiinftig auch auf 3-dimensionalen Strukturen abscheiden zu konnen [47, 48]. Im Herbst
2016 konnte der erste, am IPHT hergestellte, funktionierende SNSPD auf der ASC (Applied
Superonductivity Conference) in Form eines Beitrags priasentiert werden [49]. Die Ergebnisse
der ALD-SNSPD flie3en jedoch nicht in diese Arbeit mit ein.

Am Deutschen Zentrums fiir Luft- und Raumfahrt (DLR) in Berlin wird iiberwiegend an den
theoretischen Grundlagen der Funktionsweise von SNSPD gearbeitet [28, 50] (Prof. Hiibers
und Prof. Semenov). Seit kurzem gibt es auch eine neu eingerichtete Professur an der Uni-
versitidt Miinster fiir dieses Themengebiet (Prof. Pernice).

Weiterhin gibt es einige Arbeiten aus den USA (Stanford und MIT), aus Schottland von Prof.
Hadfield (Heriot-Watt University, Edinburgh) und aus Japan von H. Terai, wobei es hier meist

13



2 Grundlagen

um eine Kombination aus Auslese und die Integration moglichst vieler Sensoren geht. Ebenso
gibt es einige Beitriige aus China (Chinese Academy of Sciences, SIMIT). Kommerziell bietet
SCONTEL (Russland) ebenfalls SNSPD-Systeme zum Kauf an. Bei SCONTEL handelt es
sich um eine Ausgriindung der Moscow State University um Dr. G. Goltsman.

Fiir die Sensorherstellung wird iiblicherweise nach wie vor als Grundmaterial magnetronge-
sputtertes NbN auf Saphirsubstrat verwendet. Es gibt jedoch auch einige Arbeiten liber
SNSPD auf Siliziumsubstraten [4, 5, 44]. Mehrere Gruppen haben neue Konzepte zur Opti-
mierung der DE vorgestellt (Abschnitt 2.1.4).

2.3 Zeitauflosung bei
Einzelpohotonenempfindlichkeit

In den vorangegangenen Abschnitten wurde erldutert, wie das Signal beim SNSPD entsteht.
Im Gegensatz beispielsweise zu Bolometern, die einem Intensitéitsverlauf eines zu messenden
Signals direkt folgen, ist die Signalantwort des SNSPD fiir jedes Photon quasi identisch (siche
Abbildung 2.4). Hierdurch ergibt sich, dass die direkte Messung des zeitliche Verlaufs durch
den SNSPD alleine nur als Abfolge der Héufigkeit der erzeugten Pulse dargestellt werden
kann. Der zeitliche Abstand zwischen den Detektionsereignissen liegt jedoch im Bereich
einiger ns, da sowohl SNSPD als auch die Verstirker wieder im Gleichgewicht sein miissen,
bevor eine erneuten Detektion zuverlissig erfolgen kann.

Besteht die Messaufgabe jedoch darin, dass optische Signale in Einzelphotonenbereich mit
einer deutlich hoheren zeitlichen Auflosung im ps-Bereich betrachtet werden sollen, so bietet
sich die Technik der sog. zeitkorrelierten Einzelphotonenzéhlung an (Time-Correlated Single-
Photon Counting bzw. TCSPC). Hierbei wird durch mehrfache Durchfiihrung des Expe-
riments eine statistische Verteilung der einzelnen Photonen innerhalb des optischen Signals
ermittelt und in einem Histogramm mit extrem hoher zeitlicher Auflosung wiedergegeben. In
den nachfolgenden Abschnitten soll auf die Messtechnik selbst sowie die elektronikseitigen
Parameter eingegangen werden.

2.3.1 Funktionsprinzip der zeitkorrelierten
Einzelphotonenzahlung

Die zeitkorrelierte Einzelphotonenzihlung ist die Messtechnik der Wahl, wenn sehr licht-
schwache Prozesse zeitlich aufgelost werden sollen. Sie findet heute hauptsiachlich Anwen-
dung in der Fluoreszenzspektroskopie [51] und ist als Ein- und Mehrkanalsystem [52]
verfiigbar. Als Detektoren kommen iiblicherweise kommerzielle, auf Photoeffekt- oder Halb-
leiterbasis hergestellte Detektoren zum Einsatz.

14



2.3 Zeitauflosung bei Einzelpohotonenempfindlichkeit

Obwohl es die TCSPC-Technik bereits seit mehr als 20 Jahren gibt, ist die Kombination von
SNSPD und TCSPC fiir den Spektroskopie-Bereich noch relativ neu [10]. Ein Experiment,
welches zur Charakterisierung von Einzelphotonenquellen dienen sollte, wurde bereits 2005
von Hadfield et. al demonstriert [11]. Im Jahr 2016 konnte in einer gemeinsamen Mess-
kampagne in Zusammenarbeit des TCPSC-Herstellers Becker & Hickl und Scontel, einem
kommerziellen SNSPD-Hersteller mit Sitz in Russland, eine Zeitauflosung des Gesamtsys-
tems (sog. Instrument Response Function, IRF) von 17,9 ps nachgewiesen werden [53].

Das Funktionsprinzip von TCSPC ist in Abbildung 2.8 dargestellt. Die Signalerzeugung er-
folgt mit Hilfe eines gepulsten Lasers, welcher bei einer konstanten Repetitionsrate arbeitet.
Mit dem Laser lauft ein Triggersignal synchron, welches auf der ersten Zeitleiste in Ab-
bildung 2.8a. Der Laserpuls regt iiblicherweise ein Probe an, welche mit einem optischen
Signal auf diese reagiert, was in der zweiten Zeile dargestellt ist. Die dritte Zeile stellt das
beim SNSPD erzeugte Signal dar. Dieses wird genutzt, um bei der TCSPC-Elektronik die
Zeitmessung zu starten. Beim Eintreffen des néchsten Triggers wird die Zeitmessung ge-
stoppt und das Photon damit einem spezifischen Zeitslot zugeordnet. Durch die mehrfache
Durchfiihrung solch einer Messung und Zuordnung der registrierten Photonen in die Zeitslots
entsteht nach und nach ein Histogramm (Abbildung 2.8b), das in seinem zeitlichen Verlauf
das Originalsignal rekonstruiert.

Durch die gepulste Anregung wird das Signal mit jedem Anregungslaserpuls erneut erzeugt.
Voraussetzung hierfiir ist, dass die Bedingungen wihrend der TCSPC-Messung identisch
bleiben und das Signal selbst im Einzelphotonenbereich liegt. Das bedeutet, dass die Wahr-
scheinlichkeit, dass ein Photon registriert wird zum Zeitpunkt des Intensititsmaximums des
zu erfassenden Originalsignals deutlich wahrscheinlicher ist als beispielsweise zum Zeitpunkt
des Signalanstiegs. Um die Statistik zu wahren, muss die Wahrscheinlichkeit, dass ein Photon
registriert wird bei unter 10 % liegen, da es sonst zu sog. Pile-up-Effekten kommen kann,
die das Histogramm verfélschen. Eine Signalrekonstruktion ist dann nicht mehr nachtréaglich
moglich. Die Messung muss bei geeigneten Bedingungen erneut durchgefiihrt werden.
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Abbildung 2.8: Funktionsprinzip einer TCSPC-Messung (a) zeitlicher Ablauf der einzelnen Signale fiir die Messung
(b) entstehendes Histogramm.
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2.3.2 Minimale Zeitauflésung, Instrument Response
Function und Timing-ditter

Der Schwerpunkt dieser Arbeit liegt auf der Bestimmung und Optimierung der erreichbaren
Zeitauflosung durch SNSPD. TCSPC wird seit vielen Jahren fiir die zeitliche Auflosung von
Signalen im Einzelphotonenbereich verwendet [51], weshalb sie auch fiir die Auswertung
der SNSPD Signale eingesetzt wird.

Dennoch ist auch hier die zeitliche Auflosung im Rahmen ihrer technischen Moglichkei-
ten begrenzt. Bei der Bestimmung des GSJ, der sogenannten Instrumentenantwortfunktion
(Instrument Response Function, IRF), tragen alle Komponenten im Auslesepfad in Form ihres
intrinsischen Timing-Jitters (TJ) bei. Hierzu gehdren im Falle des verwendeten Messaufbaus
(Details Abschnitt 3.1) folgende Komponenten:

¢ der Beitrag der TCSPC-Elektronik,

* der Beitrag des Detektors (abhingig von den internen Prozessen die zur Entwicklung
des normalleitenden Bereichs beitragen),

* der Beitrag der verwendeten Verstirkerkette,
e der Beitrag durch Puls-zu-Puls-Jitter (PPJ) des Lasers,
¢ der Beitrag der Laserpulsldange

* sonstige unbekannte Komponenten (s.K.).

Die einzelnen Beitrige entstehen beispielsweise durch bauteilintrinsische Ursachen wie end-
lich steile Anstiegsflanken und Bandbreitenbegrenzung im Auslesepfad (Abschnitt 3.3.2).
Ebenso trigt die TCSPC-Elektronik selbst mit 6,9 ps Halbwertsbreite (FWHM) zur IRF bei.

Diese Einzelkomponenten sind durch Faltung miteinander verschmolzen und fiihren bei den
Messungen in dieser Arbeit im Allgemeinen zu einer gaulformigen IRF. Hierbei gilt [54]:

y(@) = f(t) x g(t)o—eY (w) = F(w)- G(w) 2.2)

Im Falle der Faltung zweier Gaul3funktionen kann angesetzt werden, dass:

2.3)
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Somit ergibt sich aus Gleichungen 2.2 - 2.4:
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Dies bedeutet, dass die Einzelbeitrige des GSJ, welche ebenfalls einen gaussformigen Verlauf
besitzen,gemél 2.6 addiert werden konnen [55].

_ [ 2 2 2 2 2 2
TIRF = \/ T1cspe + OSNSPD T+ TVerstirker T 9PP1 T TLaser T 95K (2.6)

Der Zusammenhang zwischen Halbwertsbreite und Standardabweichung lésst eine einfache
Umrechnung zu:

FWHMIRF =2-V2In2- JIRF ~ 2, 35. ORF (27)

Durch Gleichungen 2.6 und 2.7 ist das Zuriickrechnen auf den reinen Beitrag des Detektors
theoretisch moglich. Voraussetzung hierfiir ist jedoch, dass der genaue zeitliche Verlauf der
Einzelbeitrige bekannt ist. Zwar kann die IRF der TCSPC-Elektronik selbst nach Hersteller-
vorgaben bestimmt werden [56]. Problematisch ist jedoch die Trennung des Verstédrkeranteils
vom Detektorbeitrag, was in Abschnitten 3.2.1 und 3.3.2 diskutiert wird.

2.3.3 Pile-up-Effekte und Vermeidungsstrategien

TCSPC nutzt die statistische Verteilung von Photonen in einem schwachen Signal, um durch
wiederholte Messung ein reprisentatives Histogramm zu erstellen. Zur Erhaltung der Statistik
istes notwendig, dass die Wahrscheinlichkeit P, dass ein Photon innerhalb eines Pulses eintrifft
P<<I1 sein. Sonst ist mit sog. Pile-up zu rechnen [52, 244 ff.]. Generell unterscheidet man
zwischen klassischem Pile-up und Inter-Pulse Pile-Up.

Als klassischen Pile-up-Effekt bezeichnet man den Sachverhalt, dass die Signalintensitét
so hoch ist, dass innerhalb einer Signalperiode oft mehr als ein Photon erzeugt wird, es
aber nicht detektiert werden kann. So wird in einem bestimmten Zeitbereich (0..71pg9) in
solch einem Fall die Wahrscheinlichkeit P=1 erreicht, dass ein Photon eintrifft. Das duBert
sich in einem Signalabfall nach diesem Zeitpunkt (Abbildung 2.10), da die Messelektronik
bereits ein Photon registriert hat. Photonen, die mit t > 7j00g, ankommen, konnen nicht mehr
registriert werden und gehen verloren.
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Abbildung 2.9: Mechanismus des Inter-Pulse Pile-Ups [52, S. 245].

Dies fiihrt zu einem verfilschten und durch den Pile-up-Effekt verkiirzten Signalverlauf. In
der Literatur wird davon ausgegangen, dass die Grenze fiir das Auftreten des Pile-up-Effektes
bei etwa 1 % der Repetitionsrate erreicht wird. Bei genauer Betrachtung zeigt sich jedoch,
dass beispielsweise bei Messungun von Fluoreszenzlebensdauern oft bei deutlich hoheren
Countrate (CR) von etwa 20 % der Repetitionsrate gearbeitet werden kann.

Beim Inter-Pulse Pile-Up handelt es sich nicht um einen reinen Verlust von Photonen, sondern
um einen auslesetechnischen Verlust. Dieser entsteht, wenn Verarbeitungszeit und kurze
Messintervalle gleichzeitig auftreten, sprich bei Experimenten mit hohen Repetitionsraten
(frep). So kann es vorkommen, dass zu Beginn eines Messintervalls die TCSPC-Elektronik
noch mit der Auswertung beschiftigt ist. Somit konnen nur Photonen, die nach diesem ersten
Zeitbereich eintreffen registriert werden, siehe Abbildung 2.9. Dies fiihrt, ebenso wie der
klassische Pile-up-Effekt, zu einem Verlust von Photonen, allerdings zu Signalbeginn. Oft
entsteht eine Art Stufe im Histogrammverlauf. Durch das unterschiedliche zeitliche Auftreten
von klassischem Pile-up und Inter-Pulse Pile-Up kompensieren sich beide teilweise.

counts
Fluorescence Decay

counts
Continuous Light

time

Abbildung 2.10: Einfluss des klassischen Pile-up-Effekts auf das Messergebnis [52, S. 244].
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2.3 Zeitauflosung bei Einzelpohotonenempfindlichkeit

Die einfachste Strategie fiir die Vermeidung des von Pile-up-Effekten ist, mit ausreichend
geringer CR zu arbeiten. Die Repetitionsraten bei den in dieser Arbeit durchgefiihrten Expe-
rimenten lag zwischen 70 und 80 MHz; die CR des SNSPD bei < 10* s°'. Damit ist die zuvor
genannte Bedingung von CR < 1 % fi, erfiillt. Ebenso ist die Wahrscheinlichkeit fiir ein
Auftreten des Inter-Pulse Pile-Ups reduziert.

2.3.4 Soft- und Hardware

Da die Wahl der richtigen Messparameter ausschlaggebend fiir das Erreichen hoher Zeitauf-
16sungen ist, soll an dieser Stelle ein Uberblick iiber die softwareseitigen Einstellmoglich-
keiten gegeben werden [52].

Zu den wichtigsten Parametern, die Einfluss auf die Zeitauflosung des Systems nehmen,
sind die Einstellungen fiir die Zeitslotbreite und maximale Messfenstergrofle. Das maxi-
mal mogliche Zeitfenster betrdgt Trensermax = 50 ns und wird mit Gain = 1 eingestellt.
Da die Messelektronik 4096 Zeitslots zur Verfiigung stellt, bedeutet dies, dass die Zeit-
slotbreite Tsiormax/4096 = Trenstermax = 50 ns /4096 = 12,2 ps betrigt. Das bereitgestellte
Zeitfenster berechnet sich durch 7 epsier = TFenster.max / Gain. Der Wert fiir den sogenannten
Gain ist zwischen 1 und 15 variierbar. Dadurch ergibt sich eine minimale Fensterbreite von
TFenster,min = 3 3 ns. Die minimale Zeitslotbreite betrdgt demnach:

TSlotmin / 4096 = Trenstermin = 3, 3 ns /4096 = 814 fs.

Desweiteren ist es besonders wichtig den Abtastzeitpunkt so genau wie moglich festzulegen.
Wie in Abbildung 2.11 dargestellt, kann es bei reiner Festlegung des Abtastzeitpunktes beim
Uberschreiten einer Schwelle durch Amplitudenhdhenvariationen des Pulses zu Abweichun-
gen kommen. Der textitConstant Fraction Discriminator (CFD) mit integriertem Zero Cross
(ZC) behebt genau diese Ungenauigkeit, sodass der Abtastzeitpunkt amplitudenhShenunab-
héingig wird. Hierzu wird das Ursprungssignal auf zwei Pfade aufgeteilt. Einer der beiden
wird invertiert, leicht zeitverzogert und mit einem festen Faktor multipliziert. Im Anschluss
werden beide Pfade wieder aufsummiert. Es entsteht ein bipolares Signal (Abbildung 2.11b),
das einen Kreuzungspunkt fiir Signale unterschiedlicher Signalamplituden besitzt. Die Mul-
tiplikation mit einem Faktor fiihrt dazu, dass dieser ,,Nulldurchgang® einen kleinen Offset
erhilt, je nach Pulsverlauf in positive oder negative Richtung. Dieser offset-behaftete ,,Null-
durchgang® wird mit dem ZC-Level eingestellt und damit die Zeitauflosung minimiert.

Durch die ,,CFD-Parameter” werden die Einstellungen fiir den Detektor (SNSPD)
festgelegt. ,,Limit Low*, spiter auch als CFD-Level bezeichnet, bestimmt welche Ampli-
tude betragsmiBig von einem Signalpuls mindestens erreicht werden muss, um bei der
Histogrammbildung beriicksichtigt zu werden. Alle anderen Pulse werden zuriickgewiesen.
Die Messelektronik selbst akzeptiert nur Pulse mit negativer Amplitude, sodass bei Bedarf
Inverter eingesetzt werden miissen. Das CFD-Level dient dazu, Rauschen zu unterdriicken,
sodass Storungen sich nicht direkt auf die Messung auswirken konnen.
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Abbildung 2.11: Schema zur Entstehung des Amplitudenjitters. (a) Amplitudeninduzierter Jitter, (b) Schema des
Constant-Fraction-Triggering und Zero-Cross-Punkt. Beide Abbildungen wurden aus [52, S. 97]
entnommen.

2.4 Optische Fasern und ihre Eigenschaften

Wie bereits die Beispiele der optischen Strahlungskopplung von SNSPD in Abschnitt 2.1.4
zeigen, sind optische Fasern das Mittel der Wahl, um Licht effizient zum Detektor zu bringen.
Da auch das in dieser Arbeit verwendete Messsystem auf Fasern setzt, sollen an dieser Stelle
einige grundlegende Eigenschaften erldutert werden.

Lichtwellenleiter in Form von optischen Fasern werden heute in weiten Bereichen der opti-
schen Kommunikationstechnik als Ubertragungsmedium eingesetzt [57]. Der Grund hierfiir
liegt sowohl in der Verfiigbarkeit von leistungsstarken Lasersystemen fiir die Signalerzeu-
gung, als auch an den hervorragenden Materialeigenschaften der Fasern. Aufgrund ihrer
geringen Dampfung in den Absorptionsminima kann die Strahlung sehr effizient iiber weite
Strecken iibertragen werden (Abbildung 2.12).
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Abbildung 2.12: Dampfung in Glasfasern [58, S. 99].
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2.4 Optische Fasern und ihre Eigenschaften

Aber auch in anderen Bereichen finden Fasern heute bereits Anwendung. So konnen diese
beispielsweise in der Spektroskopie eingesetzt werden, um das Licht effektiv zu sammeln.
Mittlerweile bieten viele Hersteller direkt fasergekoppelte Spektrometer an [59-61]. Oftmals
werden hier als Option fiir die Spektrometer Raman-Sonden angeboten, die gleichzeitig als
Anregungsquelle und Sammelelement konzipiert sind.

2.4.1 Fasertypen

Optische Fasern bestehen bis heute iiblicherweise aus Quarzglas (fused silica) [62], ob-
wohl mittlerweile auch Polymere zum Einsatz kommen. Sie besitzen einen Kern aus hoher
brechendem Material (core) und ein umgebendes Mantelmaterial (cladding). Je nach Aus-
fiilhrung des Kerns lassen sie sich zunichst in zwei Kategorien einteilen: Singlemode- und
Multimode-Fasern. Eine Ubersicht ist in Abbildung 2.13 gezeigt.

Singlemode-Fasern besitzen einen sehr geringen Kerndurchmesser von nur wenigen Mikro-
metern, sodass fiir den angegebenen Wellenlidngenbereich nur die Grundmode gefiihrt werden
kann. Multimode-Fasern fiihren dagegen, je nach Kerndurchmesser (typ. 50-500 pum), viele
tausend Moden gleichzeitig. Gradientenindex-Fasern gehoren ebenfalls zu den Multimode-
Fasern, besitzen jedoch einen parabolischen Brechzahlverlauf.

Ein wichtiger Faktor fiir das Sammelverhalten von Licht ist der sogenannte Akzeptanzwinkel
Opnax (Abbildung 2.14) bzw. die zugehdrige numerische Apertur NA. Sie berechnen sich, je
nach Verhiltnis der Brechzahlen von Kern (ng) und Mantel (ny) durch:

. ™M
®, = arcsin | — (2.8)
ng
Typ Zeichnung Radiales Brechungsindexprofil ~ Strahlausbreitung
Multimode r —
Stufenindex
Gradienten- r
index Faser
n %
Singlemode r
Faser —L
% j n

Abbildung 2.13: Verschiedene Fasertypen in der Ubersicht. Zeichnung wurde aus [63, S. 49] {ibernommen und die
Beschriftung auf Deutsch gedndert.
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Abbildung 2.14: Darstellung zur Bestimmung des maximalen Akzeptanzwinkels ®p,x der Faser, Schema nach
[64, S. 409].

®Omax = arcsin (@mx ni - ”1%/1) 2.9)

Wobei beim Ubergang zu Luft np = 1 gesetzt werden kann, sodass sich NA gemiB Gleichung
2.8 und 2.10 ergibt [57]:

NA = sin Oy = /N2 — 1 (2.10)
Die hieraus resultierenden Eingenschaften werden nachfolgend kurz den Fasertypen zuge-
ordnet und zusammengefasst

Singlemode-Faser

Sie zeichnen sich durch einen besonders kleinen Kerndurchmesser aus, sodass nur die Grund-
mode gefiihrt werden kann. Der Brechzahlverlauf ist stufenférmig; die Anforderungen an die
Einkopplung jedoch am Hochsten, da ®@pax bei = 7° (NA =~ 0,1) liegt. Bei diesem Fasertyp
tritt keinerlei Modendispersion auf. Die chromatische Dispersion ist hier der mafgebliche
Dispersionsmechanismus.

Multimode-Faser

Sie besitzen einen deutlich groBeren Kerndurchmesser von typischerweise 100 wm und
mehr. Der Brechzahlverlauf ist hier ebenfalls stufenformig ausgefiihrt. Innerhalb der Faser
konnen sich viele Moden gleichzeitig ausbreiten. Dies hat zur Folge, dass es nicht ein
Intensitdtsmaximum gibt, sondern eine zufillige Intensitétsverteilung entseht. Es tritt sowohl
chromatische als auch Modendispersion auf, was zum Auseinanderlaufen zeitlich kurzer
Pulse fiihrt. ®p,.x ist deutlich groBer; NA = 0,2 - 0,3. Dadurch wird das Sammeln von Licht
deutlich vereinfacht.
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2.4 Optische Fasern und ihre Eigenschaften

Gradientenindex-Faser

Sie stellen einen Spezialfall der Mehrmodenfaser dar. Der Kerndurchmesser liegt iiblicher-
weise bei etwa 50 um wobei die Brechzahlverdnderung parabelformig bzw. sinusformig
verlduft. Dies fiihrt zu verdndertem Verhalten beziiglich der Laufzeiten der unterschiedli-
chen Moden in der Faser. Durch die Kurvenform des Brechzahlverlaufes und Auswahl der
Materialien, kann die Modendispersion soweit angepasst werden, dass bei einer bestimmten
Wellenlidnge Nulldispersion herrscht. Dementsprechend ist der Einfluss der Modendispersion
deutlich geringer als bei Stufenindex-Multimode-Fasern. NA liegt in etwa bei 0,2 und damit
im unteren Bereich fiir eine Multimode-Faser. Sie stellt durch ihre Eigenschaften einen guten
Mittelweg zwischen Single- und Multimode-Faser dar.

2.4.2 Dispersionseffekte und ihre Ursachen

Mit Dispersion wird im Allgemeinen die Abhédngigkeit einer physikalischen Grofe von der
Frequenz einer Welle bezeichnet. Im Falle von optischen Fasern kann man hierbei verschie-
dene Dispersionsarten unterscheiden: Es gibt beispielsweise die Materialdispersion sowie
die Wellenleiterdispersion, die bei allen Faserarten auftreten. Letztere muss vor allem bei
Singlemode-Fasern beachtet werden. Ebenso treten in Singlemode-Fasern chromatische Dis-
persion und Polarisationsmodendispersion auf. In Multimode-Fasern wird hingegen vor allem
die intermodale Dispersion beobachtet [65, 66].

Materialdispersion

Sie wird durch die Wellenldngenabhingigkeit des Brechungsindex n verursacht, sodass auch
die Ausbreitungsgeschwindigkeit in der Faser von der Wellenlénge abhingt [67]:

1= n(A); v(A) = ﬁ 2.11)

Da jedes Signal, das in einer Faser gefiihrt wird, eine endliche spektrale Breite besitzt, fiihrt

dies durch die Laufzeitunterschiede der unterschiedlichen Wellenlidngen zu einer Impulsver-
breiterung.

Dispersion in Singlemode-Fasern

Wellenleiterdispersion: Die Materialdispersion spielt iiberwiegend bei Singlemode-
Fasern eine Rolle, da hier ein verhdltnisméfBig groBer Teil der Energie auch im Mantel-
material, welches einen anderen Brechungsindex besitzt, gefiihrt wird. Dadurch erfahren
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die Anteile der Welle, die im Mantel oder im Kern laufen, unterschiedliche Ausbreitungs-
geschwindigkeiten. Zudem ergibt sich, je nach Wellenldnge, ein unterschiedlich grofler

Modenfelddurchmesser (Mode Field Diameter, MFD) von MFD = ﬁ, wobei A die Wel-

lenlidnge und NA - e2 . Omax die effektive NA beschreibt [68, S. 17]), was von vorn herein bei
gleichbleibendem Kerndurchmesser zu unterschiedlichen Anteilen der Welle im Mantel- und
Kern fiihrt. Es ist ersichtlich, dass kleine Modifikationen des Brechzahlprofils hier zu grofien
Anderungen fiihren konnen, sodass sich unterschiedliche Singlemode-Fasertypen realisieren
lassen [66].

Chromatische Dispersion: Sie beschreibt die Kombination aus Materialdispersion und
Wellenleiterdispersion. Beide Effekte konnen sich gegenseitig ausloschen, sodass die chro-
matische Dispersion vernachldssigt werden kann werden kann, obwohl Material- und Wel-
lenleiterdispersion auftreten. Im Gegensatz zu Materialdispersion und Wellenleiterdispersion
ist die chromatische Dispersion insgesamt als Impulsverbreiterung messbar und damit ein
wichtiger Parameter fiir Dispersion in Singlemode-Fasern [65].

Polarisationsmodendispersion: Sie ist ein sehr kleiner statistischer Effekt, der meist erst
bei hohen Datenraten (ab 10 Gbit/s) eine Rolle spielt. Sie beschreibt durch intrinsische (her-
stellungsbedingte) und extrinsische Effekte (bspw. Biegung) bedingte Laufzeitunterschiede
der beiden orthogonalen Polarisationen der in der Singlemode-Faser transportierten Grund-
mode.

Dispersion in Multimode-Fasern

Intermodale Dispersion: Sie tritt aufgrund des groleren Kerndurchmessern und der hohen
Anzahl der gefiilhrten Moden nur in Multimode-Fasern auf. Die Ursache hierfiir ist die
durch unterschiedliche Wegstrecken in der Faser verursachten Laufzeitunterschiede einzel-
ner Moden. Unter der Annahme einer Ausbreitung des Lichts in Form einzelner Strahlen zeigt
sich, dass der Weg eines Photons, das sich entlang der optischen Achse einer Multimode-Faser
bewegt deutlich kiirzer ist als eines, das bei maximal erlaubtem Winkel ®. auf die Grenz-
flachen zwischen Mantel und Kern trifft (Abbildung 2.14). Dies fiihrt zu einem zeitlichen
Auseinanderlaufen der unterschiedlichen Moden. Eine starke Verringerung der intermodalen
Dispersion kann bei Wahl eines parabelformigen Brechzahlprofils, wie bei Gradientenindex-
Fasern verwendet, erreicht werden [57, 65, 66].
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2.5 Floureszenz- und Ramanspektroskopie

2.4.3 Laufzeit von Licht in Fasern

Mit den Kenntnissen der Dispersionseigenschaften optischer Fasern lassen sich die Transit-
zeit* T eines Pulses durch die Gruppengeschwindigkeit vy, mit der sich die Photonen als
Paket durch das Kernmaterial der Faser bewegen, mit Gleichung 2.12 beschreiben.

r=— 2.12)

L stellt die Lange der Faser dar. Die wellenlingenabhingige bzw. chromatische Dispersion
der Faser wird weithin auch als Materialdispersion bezeichnet und wird durch die Variation
der Gruppengeschwindigkeit v, mit der Wellenlinge bestimmt.

< (1 N 1 an(/l))

D —

vg(D) = (D) oa

(2.13)

c und A sind die Geschwindigkeit des Lichts im Vakuum und Wellenldnge, n(1) beschreibt
den wellenldngenabhingigen Brechungsindex. Zur Berechnung von n(1) wird die Sellmeier
Gleichung verwendet [67, 69].

3

2
#wzzlﬂ— (2.14)
22— p? '

Sie erlaubt eine empirische Berechnung des materialspezifischen, wellenldngenabhéngigen
Brechungsindex. Die Daten der Sellmeierkoeffizienten zur Berechnung der Laufzeiten wur-
den aus [67] von Butov et al. entnommen. So kann mit der Lénge der Faser die Laufzeit unter
Anwendung von Gleichungen 2.12, 2.13 und 2.14 bestimmt werden. Umgekehrt ist es aber
auch moglich bei bekannten Faserparametern die benotigte Faserldnge fiir eine gewlinsch-
te spektrale Aufficherung eines bestimmten Wellenldngenbereichs zu bestimmen. Néhere
Informationen hierfiir finden sich in Abschnitt 4.1.3.

2.5 Floureszenz- und Ramanspektroskopie

Raman- und Fluoreszenz-Spektroskopie sind zwei Methoden, um unterschiedlichste Materia-
lien spektroskopisch zu untersuchen. Die Methoden beruhen auf unterschiedlichen Prinzipien.
Wihrend bei der Fluoreszenzspektroskopie ein anregendes Photon absorbiert wird, handelt es
sich bei der Raman-Spektroskopie um einen Streueffekt bei dem der Energieaustausch iiber

4 Die Transitzeit beschreibt die Zeit, die ein Photon oder Puls bendtigt, um eine Faser der Lénge L zu durchlaufen.
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StoBprozesse instantan erfolgt. Hierdurch ergibt sich zeitlich ein vollig unterschiedliches
Verhalten.

2.5.1 Grundlagen der
Fluoreszenzlebensdauer-Spektroskopie

Bei der Fluoreszenzlebensdauer-Spektroskopie, oder kurz auch Fluoreszenzspektroskopie,
wird Licht aus einer Anregungsquelle absorbiert und bringt das Molekiil in einen héhe-
ren, angeregten Zustand (Abbildung 2.15a). Nach Durchlaufen stufenweiser, strahlungsloser
Relaxationsporzesse wird das geringste vibronische Unterniveau erreicht, in der das Molekiil
verharrt. Sind umgebende Molekiile nicht in der Lage die nach wie vor iiberschiissige Eber-
gie aufzunehmen, so relaxiert das angeregte Molekiil nach einer gewissen Zeitdauer in den
Grundzustand unter Aussenden eines energiesirmeren Photons. Der Ubergang erfolgt hier-
bei vertikal (Frank-Condon-Prinzip) [70]. Das Fluoreszzenzspektrum besitzt die vibronische
Strukturcharakterisik des niedrigeren elektronischen Zustands; es ergibt sich ein Spiegelbild
der Absorption Abbildung 2.15b.

Die Zeit, die das Molekiil durchschnittlich im angeregten Zustand verbleibt, wird durch
die sogenannte Fluoreszenzlebensdauer (71) ausgedriickt, welche in der Fluoreszenzspek-
troskopie ermittelt wird [51]. Der Intensitdtsverlauf der Fluoreszenz-Lebensdauermessung
(Abbildung 2.15¢) folgt I(r) = Ipexp (—£). 71 kann daher durch eine exponentielle Kur-
venanpassung ermittelt werden. Hierzu wird die Zeit bestimmt, die nach Erreichen eines
Intensitdtsmaximums benotigt wird, um auf etwa 37 % ( bzw. 1/e-Intensitit) zu fallen.
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Abbildung 2.15: (a) Schematische Darstellung der Absorptions-und Emissionsiibergidnge bei Fluoreszenzanregung
[70] (b) Schema von Absorptions- und Emissionsspektrum [70] (c) Beispielhafter Verlauf einer
Lebensdauermessung von L-Tryptophan in Wasser [71].
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2.5 Floureszenz- und Ramanspektroskopie

Die Zeitskalen von 71 bewegen sich bei der Fluoreszenz im Bereich von einigen ns; bei
Phosphoreszenz hingegen betragen diese iiblicherweise Sekunden, konnen aber bis hin zu
Stunden reichen.

2.5.2 Grundlagen der Raman-Spektroskopie

Im Gegensatz zur Fluoreszenzspektroskopie handelt es sich bei der Raman-Streuung um einen
StoBprozess, der instantan erfolgt. Seit dem ersten physikalischen Nachweis der Raman-
Streuung in den 20er Jahren des letzten Jahrhunderts durch Sir Chandrasekhara Venkata
Raman, hat sich die Raman-Spektroskopie stark weiter entwickelt. Fiir seine bahnbrechende
Entdeckung erhielt C.V. Raman bereits 1930 den Nobelpreis. Bereits in seiner ersten Verof-
fentlichung hatte er darauf hingewiesen, dass die gemessenen Raman-Linien, die verschoben
zur Wellenldnge der Anregung auftreten, Aufschluss iiber die Eigenschaften der Streusubstanz
geben konnten [72].

Die Vorteile der Raman-Spektroskopie liegen vor allem in der zerstorungsfreien Untersu-
chung von Proben in allen Aggregatszustinden. Ebenso ist die Untersuchung von wasser-
haltigen Proben moglich, ohne dass eine aufwindige Préparation im Vorfeld erfolgen muss.
Weiterhin kdnnen verschiedene Umgebungsbedingungen wie Temperatur, Druck und Kon-
zentration der Proben veridndert und die damit verbundenen Abhingigkeiten von diesen
Bedingungen untersucht werden [73]. Im Bereich der Lebenswissenschaften konnte in [74]
gezeigt werden, dass es mittels Raman-Spektroskopie prinzipiell moglich ist einzelne Spezies
von Bakterien zu unterscheiden. Ebenso ist durch den Einsatz spezieller Spektrometer mog-
lich, die Raman-Spektroskopie auch bei Echtzeitanwendungen fiir die In-vivo-Diagnostik
einzusetzen [75].

Durch die Vibrations-Raman-Spektroskopie auf Struktureigenschaften von Molekiilen
geschlossen werden. Hierzu gibt es prinzipiell unterschiedliche Ansitze wie sich die Schwin-
gungszustinde beschreiben und die damit einhergehenden Streuprozesse, welche die Grund-
lage der Raman-Spektroskopie sind, herleiten lassen. Von besonderem Interesse sind hier
die sogenannten Normalmoden bei welchen Molekiile sinusformig mit gleicher Frequenz
und Phase schwingen. Diese Schwingungszustinde kann man sich in einem sehr einfachen
Fall, wie einem zweiatomigen Molekiil, als Federverbindung zwischen den beiden Atomen
vorstellen. Die Schwingungsfrequenz wq der Normalmode ¢ hingt von der effektiven Mas-
se me und der Federkonstante k£ ab. Gemdll der Quantentheorie ist die Vibrationsenergie
quantisiert; die Schwingungsenergie E\q der Normalmode g lésst sich durch einen harmoni-
schen Oszillator beschreiben. Neben quantenmechanischen Ansdtzen zur Beschreibung der
Raman-Streuung [76, 77] gibt es auch vereinfachte, klassische Ansdtze zur Beschreibung
[78, 79].

Voraussetzung fiir Raman-Streuung ist, dass sich die Polarisierbarkeit des Gesamtmolekiils
wihrend der Schwingung verdndert. Mit anderen Worten, wenn ein Dipolmoment y durch
Wechselwirkung mit einem zeitabhingigen elektrischen Feld E = Ej- cos(wyt) induziert
wird. Die Polarisierbarkeit @ wird hierbei durch Gleichung 2.15 beschrieben [80].
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u=akE (2.15)

Um die Abhédngigkeit der Polarisierbarkeit von den Kernkoordinaten ¢ (Normalmoden) zu
beschreiben, kann die Polarisierbarkeit in eine Taylorreihe entwickelt werden. Diese Erwei-
terung gilt nur fiir kleine Abweichungen vom Gleichgewichtszustand g=0:

a:a(q):a/0+(a—a) g+ ... (2.16)
aq q=0

Damit ist die Polarisierbarkeit abhidngig von der Kernkoordinate g und oszilliert mit der
charakteristischen Frequenz wq um g = 0:

q = qo- cos (wgt) (2.17)

Setzt man Gleichung 2.17 und 2.16 zusammen mit dem elektrischen Feld E = Ej - cos(wqt)
in Gleichung 2.15 ein, so erhilt man bei Abbrechen der Taylor-Serie nach dem ersten Term:

u(t) = ag - Eo - cos (wot)
1 (da

+ == ~qo-Ep- cos |(wo—wq)t
(3 (w0 - wg) 1
L
2 \dq

(2.18)

) -qo- Eg - cos [(wo+wq)t]
q=0

Mit Gleichung 2.18 lisst sich bereits der grundlegende Kern der Raman-Streuung als Spe-
zialfall der allgemeinen Lichtstreuung verstehen. Der Abbruch nach dem ersten Term der
Taylor Serie fiihrt zur sogenannten linearen Raman-Streuung. Aus Gleichung 2.18 ist eben-
falls ersichtlich, dass die induzierten Dipolmomente zusitzlich als Quelle fiir die Abgabe
einer frequenzverschobenen Strahlung sorgen. Insgesamt ergeben sich fiir die Streuung drei
charakteristische Frequenzen:

1. Der erste Term, der mit der Frequenz der einfallenden Strahlung oszilliert, wird als
klassische Lichtstreuung bzw. Rayleigh-Streuung bezeichnet.

2. Der zweite Term wird bestimmt durch die Differenz zwischen der Frequenz wg des
eingestrahlten elektrischen Feldes und der charakteristischen Schwingung der moleku-
laren Normalmode wq. Dieser Term beschreibt demnach die inelastische, im Vergleich
zur eingestrahlten Strahlung rotverschobene Streuung, welche auch als Stokes-Streuung
bezeichnet wird. Dieser Term enthilt Informationen iiber die molekulare Struktur des
Systems.
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2.5 Floureszenz- und Ramanspektroskopie

3. Der dritte Term beschreibt eine Oszillation mit der charakteristischen Frequenz wg +
wq. Die Abstrahlung ist daher hoherenergetisch. Dieser blauverschobene Anteil der
Streuung wird auch als anti-Stokes bezeichnet.

Grafisch lésst sich dies wie in Abbildung 2.16 gezeigt darstellen.

Im Gegensatz zur Fluoreszenzspektroskopie kommt es hierbei nicht zu einer Absorption des
Photons und damit der Anregung in einen hoheren Energiezustand. Vielmehr erfolgt ein
direkter Energieaustausch bei drei charakteristischen Frequenzen. Dieser Austausch findet
iber sogenannte virtuelle Zustidnde instantan statt.

Beriicksichtigt man, dass der Ursprung des Streuprozesses die zeitabhidngig induzierten
Dipolmomente sind, die mit der Stokes-Frequenz oszillieren, so lédsst sich die Intensitét des
Raman-Signals ausdriicken als:

2

Oa
Istokes < N (_) (a)o - (A)q)4 Eg, (2.19)
94,

Hierbei beschreibt N die Volumendichte der Streumolekiile. Je nach Bindungstyp lassen
sich so charakteristische Banden bei bestimmten Wellenzahlen (Abschnitt 2.5.2) detektieren
und Riickschliisse auf den Gesamtaufbau der untersuchten Materialien ziehen. In [80] findet
sich eine Ubersicht iiber den Zusammenhang zwischen Wellenzahl und chemischer Bin-
dung. Fiir ndhere Informationen sei auf entsprechende weiterfithrende Literatur verwiesen:
[70, 78, 81, 82].

% Vibrations-

1 .

0 Zustande
__________ - ——————. Virtuelle
4 T "3 TP "Y1 Zustinde

3y e

5> Vibrations-

(1) Zustande

Anti-

Stokes Rayleigh Stokes

Abbildung 2.16: Schematische Darstellung von Rayleigh- und Raman-Streuung. Die Interaktion des Photons mit

dem Molekiil fiihrt nicht zur Anregung eines hoherenergetischen elektronischen Niveaus. Der
Energieaustausch erfolgt instantan nur iiber sogenannte virtuelle Zustinde.
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2 Grundlagen

Von der Wellenldnge zur Wellenzahl

In der Spektroskopie hat sich aus Griinden der Vergleichbarkeit von Ergebnissen die Dar-
stellung der Spektren iiber der sogenannten Wellenzahl eingebiirgert. Hierbei wird die Wel-
lenldnge durch eine Umrechnung in die Wellenzahl {iiberfiihrt. So ist die Auswertung der
Spektren unabhiingig vom Experiment bzw. der Anregungswellenldnge moglich.

Die Wellenzahl berechnet sich als relative Grofle in Abhédngigkeit von der Anregungswellen-
lange gemél [83]

11
Aw=|— =] 10722 (2.20)
/10 /11 cm

wobei Aw die Wellenzahl, Ay die Anregungswellenldnge und A, die spektrale Wellenlinge
(Angabe jeweils in nm), die betrachtet werden soll, darstellen. So wird sichergestellt, dass
beispielsweise ein charakteristischer Peak immer bei der gleichen Wellenzahl zu finden ist.
Die Wellenzahl Aw wird in cm™! gegeben.

Instrumentation in der Raman-Spektroskopie

Zunichst muss angemerkt werden, dass nicht von der Raman-Spektroskopie im Allgemeinen
gesprochen werden kann. Es gibt unzihlige verschiedene technische Aufbauten, die je nach
Experiment bzw. Fragestellung angepasst werden. So kann beispielsweise der lineare Effekt
der Raman-Streuung, wie im vorangegangenen Abschnitt beschrieben, als Messgrundlage
verwendet werden. Daneben gibt es aber auch die CARS-Spektroskopie (Coherent Anti-
Stokes Raman Spectroscopy), die auf nichtlineare Verstirkung der Raman-Streuung setzt
[80, 84]. Durch die kohirente Anregung kénnen deutlich hohere Raman-Intensititen erzielt
werden. Daneben existieren eine Vielzahl weiterer Techniken wie beispielsweise SERS (Sur-
face Enhanced Raman-Spectroscopy) oder SRS-Mikroskpie (Stimulated Raman Scattering
microscopy) [80]. Aus diesem Grunde sollen an dieser Stelle nur die technischen Voraus-
setzungen fiir die lineare Raman-Spektroskopie (spontante Raman-Spekroskopie) erldutert
werden, da diese in Kapitel 4 auch eingesetzt wird.
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Abbildung 2.17: (a) Schematische Darstellung eines Czerny-Turner-Monochromators [87], (b) CCD-Zeilensensor
(Hamamtsu) [88], (c) Schema eines konfokalen Raman-Spektrokometer-Aufbaus [89].

Plasma-Filter
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Die Vorteile der markerfreien> Untersuchung [85] von biologischen Proben mittels Raman-
Spektroskopie im Gegensatz zu anderen Methoden, liegen auf der Hand und wurden be-
reits erldutert. Grundsitzliche Bestandteile eines linearen Raman-Messaufbaus sind (Abbil-
dung 2.17) [86]:

1. Anregungsquelle: hier kommen heutzutage meist Laser zum Einsatz

2. Optische Sammelelemente fiir das Streulicht: iiblicherweise ein Mikroskopaufbau in
den die Probe mit der Anregungsquelle bestrahlt werden kann und gleichzeitig das
gestreute Licht wieder gesammelt wird.

5 Markerfrei bedeutet in diesem Zusammenhang, dass eine Vorbehandlung von Untersuchungsmaterial nicht
notwendig ist und sogar lebendes Gewebe direkt zerstorungsfrei untersucht werden kann.
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2 Grundlagen

3. Wellenldngenseparation: erfolgt durch einen Monochromator, wobei es hier je nach
Typ unterschiedlichste technische Umsetzungen gibt. Einer der gebriduchlichsten Vari-
anten ist ein sogenannter Gittermonochromator [87] nach dem Czerny-Turner-Prinzip
(Abbildung 2.17a). Die Wellenldngenaufspaltung (Auflosung) beruht hier auf der Beu-
gung am optischen Gitter und hingt von der Liniendichte/mm ab.

4. Detektor: hier ist ein breites Spektrum an Sensoren moglich. Meist werden jedoch
Zeilenkameras, basierend auf CCD-Technik (Charge-Coupled Device), eingesetzt.
Abbildung2.17b zeigt einen solchen Zeilensensor von Hamamatsu [88].

Meist sind Monochromator und Detektor als Einheit verbaut zu einem Spektrometer bei
dem man, je nach Hersteller (bspw. Horiba, Witec), verschiedene Ausstattungsvarianten
wihlen kann. Ein schematischer Aufbau eines solchen konfokale Raman-Spektrometers ist
in Abbildung 2.17c dargestellt [89].

2.5.3 Resultierende Anforderungen an Detektoren

Beim Anforderungsprofil an die eingesetzten Detektoren muss zwischen den hier vorgestell-
ten Anwendungsmoglichkeiten unterschieden werden. Wihrend bei der Messung der Fluo-
reszenz noch relativ hohe Intensititen erreicht werden konnen, ist die Raman-Streuung ein
relativ unwahrscheinlicher Prozess, der verhiltnismaBig selten auftritt. Bei der Verwendung
der TCSPC-Messtechnik fiir die Fluoreszenzlebensdauermessung muss jedoch sichergestellt
werden, dass die Statistik stimmt und Pile-up (Abschnitt 2.3.3) vermieden werden kann.
Daher ist das Signal soweit zu reduzieren, dass im Einzelphotonenbereich gearbeitet wer-
den kann. Im Gegensatz dazu ist man bei der Messsung von Raman-Streuung aufgrund der
intrinsisch geringen Intensitdt des Messsignals auf Sensoren angewiesen, die diese dennoch
detektieren konnen. Daher ist eine Empfindlichkeit im Einzelphotonenbereich hilfreich.

Wird fiir zeitaufgeloste Messungen TCSPC eingesetzt, ist der Einsatz von Einzelphotonten-
zdhlern, Voraussetzung. Hier sind, neben den iiblichen Wiinschen nach hoher IDE und SDE
der Detektoren, auch deren bendtigte Abklingzeit bis zur nichsten Messung sowie die Anzahl
erzeugter Pulse ohne Lichteinstrahlung (sog. Dark Counts, DC) von Bedeutung.

SNSPD erreichen sehr hohe Zihlraten von mehreren hundert MHz und weisen durch die
Kiihlung auf etwa 4 K besonders geringe DC auf. In der Literatur wurde gezeigt, dass eine
sehr hohe IDE moglich ist (Abschnitt 2.1). Bei Optimierung des Gesamtsystems kann dies zu
einer sehr guten SDE fiihren. Von daher bieten SNSPD sehr gute Ausgangsvoraussetzungen,
um mit der TCSPC-Messtechnik eingesetzt zu werden. Die zeitauflosenden Eigenschaften
dieser Detektoren im Detail zu untersuchen, wird nun Bestandteil dieser Arbeit sein.
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3 Zeitauflosung von optischen
Signalen mit SNSPD

In Abschnitt 2.3 wurden bereits die Grundlagen der TCSPC-Technik vorgestellt, welche in
dieser Arbeit eingesetzt wird, um die Zeitauflosung von Signalen aus einzelnen SNSPD-
Pulsen zu realisieren. In diesem Kapitel werden die Zusammensetzung des Messsystems und
die Messmethodiken erldutert, um nachfolgend auf die Messergebnisse und deren Bewertung
im Detail einzugehen.

3.1 Vorstellung des eingesetzten Messsystems

Das Messsystem, welches im Rahmen dieser Arbeit verwendet wurde, besteht aus drei Kom-
ponenten, siche Abbildung 3.1. Neben dem optischen Aufbau, der fiir die Signalgenerierung
benotigt wird, sind als zentrales Element der Kryostat mit integriertem SNSPD, sowie als drit-
ter Teil die elektronischen Komponenten, die zur Auslese dienen, zu nennen. Die einzelnen
Bereiche sind in Abbildung in der Ubersicht dargestellt.

Optischer Aufbau zur SNSPD Kryogenes System
Charakterisierung

Kryostat mit SNSPD
Strahlblocker 50:50

Linse 2 Strahlteiler Mikrofokus-
(polaris optik

i . = FaserZI

Faser 1

Frequenz-
verdopplung

Abbildung 3.1: Das Messsystem teilt sich in drei Bereiche auf: Optischer Aufbau (Abschnitt 3.1.1), Kryogenes
Messsystem (Abschnitt 3.1.2) und Auslese (Abschnitt 3.1.3).
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3 Zeitauflosung von optischen Signalen mit SNSPD

3.1.1 Optischer Aufbau zur SNSPD Charakterisierung

Im optischen Aufbau, welcher schematisch in Abbildung 3.1 dargestellt ist, wird ein bei
1040 nm arbeitender Femtosekunden-Kurzpulslaser (kurz: fs-Laser), welcher eine Eigenent-
wicklung des Fraunhofer Institutes fiir Optik und Feinmechanik (IOF Jena) ist, frequenzver-
doppelt. Die reale Umsetzung ist in Abbildung 3.2 zu sehen. Durch die Frequenzverdopplung
kann bei einer Ausgangswellenlinge von 520 nm im sichtbaren Bereich gearbeitet werden,
bei der die SNSPD untersucht werden sollen. Der infrarote Strahl wird in Abbildung 3.2 in
dunkelrot dargestellt, der frequenzverdoppelte Strahl in griin.

Abbildung 3.2: Strahlungsquelle ist ein fs-Kurzpulslaser. Da die SNSPD im sichtbaren Bereich verwendet werden,
wird die Wellenlénge durch Frequenzverdopplung auf 520 nm halbiert. Die Strahlfiihrung ist farblich
hervorgehoben.

Der vom fs-Laser stammende Strahl wird iiber einen Klappspielgel (1) durch einen Polarisa-
tor und ein A/2-Plittchen (2) gelenkt. So wird der urspriinglich elliptisch polarisierte Strahl
linear polarisiert. Uber zwei Spiegel wird der Strahl auf eine biindelnde Linse mit einer
Brennweite von 80 mm (3) umgelenkt. Diese Linse fokussiert den Strahl in einen doppelbre-
chenden Beta-Barium-Borate-Kristal(BBO-Kristall) (4) in dem die Frequenzverdopplung
stattfindet. Eine zweite Linse mit gleicher Brennweite parallelisiert den Strahl wieder. Die
beiden nachfolgenden dichroitischen Spiegel (5, 6) filtern die Grundwelle heraus. Ein weiterer
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3.1 Vorstellung des eingesetzten Messsystems

Klappspiegel (7) lenkt den Strahl auf einen Polarisator (9) mit A/2-Plittchen (8). So kann die
Intensitét, die auf die Einkoppeloptik (10) und damit auch auf die Glasfaser trifft, eingestellt
werden. Mit diesem Teil wird die Triggerdiode fiir die TCSPC-Messungen betrieben. Der
vom Strahlteiler um 90° reflektierte Anteil wird ebenfalls in eine Faser eingekoppelt. Diese
Faser fiihrt das Licht, das durch den Anschluss am Kryostaten zum Detektor geleitet wird. Die
optische Leistung wird so eingestellt, dass der Einzelphotonenbetrieb sicher gestellt werden
kann. Vom ersten Einkoppeln in diese Faser gehen durch die Steckverbindungen und die
eingesetzte Mikrofokusoptik nochmals etwa 25 % verloren.

3.1.2 Kryogenes System

Das kryogene Messsystem wurde, basierend auf einem kommerziell erwerblichen Kryostat
(Typ: HDL 8, IRlabs, Inc., USA), aufgebaut. Die zuverldssige Fixierung der Komponenten auf
der 4-K-Stufe wird durch eine Lochrasterplatte ermoglicht. Um das zu messende Lichtsignal
im geschlossenen System zum SNSPD zu leiten, werden optisch Fasern verwendet. So konnen
Verluste, wie sie beim Einsatz von optischen Fenstern im Kryostaten entstiinden, sowie der
Wirmeeintrag zum Detektor minimiert werden. Im System wird eine Singlemode-Faser
des Typs SMC-460 von Schifter+Kirchhoff GmbH (Deutschland) eingesetzt. Im Kaltbereich
angelangt, wird das Licht aus der Faser mit einer Mikrofokusoptik (Typ: 60FC-4-M12-33 und
5SM-M12-S, Schifter+Kirchhoff GmbH) auf einen Fokusdurchmesser von ~ 4 um (FWHM)
gebracht. Ein dreiachsiger, geregelter Piezoaktor (Typ: Tritor 400 SG, Piezosystem Jena,
Deutschland) erlaubt auch im kalten Zustand eine genaue Positionierung des Fokussspots auf
dem Detektor. Die Position der Fokusoptik kann im sub-um-Bereich verstellt werden, sodass
relative Verschiebungen der einzelnen Komponenten zueinander, die durch die Abkiihlung
des Systems entstehen, ausglichen werden konnen.

Um die einzelnen Komponenten im System anzuordnen, mussten bei der Konstruktion des
Messsystems drei Punkte beachtet werden. Zunéchst war Betrieb des SNSPD bei etwa 4 K
sicherzustellen. Dies setzte eine gut thermisch leitende, direkte Montage auf der mit fliissigem
Helium gekiihlten Kaltplatte voraus. Zudem musste der Piezoaktor so positioniert werden,
dass dieser nahe der Raumtemperatur betrieben werden konnten, um den vollen Verstellweg
von 320 pum auch im eingekiihlten Zustand zu erhalten. Zu guter Letzt war der Arbeitsab-
stand der Mikrofokusoptik von 10 mm einzuhalten. Insbesondere die letzten beiden Punkte
sind in Kombination zu betrachten, da die Fokusoptik, wie oben beschrieben, durch den
Piezoaktor gehalten und positioniert wird. Fiir die Konstruktion bedeutete der Betrieb des
Aktors bei Raumtemperatur vor allem, dass eine mechanisch stabile, aber dennoch thermisch
isolierte Montage auf der Kaltplatte erfolgen musste. Hierzu wurden Bolzen aus Glasfaser-
verstiarktem Kunststoff (GFK) verwendet, welche eine sehr geringe Warmeleitung aufweisen
(0,8 W/m -K [90]). Um den Detektor von der warmen Arbeitsumgebung des Piezoaktors
zu isolieren, ist ein zusitzlicher thermischer Schild nétig. Dieser thermische Schild wird
zwischen Piezoaktor bzw. Fokusoptik und dem Detektor am 77 K Schirm befestigt und somit
auf diese Temperatur gekiihlt. Das Licht aus der Optik kann nur durch eine kleine Offnung
zum SNSPD gelangen.
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HF-Auslese

Bias Leitung Faser mit
Mikrofokusoptik

Detektorhalter Piezoversteller mit

mit Bias-T Halter

Anschlusspanel

(max. 8 Twisted Pairs)

Thermoschild Kaltplatte (4,2 K)

Abbildung 3.3: Seitenanasicht des Kryostatinneren auf die 4 K -Kaltplatte.

Abbildung 3.3 zeigt die Seitenansicht des offenen Kryostaten ohne den 77 K Schirm im
oberen Bereich, da dieser den Detektor und die Anschliisse verdecken wiirde. Die Anord-
nung im 45° Winkel ist auf den begrenzten Platz im Innenraum des Kryostaten und auf
eine moglichst geringen Hohe des Sockels fiir den Detektortisch zuriickzufiihren. Letzteres
ist aufgrund der unterschiedlichen thermischen Ausdehnungskoeffizienten von Kupfer [91]
und GFK (Befestigung des Aktors) existentiell. Da die Ausrichtung der Komponenten zu-
einander bei Raumtemperatur erfolgt und sich die Materialien wéihrend des Abkiihlvorgangs
unterschiedlich stark kontrahieren, miissen die relativen Lingenénderungen in einem Bereich
gehalten werden, der im Ansteuerungsbereich des Piezoaktors liegt. Die Untersuchung der
Lingeninderungen entlang der einzelnen Achsen wird in Abschnitt 3.2 erladutert.

Die Halterung fiir den Piezoaktor wurde aus Aluminium gefertigt. Die verwendete Single-
mode-Faser wurde nach dem Abisolieren bis hinunter zum Mantelmaterial in einen Alu-
miniumdrehteil mit Stycast vakuumdicht zu einer Vakuumdurchfithrung vergossen (siehe
Abbildung 3.4).

Halterung Faserkupplung
SM-Faser
Stycast Zugentlastung

Abbildung 3.4: Vakuumdurchfiihrung der Glasfaser.
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Platinenaussparung

Detektorposition

SMA-Stecker
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Abbildung 3.5: (a) Detektortisch im Autodesk Inventor Modell, (b) Foto des real aufgebauten Detektortisches
inklusive bestiicktem Bias-Tee und (c) Ersatzschaltbild des Bias-Tee.

Der Detektortisch, sieche Abbildung 3.5a, wurde nach dem Vorbild des am KIT fiir SNSPD-
Messungen verwendeten Detektorhalters gefertigt. Es wurde eine Ausfrisung fiir das spitere
Einsetzen der Bias-Tee Platine vorgesehen, welche die Zuleitungen fiir den Biasstrom wie
auch den Auslesepfad mit seinen Coplanarleitungen enthilt. Abbildung 3.5b zeigt den fer-
tigen, mit allen Bauteilen bestiickten Detektortisch. Fiir eine gute elektrische Leitfahigkeit
zwischen Platinenoberseite und dem vergoldeten Detektortisch, wird Indium verwendet. Die
restlichen Komponenten des Bias-Tees wurden hingegen aufgelétet. Fiir den Bias-Tee kamen
Breitbandbauteile (Breitbandkapazitit 12 nF, Piconics, Typ CC45T47K240GS5; konische
Breitbandinduktivitdt 84 uH, Presidio Components, Typ MBB0203X123MGP5C83) sowie
bereits am KIT untersuchte, kryotaugliche Widerstinde (IMS Resistors, RCC-0402-1000F)
zum Einsatz. Zur Reduktion von Storungen erfolgt der Anschluss der stromfiihrenden Bias-
leitung iiber einen eingeschraubten Durchgangsfilter (Telemeter, Pi-Filter, Typ 33823003D).
Die Masseleitung wird seitlich am Tisch angeschraubt.

Abbildung 3.5c zeigt das Ersatzschaltbild des Bias-Tee sowie den schematisch durch die
Maianderlinien dargestellten Detektor. Der 50 Q Widerstand, der fiir die Leitungsanpassung
verantwortlich ist, setzt sich aus zwei Parallelwiderstinden mit je 100 Q zusammen.

3.1.3 Signalauskopplung

Der Auslesepfad wird iiber eine SMA Leitung (semi-rigid) zum AufBeren des Kryostaten
gefiihrt. Dort wird das Signal mit Hilfe von zwei rauscharmen, invertierenden Raumtem-
peraturverstirkern (Minicircuits, ZX60-33LN+) verstdrkt. Fiir die Auswertung kommen
Oszilloskop (Rhode und Schwartz, Typ RTO 1012), eine rauscharme Stromquelle sowie
die TCSPC-Messelektronik (Becker und Hickl, Simple-Tau-130-EM-DX) zum Einsatz. Da
letztere nur negative Pulsamplituden verarbeiten kann, wird ein zusétzlicher passiver Inverter
(Becker und Hickl) im Signalverlauf verwendet.
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3 Zeitauflosung von optischen Signalen mit SNSPD

3.1.4 Einbau des Detektorchips

Der zu untersuchende Detektorchip wird vor dem Einkiihlvorgang in den Halter eingebaut.
Zunichst erfolgt hierzu eine Reinigung des Chips durch je 5 Minuten in Aceton und Iso-
propanol im Ultraschallbad. Nach anschlieBender Trocknung mit Druckluft wird der Chip
mittels Leitsilber auf dem Halter in der Frdsung fiir den Detektor in der Platine befestigt
(Abbildung 3.5b). Durch die optimale thermische Ankopplung mit Leitsilber konnen auftre-
tende DC deutlich reduziert werden [92]. Die Chipoberfliche ist dann auf einer Ebene mit
der Bias-Tee Platine. Der elektrische Anschluss zwischen Chip und Bias-Tee, erfolgt iiber
Drahtbonden mit Aluminium.

Orientierung auf dem Chip bei tiefen Temperaturen

Die initiale Justage des Detektors erfolgt manuell bei gedffnetem System bei Raumtemperatur.
Da durch den Abkiihlvorgang die verwendeten Materialien unterschiedlich stark kontrahie-
ren, wurde die Montage eines Piezoaktors bei der Konstruktion des Systems vorgesehen.
Mit diesem kann die Mikrofokusoptik hochprizise iiber dem Detektorchip in Submikrome-
terschritten verschoben werden. Allerdings ist fiir die Positionierung eine Moglichkeit zur
Bestimmung der korrekten Position bei geschlossenem System notwendig. Hierzu wird das
in Abbildung 3.6 dargestellte Aufbau zusammen mit einer speziell strukturierten, reflektie-
renden Oberfliche auf dem Detektorchip genutzt.

Kollimiertes Licht aus einem Helium-Neon-Laser mit einer Zentralwellenldnge von 594 nm
passiert einen 50:50 Strahlteiler (Thorlabs, BS010) und wird anschliefend in eine Faser
eingekoppelt. Der um 90° abgelenkte Strahl wird geblockt. Das Licht in der Faser wird mit
Hilfe des Piezoaktors und der Mikrofokusoptik auf die Refklektionsfliche des Detektorchips
fokussiert. Die aus Gold aufgebrachte Hilfsstruktur ist in Abbildung 3.7a im Detail darge-
stellt. Die Abfolge zwischen reflektierenden und nichtreflektierenden Stellen gibt genauen
Aufschluss auf die Position. Die Kenntnis der genauen relative Lage von Hilfsstruktur und
aktiver Detektorfliche, ermdglicht es, die Position des Detektors auf etwa +1 pm zu bestim-
men.

Optischer Aufbau zur SNSPD Positionierung Kryostat mit SNSPD
Strahlblocker Vaku“um- Mikrofokus-
Durchfiihrung
L]
Helium-Neon-Laser
Dauerstrich Z
594 nm

Photodiode

Piezoaktuator
Bias Tee

G e
Piezoregelung

Amperemeter

Abbildung 3.6: Optischer Autbau zur Orientierung im eingekiihlten Zustand [93].
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1000 pm

(a) (b)

Abbildung 3.7: (a) Ausschnitt aus einer Mikroskopaufnahme, die die Hilfsstruktur auf dem Detektorchip mit Bema-
Bungen zeigt. Die x- und y-Achsen stellen die Piezobewegung in die entsprechenden Richtungen dar.
Der Abstand der rot gestrichelten Linie zum Detektor in x-Richtung betrdgt 10 pm in y-Richtung
sind es 50 pm. (b) beispielhafte Positionsveridnderungen durch den Einkiihlungsprozess. Das rote
Quadrat stellt die Positionierung bei Raumtemperatur dar; das blaue Dreieck zeigt die grobe Position
nach dem Einkiihlvorgang.

Abbildung 3.7b zeigt die Unterschiede in der Position vor und nach dem Einkiihlen des
Messsystems. Entlang der x-und y-Achse zeigen sich unterschiedlich starke Verschiebun-
gen. Die Positionierung bei Raumtemperatur erfolgt grob auf die mit einem blauen Dreick
markierte Position. Nach dem Einkiihlen befindet sich der Spot in etwa auf der Position des
roten Quadrats. Durch Vortests konnten entlang der Achsen reproduzierbare Verschiebungen
von Ax = 240 um und Ay = 40 um festgestellt werden. Diese konnen dank entsprechen-
den Vorbehalt bei der Raumtemperaturjustierung und des eingesetzten Piezoaktuators im
eingekiihlten Zustand zuverlédssig kompensiert werden.
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Abbildung 3.8: (a) Intensitit des gemessenen Photostroms bei Uberstreichen der Kante der zur Orientierung genutz-
ten Goldstruktur. In rot ist der Fit mit der Fehlerfunktion dargestellt. (b) Die Ableitung der ange-
passten Fehlerfunktion ergibt eine Gaussfunktion (schwarz) mit einer Halbwertsbreite von 3,5 um.
Der minimale erreichbare Fokusdurchmesser entspricht somit ungefdhr zu den Dimensionen des
SNSPD.
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3 Zeitauflosung von optischen Signalen mit SNSPD

Abbildung 3.8a zeigt den Intensititsverlauf des Photostroms beim Uberstreichen einer Kante
der Goldstruktur von reflektiered auf nicht reflektierend. Der Ubergang ist sehr scharf. Fiir die
Bestimmung des Ubergangspunktes wird die maximale (Iyax) und die minimale Intenstitiit
(Immin) ermittelt. Der korrekte Messpunkt entlang einer Achse ergibt sich durch x; = w
Der Fokusdurchmesser kann durch Ableiten der Fitfunktion (Fehlerfunktion) ermittelt werden
(Abbildung 3.8b). Die Halbwertsbreite liegt bei etwa 3,5 pm .

Positionierung der Optik bei 4 K

Die Positionierung erfolgt in zwei Schritten. Anhand des im vorangegangenem Abschnitt
beschriebenen Verfahrens, wird die Mikrofokusoptik nach Auffinden der Kanten der Gold-
struktur zunichst grob iiber dem SNSPD positioniert. Im Anschluss wird durch geringe
Anpassung der Position die Zihlrate (Countrate, CR) optimiert. Bei maximaler CR kann
davon ausgegangen werden, dass nahezu alle Photonen auf den Detektor treffen.

3.2 Charakterisierung des Messsystems

Um mittels SNSPD optische Signale im Einzelphotonenbereich per TCSPC moglichst hoch
zeitlich aufzuldsen, ist es notwendig, die bestmdgliche Zeitauflosung bzw. den kleinst-
moglichen GSJ zu erzielen. Der SNSPD selbst trigt hier mafigeblich dazu bei. Zudem ist
es fiir die Bestimmung des Detektorbeitrags zur IRF notwendig, die sonstigen beitragenden
Komponenten moglichst genau im Vorfeld zu bestimmen.

Fiir reproduzierbare Ergebnisse muss das verwendete Messsystem im Vorfeld charakterisiert
werden. Hierbei kann zwischen einer Grundcharakterisierung des Systems, die einmalig
durchgefiihrt wird und den bei jeder Messung wiederkehrenden Uberpriifungen im Rahmen
eines festen Messablaufs unterschieden werden. Beides dient dazu, die Bedingungen wihrend
der Messungen konstant zu halten und Abweichungen mdglichst schnell aufzudecken.

3.2.1 Beitrag einzelner Komponenten im
Auslesepfad zum Systemijitter

Da die erreichbare zeitliche Auflosung des Systems durch Messung der IRF erfolgt
(Abschnitt 2.3), ist es wichtig, so viele beitragende Parameter des Systems wie moglich
zu bestimmen. Hierzu wurde im Vorfeld die Messelektronik selbst gemif3 den Vorgaben
durch den Hersteller elektronisch vermessen.

Durch angepasste Liangen der optischen Fasern und elektrischen Leitungslangen wird sicher
gestellt, dass Photonen, die die Photodiode triggern und das Photon, das den SNSPD-Puls
auslost, aus demselben optischen Puls stammen. Dadurch kann der Anteil des Lasers an der
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3.2 Charakterisierung des Messsystems

IRF bei allen Messungen, die in diesem Kapitel vorgestellt werden mit oppy = 0 angenommen
werden. Geht man nicht davon aus, dass weitere Komponenten zur IRF beitragen, kann
ebenfalls o k. = 0 gesetzt werden. Somit reduziert sich Gleichung 2.6 zu:

o2 2 2
OIRF = \/ Otcspe T OsNsPD T PVerstiirker T 9 Laser G.1)
Zudem lisst sich die Standardabweichung durch Gleichung 2.7 direkt zur Halbwertsbreite
und damit zur erreichbaren Zeitauflosung umrechnen.

Die Charakterisierung der Auslese erfolgte separat. Zunéchst wurde die IRF der TCSPC-
Elektronik geméll den Vorgaben des Herstellers gemessen [56]. Das Signal aus einem Puls-
generator wird iiber einen Leistungsteiler aufgesplittet und gelangt durch unterschiedliche
Kabelldngen zur Messelektronik (Abbildung 3.9). Das 1m lange Kabel wird mit dem CFD-
Eingang der TCSPC-Elektronik verbunden, an den normalerweise der Detektor angeschlos-
sen ist. Das zweite Kabel wird mit 2,2 m Linge an den Triggereingang der Elektronik
angeschlossen, was das zu beobachtende Zeitfenster auf 6 ns begrenzt.

Die vom Hersteller vorgegebenen Werte fiir Pulsldnge, -hohe sowie Repetitionsrate wurden
am Pulsgenerator eingestellt. Das so entstandene Histogramm (Abbildung 3.10) deckt sich
in seiner Gaussform und einer Halbwertsbreite von 6,9 ps mit den Angaben des Hersteller-
datenblatts.

Fiir die Ermittlung der IRF wurde ein Laser mit einer Repetitionsrate von 75 MHz verwendet.
Durch die kurze Pulslinge von < 1 ps wird der Beitrag zur IRF seitens des Lasers wird
zunéchst O'Easer ~ 0 angenommen. Hierdurch reduziert sich Gleichung 3.1 zu:

o2 2
OIRF = \/ TsnspD T 9Tespe I Verstirker (3.2)

Pulsgenerator
Leistungsteiler ‘
[ 1
1m Zu CFD
2.2m Zu SYNC]

Abbildung 3.9: Messaufbau zur Charakterisierung des Jitterbeitrages der TCSPC-Elektronik.
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Abbildung 3.10: Normiertes Histogramm der TCSPC-Elektronik, gemessen nach Vorgaben des Herstellers geméf
Schema in Abbildung 3.9. Die Halbwertsbreite liegt bei 6,9 ps.

Mit Gleichung 2.7 und 3.2 kann an dieser Stelle eine Maximalabschitzung des SNSPD-
Beitrages durchgefiihrt:

FWHMsnspp = \/FWHMIZRF - FWHM? p — FWHMY,

Verstirker

(3.3)

Ohne Beriicksichtigung des Anteils durch die Verstirker ergibt sich somit bei den Halbwerts-
breiten von FWHMrr = 22,5 ps und FWHMrtcspe = 6,9 ps ein maximaler SNSPD-Beitrag
von FWHMgnspp < 21,4 ps fiir den besten Standard-Miander (Chip 3NbN281-5).

3.2.2 Durchfiihrung der Messung

Die durchgefiihrten Messungen wurden zur besseren Vergleichbarkeit nach einem festen
Schema durchgefiihrt. So ist es moglich, Probleme rechtzeitig zu erkennen und auf die
Ursache zu schlieen.

1. Uberpriifung der Anschliisse:
Nach Chippositionierung und Zusammenbau des Systems werden zunichst vor dem
Einkiihlvorgang alle Anschliisse (Ausleseleitung, R3gox-Widerstand) tiberpriift.

2. Kontrolle der Anschliisse nach Einkiihlvorgang: Nach dem Einkiihlen des Sys-
tems wird kontrolliert, ob der SNSPD supraleitend ist. Nach dem Anschliefen des
Biasstroms wird der Wert fiir den kritischen Strom ohne Beleuchtung (I 4) notiert.

3. Anschluss der Leitungen: Am optischen Messaufbau werden alle nétigen Komponen-
ten zusammengefiihrt und angeschlossen. Dies betrifft die SMA-Ausleseleitung (inkl.
TCSPC-Elektronik oder Oszilloskop), Piezocontroller sowie eine optische Faser fiir
die Positionsermittlung.
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3.3 Zeitkorrelierte Einzelphotonenzéhlung mit SNSPD

4. Positionssuche: Mit Hilfe des entsprechenden optischen Aufbaus (Abbildung 3.6) wird
die Position des Detektors nach dem Einkiihlen ermittelt (Abschnitt 3.1.4)

5. Ermittlung des Arbeitspunktes: Zur Positionssuche wird ein cw-Laser (engl. conti-
nous wave) eingesetzt, dessen Licht ebenfalls in eine Faser eingekoppelt wird und so
zum Detektor gelangt (siehe Abschnitt 3.1.4). Im Anschluss wird die Faser getauscht
und die Laserleistung des fs-Lasers wird so eingestellt reduziert, dass in der Faser,
welche zum Detektor fiihrt, < 20 pW erreicht werden und damit der Betrieb im Ein-
zelphotonenbereich sichergestellt ist. Der Wert fiir den erreichbaren kritischen Strom
bei Beleuchtung (I.;) und der Arbeitspunkt I, werden ermittelt. Im Anschluss wird
durch Nachjustierung der Position der Fokusoptik die CR des SNSPD maximiert.

6. Messdurchfiihrung: Nach den Voruntersuchungen werden die unterschiedlichen
Parameter variiert die TCSPC-Messungen durchgefiihrt.

7. Datenauswertung: Sie erfolgt im Anschluss an die Messung nach Export der Daten
am PC.

3.3 Zeitkorrelierte Einzelphotonenzahlung
mit SNSPD

Die erreichbare Zeitauflosung ist abhingig von einigen GroBen, die sich zum Teil gegenseitig
beeinflussen. Zum Einen gibt es die Parameter, die vom SNSPD selbst herriihren. Zum
Anderen die, die unabdingbar von der Ausleseelektronik und den weiteren elektronischen
Komponenten im Auslesepfad bestimmt werden.

So muss zundchst ein geeigneter Arbeitspunkt gewihlt werden. Im Anschluss wird anhand
eines Sensors eine vollstindige Charakterisierung der mafigeblichen Parameter, welche die
Zeitauflosung des Systems beeinflussen, durchgefiihrt. Dies wird exemplarisch anhand eines
ausgewihlten Chips (Chip Nr. 3NbN281-5, Schichtdicke: 7,5 nm, Design Abbildung 3.23)
diskutiert.

Da die elektrischen Eigenschaften des SNSPD maligeblich zum GSJ beitragen, wird der Ein-
fluss einer verringerten kinetischen Induktivitit (Lyi,) auf die Zeitauflosung untersucht. Um
die geometrische Einfliisse zu minimieren, wird diese Untersuchung nicht nur an meanderfor-
migen SNSPD, sondern auch an parallel verlaufenden, gerade designten Chips durchgefiihrt.

3.3.1 Wahl des Arbeitspunktes

Fiir die Wahl eines geeigneten Arbeitspunktes ist zunéchst die Abhidngigkeit der Empfindlich-
keit bzw. DE wichtig. Diese ldsst sich bei bekannter Photonenanzahl bzw. optischer Leistung
auf dem Sensor geméif
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3 Zeitauflosung von optischen Signalen mit SNSPD

Anzahl Photonen/s
DE [%] = 3.4
[e] Anzahl Counts/s — Anzahl DC /s 3-4)

bestimmen. Da eine moglichst hohe DE angestrebt wird, liegen iibliche Biasstrome bei 90 %o
des kritischen Stromes und mehr.

Neben den SNSPD-eigenen Anteilen tragen auch die elektronikseitige Bandbreitenbegren-
zung zur IRF bei. So gibt der Hersteller der TCSPC-Elektronik die minimale Pulsbreite, die
der Elektronik zur Verfiigung stehen muss, mit 400 ps an. Dies entspricht einer Bandbrei-
tenbegrenzung von 2,2 GHz. Daher ist es immens wichtig, die Bandbreite der eingesetzten
Verstirker auf die Eingangsbandbreite anzupassen. Die Gesamtbandbandbreite der Verstirker
ist auf die Eingangsbandbreite der Elektronik abgestimmt. Fiir einen optimalen Arbeitspunkt
ist es unerlisslich, dass der Sensor moglichst stabil und mit hoher Effizienz arbeitet. Im
Idealfall soll das Rauschen, was bei den Einzelphotonenzéhlern die DC darstellen, moglichst
gering sein.

Trigt man nun die Anzahl der Counts sowie die der DC iiber dem Biasstrom auf (Abbil-
dung 3.11), so fdllt auf, dass nahezu keine DC auftreten. Da es sich hierbei um einen
statistischen Prozess handelt, ist die DC-Rate (DCR) nicht gleich 0. Fiir die Ermittlung
der DCR werden 3 unabhingige Messungen fiir jeweils 1 s bei einer Repetitionsrate von
75 MHz durchgefiihrt. Ergibt sich hierbei bei den Messungen jeweils, dass 0 DC registriert
werden, so kann die DCR im Anschluss durch Mittelung der Ergebnisse berechnet werden.
Somit ldsst sich spezifizieren, dass sich bis weit in den Arbeitsbereich von > 90 % I,
DCR von < 1073 5! erreichen lassen. Die Messungen erfolgten mit dem in Abschnitt 3.1.1
beschriebenen System bei einer optischen Leistung von < 20 pW. Damit ist gewihrleistet,
dass die SNSPD im Einzelphotonenbereich arbeiten und pile-up Effekte vernachlidssigbar
sind (siche Abschnitt 2.3.3).

/1 Ib/Ic.l

10° 0,6 0,8 1,0 " 0,6 0,8 1,0
; = Countrate - [ trate -
10’4 DCR ..'. 10° . lszme ..-'
. -
10* gt 10* -
T 10° T 10°
o - .
O 10 6 10°
1 - o -
10 10" N
10° 10°
30 40 50 30 40 50
I[nA] I[nA]

(a) (b)

Abbildung 3.11: CR und DCR aufgetragen iiber I;, von Chip 3NbN281-5 singlewire.
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3.3 Zeitkorrelierte Einzelphotonenzéhlung mit SNSPD

Abbildung 3.11a und 3.11b zeigen CR und DCR iiber dem Biasstrom. Den Diagrammen
liegen identische Messdaten zu Grunde. Die untere x-Achse zeigt bei beiden den absoluten
Wert des Bias-Stroms, die obere zeigt den Anteil des angelegten Biasstroms im Verhéltnis zum
kritischen Strom. Hier unterscheiden sich die Diagramme aufgrund der Annahme welcher
Wert als kritischer Strom definiert fiir die Berechnung verwendet wird. Im Grunde genommen
ist die Definition des kritischen Stromes eindeutig: Er beschreibt den Strom, der benétigt wird,
um einen Leiter bei einer festen Temperatur und Magnetfeld in die Normalleitung zu bringen.

Wihrend der Experimente wurde jedoch beobachtet, dass sich der erreichbare kritische
Strom leicht verdndert, je nachdem ob der Sensor beleuchtet wird (I p) oder nicht (I 4) Diese
Unterscheidung wird in der Literatur oftmals nicht explizit gemacht, was die Bewertung
der Ergebnisse erschwert. An einigen Stellen findet sich jedoch, dass anstatt 1. der sog.
Umschaltstrom (switching current) [27, 94, 95] als Bezugsgrofle verwendet wird. Meist findet
sich dieser Zusammenhang im Bezug auf mehrere parallel geschaltete SNSPD-Streifen. Dies
konnte ein Hinweis darauf sein, dass dieses Phdnomen nicht unbekannt ist. Wodurch es
verursacht wird, wurde jedoch bisher nicht beschrieben.

Der beobachtete Effekt der I.-Reduzierung bei Beleuchtung verstérkt sich, wenn mehrere
Streifen parallel geschaltet arbeiten (Abschnitt 3.3.3). Die angegebenen Arbeitspunkte der
in dieser Arbeit gezeigten Messungen beziehen sich immer auf den erreichbaren kritischen
Strom bei Beleuchtung, was in Abbildung 3.11b mit dem zusétzlichen Index ,,I* kenntlich
gemacht wird. Als Nebeneffekt bedeutet dies, dass messbare DC teilweise erst einsetzen,
wenn Iy /Ic; > 1 wird.

3.3.2 Musterhafte Untersuchung von
jitter-beeinflussenden Parametern

Neben den bereits erwidhnten Kriterien fiir die Wahl eines geeigneten Arbeitspunktes gibt es
weitere Parameter, die die Zeitauflosung des Gesamtsystems beeinflussen. Hier sind insbe-
sondere vier mafgebliche Kategorien zu unterscheiden. Zunichst gibt es allgemeine Einfliisse
von der Signalbandbreite. Dazu kommen rein elektronikseitige Parameter wie das ZC-Level,
das einen Korrekturmechanismus fiir geringere Jitterzeiten darstellt. Der Einfluss des Abtast-
niveaus (CFD-Level) auf die Zeitauflosung ist hingegen sowohl von der Auslese als auch von
den Pulsformeigenschaften des SNSPD abhingig. Zuletzt ist ebenfalls der angelegte Bias-
strom durch den SNSPD ein wichtiger Parameter, der die Zeitauflosung mitbestimmt. Alle
diese Parameter miissen im richtigem Verhiltnis zueinander stehen, um optimale Ergebnisse
zu erzielen. Somit ergibt sich ein relativ groles Parameterfeld, das im Folgenden Stiick fiir
Stiick exemplarisch anhand eines SNSPD (3NbN281-5) erldutert werden soll.
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3 Zeitauflosung von optischen Signalen mit SNSPD

Einfluss der Signalbandbreite

Fiir jegliche Messungen ist im Grunde genommen ein analoges Signal, das noch alle urspriing-
lichen Frequenzen und Intensitdten enthilt, das Optimum fiir die Weiterverarbeitung. Im
realen Einsatz von Messelektronik ldsst sich jedoch ein Signalverlust oftmals nicht umgehen,
da die meisten Bauteile eine intrinsische Hochfrequenzcharakteristik aufweisen. Muss ein
Signal verstirkt werden, wird das Signal mit dem festgelegten Frequenzgang des Verstérkers
zwar verstirkt, aber nicht alle Frequenzen in gleichem Maf3e. Es entsteht eine natiirliche
Bandbreitenbegrenzung, die das Ursprungssignal unwiederbringlich veréndert.

Bei den Messungen dieser Arbeit ist der Einsatz von Verstirkern unabdingbar, da die Pulsam-
plitude der SNSPD selbst zu gering ist, um die eingesetzte TCSPC-Elektronik zu betreiben.
Es muss sicher gestellt sein, dass die Eingangsamplitude der Pulse < 500 mV betrégt, aber
hoch genug ist, sodass eine stabile CR erreicht wird und ein optimaler Arbeitspunkt durch
Parametervariation eingestellt werden kann.

Um den Einfluss der Bandbreitenbegrenzung zu untersuchen, wurden im Vorfeld Messun-
gen unternommen, um das Messsystem weitestgehend elektronisch zu charakterisieren. Der
Aufbau ist in Abbildung 3.12 dargestellt. Abbildung 3.13 zeigt den Vergleich der Verstirker-
charakteristik und Herstellerangaben fiir den einzelnen Verstirker (a) und in einen Vergleich
zwischen einzelnem zwei in Reihenschaltung betriebenen Verstirkern (b). Ausgehend von
den Ergebnissen aus Abschnitt 3.2.1, wurde der Messaufbau so abgeédndert, dass das Signal
mit Dampfungsgliedern zunichst abgeschwicht wurde.

Im Nachgang konnte das Signal durch eine verdnderliche Verstirkerkette wieder auf den
urspriinglichen Pegel gebracht werden. Das zu verstirkende Eingangssignal wurde so gewihlt,
dass Form und Breite der elektronisch erzeugten Pulse nach den Verstirkern in etwa denen
der SNSPD Signale entsprachen. Verwendet wurden ausschlieBlich identische Verstirker.
Die effektive Bandbreite der Verstirkerkette berechnet sich laut [96] gemal Gleichung 3.5.

1
feft = ——— (3.5)

N

Pulsgenerator

Leistungsteiler

Abbildung 3.12: Messautbau zur Charakterisierung des Jitterbeitrages der TCSPC-Elektronik bei Einsatz von Ver-
starkern. Das Messschema wurde aus Abbildung 3.9 wurde entsprechend angepasst.
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Abbildung 3.13: Charakteristika der eingesetzten Verstirker (a) Vergleich von S;; zwischen Herstellerangaben
(grau hinterlegte Kurven) und Messung. (b) zeigt den Vergleich von S| zwischen einem und zwei

Verstirkern in Reihe.

Abbildung 3.14 zeigt die Ergebnisse der Messungen beim Einsatz von unterschiedlich vielen
Verstirkern, wobei Abbildung 3.14a die Messungen im Vergleich zeigt. Uberpriift wurde
der korrekte Messaufbau durch Abgleich der Ergebnisse mit den Herstellerangaben der
TCSPC-Elektronik. In Abbildung 3.14b wurden die Kurven fiir den besseren Vergleich der
Halbwertsbreiten bzw. erreichbaren Zeitauflosung normiert.
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Abbildung 3.14: Messung der erreichbaren Zeitauflosung beim Einsatz von bis zu drei in Reihe geschalteten Verstir-
kern. (a) zeigt die absoluten Messergebnisse, (b) die zum besseren Vergleich normierten Ergebnisse.
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Tabelle 3.1: Einfluss der Bandbreite auf die erreichbare Zeitauflosung.

Verstirkeranzahl f.q [GHz] Zeitauflosung [ps]

ohne 00 6,9
1 3 9,1
2 2,1 10,8
3 1,7 449

Es lésst sich gut erkennen, dass sich die Ergebnisse mit steigender Verstidrkeranzahl in
Reihe bzw. geringerer zur Verfiigung stehender Signalbandbreite verschlechtern. Die erreich-
bare Zeitauflosung nimmt drastisch ab. Folglich sollte immer auf die Konfiguration mit
der grofBtmoglichen Bandbreite (bzw. kleinstmdglichen Verstdrkeranzahl) zuriickgegriffen
werden. Um dieses zu ermoglichen, wurden die verwendeten NbN-Schichten der untersuchten
SNSPD im Vergleich zu hocheffizienten Chips relativ dick gewihlt (ab etwa 6,5 nm). Durch
den hoheren Biasstrom ist es moglich mit nur zwei Verstirkern auszukommen. Tabelle 3.1
fasst die Ergebnisse in Zahlen zusammen.

An dieser Stelle muss allerdings erwihnt werden, dass der Einfluss der Abschwichglieder auf
das Signal nicht einzeln untersucht werden kann. Es hat sich bei zusitzlichen Experimenten
gezeigt, dass sich die zeitliche Auflosung etwas verbessert, wenn die Abschwicher mit fliissi-
gem Stickstoff gekiihlt werden. Das bedeutet, dass deren Temperaturrauschen die erreichbare
zeitliche Auflosung der gemessenen IRF beeinflusst. Die Kiihlung fiihrte allerdings zu star-
kem Schwingen der Verstirker, sodass keine zuverldssigen Messungen durchgefiihrt werden
konnten. Unter diesen Voraussetzungen sollten die Ergebnisse der Untersuchung des Band-
breiteneinflusses vor allem als Tendenz fiir das Verhalten bei Reduzierung der Bandbreite
gewertet werden.

Da eine negative Polaritit der Pulse an den Elektronikeingéingen gewihrleistet werden muss,
wird das Diodensignal ebenfalls durch einen invertierenden Verstirker geschickt. Der Einfluss
auf die Zeitauflosung seitens der Triggerdiode ist vernachlidssigbar, wenn die Triggerdiode
iiber eine ausreichend hohe Bandbreite verfiigt. Dies wurde im Vorfeld durch entsprechende
Auswabhl sichergestellt.

Einfluss der Flankensteilheit

Nach der Photonenabsorption wird in sehr kurzer Zeit zunichst ein kleiner Teil des supra-
leitenden Streifens normalleitend. Zeitlich kann bei der Anstiegsflanke von etwa 100 ps
ausgegangen werden. In [33, 127 ff.] zeigen sich unter Annahme dieser Zahl gute Uber-
einstimmungen bei der Simulation der Detektorsignale. Diese Zeiten konnen am Ausgang
aufgrund der eingesetzten Verstédrker nicht mehr direkt gemessen werden. Ein SNSPD-Puls,
wie in Abbildung 3.15a dargestellt, besitzt demnach eine sehr steile Anstiegsflanke.
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Abbildung 3.15: (a) Einzelphotonenpuls eines SNSPD (b) oben: Ausschnitt des SNSPD Pulses, unten: Steigung
bzw. 1. Ableitung des SNSPD-Pulses.

Ein Teil des Jitters entsteht durch die Variation (2.3.2) dieser Anstiegsflanke. Daher ist es
zu erwarten, dass der geringste Jitter dort auftritt wo die Kurve die betragsméfig hochste
Steigung besitzt (Abbildung 3.15b, unten). Der rechts gezeigte Bereich fiir den die Steigung
berechnet wurde, ist in Abbildung 3.15a gelb hinterlegt.

Abbildung 3.16 zeigt das Abtastlevel (CFD-Level), welches iiber der erreichbaren Zeitauflo-
sung aufgetragen wurde. Das CFD-Level stellt sie Eingangsschwelle fiir Pulse dar, die von der
Elektronik registriert werden. Alle Pulse oder auch Stérungen auf der Leitung, die unterhalb
dieser Schwelle liegen, werden fiir Messungen nicht beriicksichtigt. Es handelt sich somit um
eine Vorfilterung der Pulse. Wird die Triggerschwelle betragsméBig iiberschritten, so ist die
CR+#0; es kann ein Histogramm (IRF) erstellt werden.
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Abbildung 3.16: Abhéngigkeit der Zeitauflosung bei Variation des Triggerlevels von Chip 3NbN281-5.
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3 Zeitauflosung von optischen Signalen mit SNSPD

Die Halbwertsbreite dieser IRF stellt die mogliche Zeitauflosung des Systems dar. Fiir alle
SNSPD lidsst sich ein dhnlicher Verlauf wie in Abbildung 3.16 ermitteln. Beginnend bei
CFD = 0 mV bleibt die erreichbare Halbwertsbreite zunéichst nahezu konstant. Danach
wird ein lokales Minimum erreicht. AnschlieSend folgt eine leichte Erhhung, gefolgt vom
nichsten Minimum. Im Anschluss wird die erreichbaren Zeitauflosung bei weiterer (betrags-
miBiger) Erhohung der Eingangsamplitude immer schlechter. Die Ursache liegt hier vermut-
lich darin, dass nur noch wenigen Pulse hoch genug sind, um registriert zu werden. Damit
wird die statistische Aussage der Messung deutlich verschlechtert.

SchlieBlich bricht die CR ein bis alle Pulse unterhalb der Schwelle liegen. Ublicherweise
stellt das zweite Minimum (in Abbildung 3.16 bei etwa -60 mV) das absolute Minimum der
erreichbaren Zeitauflosung dar. Daher sollte in diesem Bereich der Kurve der Arbeitspunkt
gewihlt werden.

Einfluss des Zero-Cross-Levels

Neben dem Abstastlevel des Signaleingangs ist das Zero-Cross-Level (ZC-Level) ein weiterer
Parameter bei der Bestimmung des optimalen Arbeitspunktes. Dieses muss ebenso sorgfiltig
ermittelt werden. Beim ZC-Level handelt es sich nicht um einen detektorseitigen Parameter,
sondern um einen messelektronisch bedingten Einstellwert. Durch richtige Wahl des ZC-
Levels kann der durch unterschiedliche Amplitudenh6hen induzierte Jitter (Abbildung 2.11a)
der Fiihrungsflanke des Detektorpulses weitestgehend kompensiert werden.

Die Funktionsweise ist Abbildung 3.17 zu entnehmen. Der Eingangspuls des SNSPD wird
zundchst auf zwei Pfade aufgespalten. Der obere Pfad fiihrt zum sog. ZC-Diskriminator
iiber zwei Verzogerungsleitungen (Delay 1 und Delay 2). Der negative Eingang von D1 erhilt
(Abbildung 3.17, links) das identische Signal wie der positive, jedoch mit geringerer Amplitu-
de und mit einer Zeitverzogerung. Dadurch entsteht ein biplorarer Puls als Differenzspannung
am Ausgang.

Input difference
voltage of D1:

DEL1 DEL2 A Threshold Inputpulse . ochoig § Z Input pulse
l lI l Zero Cross

55 Delayed
Enable| vlaulse E:::ZEd

Zero cross
gré‘ﬁ';, Difference
Threshold :
Zero 1 Zero
cross level cross level

Abbildung 3.17: Schema der Zero-Crossing-Einstellungen der TCSPC-Elektronik bei unterschiedlichen Delays,
[52, S. 226] entnommen.
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Abbildung 3.18: 3NbN281-5: Zusammenhang zwischen erreichbarer Zeitauflosung und ZC-Level.

Der Puls beginnt mit einer negativen Flanke, kreuzt den Nulldurchgang (sog. Zero-Crossing)
und wird positiv. Die Lage dieses Nulldurchgangs ist amplitudenh6henunabhéngig. Bei rich-
tiger Wahl des Delays (Abbildung 3.17, mitte), wird der bipolare Puls so geformt, dass sich
das ZC-Level bei einigen mV (um O mV herum) korrekt einstellen lisst. Ist das Delay zwi-
schen den Pulsen zu hoch, fiihrt dies zu einer geringen zeitlichen Uberlappung der beiden
Pulse und damit zu einer ungiinstigen Pulsformung (Abbildung 3.17, rechts) [52].

Im praktischen Vorgehen werden die Delays auf der eingesetzten Hardware nicht verindert.
Nach Ermittlung der bisherigen Parameter wird bei einem fixem CFD-Level das ZC-Level
variiert. Nach Auswertung der Histogramme und deren Halbwertsbreite kann Abbildung 3.18
erstellt werden indem die Halbwertsbreite iiber dem eingestellten ZC-Level aufgetragen wird.
Auch hier findet sich, wie bereits im vorangegangenen Abschnitt fiir das CFD-level, ein ab-
solutes Minimum. Die so gefundene Einstellung wird ebenfalls fiir zukiinftige Messungen
verwendet, damit der SNSPD optimale Ergebnisse erzielen kann. Der maximal mogliche
Einstellbereich fiir das ZC-Level liegt zwischen -96 und +96 mV. Im Fall der eingesetz-
ten SNSPD kann dieser Bereich jedoch im Normalfall nicht komplett genutzt werden, da
die maximal von der Elektronik erkannte Amplitude bei nur einigen 10 mV liegt, sieche
Abbildung 3.16.

Zusammenhang zwischen Abtastniveau und Zero-Crossing

Wichtig fiir die Arbeit mit der TCSPC-Elektronik und dem SNSPD ist, dass die Einstellungen
des CFD- und des ZC-Levels nicht vollig unabhingig voneinander sind. So lassen sich fiir
jedes feste CFD-Level ZC-Kurven in der Form von Abbildung 3.17 bestimmen.
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3 Zeitauflosung von optischen Signalen mit SNSPD

Abbildung 3.19: Dreidimensionale Darstellung der Abhiingigkeiten der erreichbaren Zeitauflosungen von CFD- und
ZC-Level von Chip 3NbN281-7.

Triagt man diese Kurven, wie in Abbildung 3.19 dargestellt, dreidimensional auf, so lédsst
sich feststellen, dass sich fiir jeden CFD-Wert iiblicherweise zwei Minima in der Zeitauflo-
sung finden lassen. Diese sind etwa symmetrisch um ZC-Level = 0 mV. Die hier gezeigte
dreidimensionale Ansicht wurde nicht fiir alle SNSPD ermittelt und besal} besal eine andere
Geometrie als SNSPD 3NbN281-5 (zwei parallele Streifen anstatt eines Einzelstreifens, siche
Abbildung 3.23, Chip Nr. 7) und dient an dieser Stelle der Veranschaulichung der vorhandenen
Abhingigkeiten zwischen CFD- und ZC-Level. Es lésst sich gut ablesen wie wichtig die
genaue Kenntnis dieser beiden Parameter ist, um hohe Zeitauflosungen zu erzielen.

Einfluss von I, und I

Neben den bisher besprochenen Parametern ist der Strom, der durch den Detektor flieBen
kann, ein weiterer wichtiger Einflussfaktor fiir die Zeitauflosung. Dieser Bias-Strom I, der
zum Einstellen des Arbeitspunktes verwendet wird, wird vom erreichbaren kritischen Strom
1. des Sensors bestimmt.

Abbildung 3.20a und 3.20b zeigen, dass sich die Zeitauflosung verbessert, wenn bei einem
prozentual hoheren I, zu I, Verhiltnis gearbeitet werden kann. Dies trifft sowohl auf Varia-
tionen des CFD- als auch des ZC-Levels zu. Zudem zeigt sich neben der relativen eine
Abhingigkeit von I/I; ebenso eine solche von den absolut erreichbaren Werten des .

Abbildung 3.20c zeigt die erreichte Zeitauflosung einer Messung des gleichen SNSPD-Chips
wie fiir die Messungen bei unterschiedlichen I.

Je hoher die Werte gewihlt werden konnen, desto besser wird die zeitliche Auflosung. Dies
deckt sich in erster Anndherung ebenfalls mit den Erkenntnissen von You et al. [55].
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Abbildung 3.20: Darstellung der Zeitauflosung bei Variation von (a) CFD-Level und (b) ZC-Level. (c) Erreichbare
Zeitauflosung bei varriiertem Iy,.

3.3.3 Untersuchung des Einflusses der kinetischen
Induktivitat auf die Zeitauflosung

Die bisher vorgestellten Ergebnisse beziehen sich iiberwiegend auf ein ,,Standard* SNSPD-
Layout, das eine aktive Fldche von etwa 5x5 pm aufweist. Anstiegs- und Abfallszeiten der
SNSPD-Spannungspulse werden durch die elektrischen Eigenschaften des supraleitenden
Maianders bestimmt. Diese wiederum werden durch die relativ hohe kinetische Induktivitit
von etwa 1 nH/um [40] dominiert und skalieren mit der Streifenlinge. Da die Steilheit
der Anstiegsflanke fiir die Festlegung des Startzeitpunktes bei der TCSPC-Messung ein
mafgeblicher Faktor ist, wurden Detektoren mit unterschiedlichen Ly;, untersucht. Durch die
Reduktion der kinetischen Induktivitit wurde eine Verbesserung der zeitlichen Auflosung

erwartet.
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3 Zeitauflosung von optischen Signalen mit SNSPD

Vorgaben fiir die Detektorfertigung

Um die Anforderung der reduzierten Verstirkerzahl (Abschnitt 3.3.2) zu erfiillen wurden
alle Chips mit etwas hoheren Schichtdicken als fiir moglichst hohe DE gefertigt. Chip
Nr. 3NbN281 (Abbildung 3.21), der unterschiedliche Induktivititen unter Beibehaltung der
identischen aktiven Fldche wie beim ,,Standard “-~Design durch abschnittsweise Parallelschal-
tung erreicht, besitzt eine Schichtdicke von 7,5 nm. Zudem wurde ein weiteres Chipdesign
untersucht. Chip Nr. 647 (Abbildung 3.22) besteht nur aus geraden Streifen und besitzt eine
Schichtdicke von 6,3 nm. Hierdurch ist zu erwarten, dass Geometrieeinfliisse stark reduziert
werden. Einer der Geometrieeffekte kann beispielsweise durch current-crowding (Strom-
iiberh6hung) bei diinnen supraleitenden Schichtleitern an den Wendepunkten der Maander
zu einer Reduktion von I fiihren.

Von Hagedorn und Hall wurde bereits in den 1960er Jahren eine grundlegende theoretische
Arbeit zu diesem Effekt vorgestellt [97], wobei hier keine Supraleitung beriicksichtigt wurde.
Deutlich spiter wurde diese durch Clem et al. auf 180° Wendungen, wie sie in SNSPD-
Miandern auftreten, erweitert [98] und die Supraleitung mit betrachtet. In der Dissertations-
schrift von D. Henrich [24] findet sich eine ausfiihrliche Untersuchung dieses Effektes auf
supraleitende NbN-Diinnchichten mit dhnlichen Dimensionen wie denen eines SNSPD. So
konnte festgestellt werden, dass die rein durch Steigerung des Winkels verursachte Reduktion
der kritischen Stromdichte J. bereits bei einem 90° Winkel bei etwa 60% im Vergleich zu
einem geraden Streifen betrédgt. Der Effekt wird reduziert, wenn die Richtungsénderung nicht
als scharfer Knick, sondern mit einen gewissen Radius ausgefiihrt wird.

o
} Lakeiv: 4,7 pm |
: ; i >
i g K : ‘ : :
5 = | - |
1] i ] i ]
= | ‘ |
| i ] i ]
I I ‘ ‘
T g K ] : :
] ‘ ‘ ‘ ‘
C C
\
Einzelstreifen (s) Doppelstreifen (2p) Dreifachstreifen (3p)
Linge: 118 pm Linge: 61 pm Linge: 38 pm
4

Abbildung 3.21: Vorgaben fiir das SNSPD Maiander-Design mit variiertem Lyj,. Die 2-fach und 3-fach Pa-
rallelstreifen dienen zur Reduktion von Ly;, unter Beibehaltung der Flidche. Der Fiillfaktor betrigt
auch hier 50 %.
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|

Einzelstreifen (s) Doppelstreifen (2p)
Liinge: 80 pm Linge: 40 pm

Dreifachstreifen (3p)|
Liinge: 27 pm

(a) (b)

Abbildung 3.22: (a) Vorgaben fiir das SNSPD Streifen-Design. Bei den 2- und 3-fach parallelen Streifen betrdgt der
Abstand 500 um. (b) zeigt eine Mikroskopaufnahme eines gefertigten Einzelstreifen-Chips als. Der
vergroferte Ausschnitt zeigt den Detektorbereich.

Charakteristische Daten von SNSPD mit unterschiedlichen Ly,

In diesem Abschnitt finden sich samtliche Daten der DC-Charakterisierung! der in dieser
Arbeit untersuchten SNSPD. Die Chips Nr. 3NbN281 und 3NbN647 unterscheiden sich vor
allem durch das Layout. Fiir die Designs wurde eine Gesamtliange des SNSPD so gewihlt,
dass Ly, bei den Einzelstreifen (singlewire, Kiirzel ,,s** ), Doppelstreifen (doublewire, Kiirzel
,2p*) und Dreifachstreifen (triplewire, Kiirzel ,,3p*) dhnlich sind.

Unter Annahme eines Skalierungsfaktors von InH/um fiir Ly, ergeben sich die in nachfol-
gender Tabelle 3.2 zusammengestellten Daten fiir die beiden untersuchten Chips.

Die Unterschiede in der Berechnung der Gesamtinduktivitit der beiden Chips liegen vor allem
darin begriindet, dass bei Chip Nr. 3NbN281 eine Reihenschaltung von parallel geschalteten
Teilabschnitten erfolgt. Alleine hierdurch reduziert sich die Induktivitit bereits um den Faktor
2 (2p) bzw. 3 (3p). Zudem wird die Gesamtlinge durch das Konstanthalten der aktiven Fldche
die Lidnge um etwa den Faktor 2 (2p) bzw. 3 reduziert.

Hierdurch ergibt sich der Multiplikator 1/4 Ly bei der 2p Struktur des Mdanders sowie
die 1/9 Ly bei der 3p Struktur. Dargestellt ist der Ausschnitt einer REM-Aufnahme der
unterschiedlichen Miander-SNSPD von Chip Nr. 3NbN281 in Abbildung 3.23. Um die
gleichen Skalierungsfaktoren auch bei den Streifendesigns anzuwenden, wurden hier die
Liangen der Streifen dquivalent verkiirzt. Eine Detailaufnahme der aktiven Bereiche von Chip
Nr. 3NbN647 findet sich in Abbildung 3.24. Die weillen Flachen in der linken Abbildung,
welche zur Positionierung des Chips dienen, besitzen eine vertikale Linge von 80 um.

' DC steht in diesem Zusammenhang fiir Direct Current bzw. im Deutschen Gleichstrom.
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Tabelle 3.2: Eigenschaften der Einzel-, Doppel- und Dreifach-SNSPD von Chip 3NbN281 und 3NbN647.

Chip-Nr. Kiirzel Lange [um] Induktivtit [nH] Layout

3NbN281 S 118 Lyin~ Lo ~# 118  Maéander
2p 61 Lyin~ Lo/4 ~ 30,5 Maiander
3p 38 Lkin~ Lo/9 ~ 13 Maiander
3NbN647 S 80 Lyin=Lo ~ 80  Streifen
2p 40 Lkin=Lo /4 ~20 Streifen
3p 27 Liin=Lo /9 ~9  Streifen

Abbildungen 3.25 und 3.26 stellen die wichtigsten Eckdaten der beiden Chipdesigns grafisch
dar. In den linken Abbildung (a) ist gut der Unterschied zwischen den s, 2p und 3p Varianten
zu erkennen. Auf der rechten Seite (b) finden sich jeweils der Widerstandswert bei 25 K
(R25) und der erreichbare kritische Strom bei 4 K.

Gut zu erkennen ist, dass sich bei beiden Designvarianten sich ein dhnliches Verhalten
zeigt und gleiche Chips jeweils nahezu identische Eigenschaften aufweisen. Dies spricht
fiir eine gut reproduzierbare Herstellung mit wenigen herstellungsbedingten Abweichungen.
Bei der s-Variante findet sich insbesondere bei den RT-Kennlinien jedoch eine stirkere
Abweichung der Konformitit. Chip 3NbN281-5 und Chip 3NbN647-1 weisen den geringsten
normalleitenden Widerstandswert auf. Dies wiederum korreliert mit dem hochsten Wert fiir
den kritischen Strom im Vergleich zu den identischen Layouts des gleichen Chips.

Fiir bessere Ubersicht der Einzelwerte, wurden diese fiir die in dieser Arbeit gemessenen
Schichten ebenfalls in Tabelle 3.3 in zusammengefasst. Zudem wurden die Daten fiir I g und
Ic.1 (siehe Abschnitt 3.3.1), wie sie experimentell ermittelt wurden, erginzt. Eine Ursache fiir
die Unterschiede zum I, das direkt nach der Schichtherstellung in einem Messstab gemessen
wurde, und I 4, konnte eine etwas hohere Detektortemperatur im TCSPC-Messsystem sein.

i

1: Einfachstreifen (s) 2: Doppelstreifen (2p) 3: Dreifachstreifen (3p)

Abbildung 3.23: Chip Nr. 3NbN281: Ausschnitte von REM Aufnahmen der aktiven SNSPD Bereiche der unter-
schiedlichen Layouts.
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Einzelstreifen (s) Doppelstreifen (2p) Dreifachstreifen (3p)

Abbildung 3.24: Chip Nr. 3NbN647: Ausschnitte von REM Aufnahmen der aktiven SNSPD Bereiche der unter-
schiedlichen Layouts.

Der Detektor ist direkt gegeniiber der Mikrofokusoptik positioniert, welche auf Raumtempe-
ratur gehalten wird (Abschnitt 3.1.2). Dadurch kann die Wéarmestrahlung zu einer Tempera-
turerhohung des Detektors fiihren.

Ic.q beschreibt den erreichbaren kritischen Strom bei Dunkelheit bzw. ohne Lichteinstrahlung,
Ic1 den erreichbaren kritischen Strom bei Licht auf dem Detektor. Aus den Daten lassen sich
einige wichtige Fakten entnehmen. Zum Einen sieht man, dass sich die Werte von I, und
I.q zwischen Charakterisierungsmessungen am KIT von denen im Experiment am IPHT
erzielten Werten deutlich unterscheiden. Eine moglich Erklidrung konnte die unterschiedliche
Kiihlung in beiden Systemen sein. Wihrend die Messung am KIT in einem Messstab direkt in
der Heliumkanne stattfindet, wird die Messung am IPHT in einem Kryostaten durchgefiihrt.
Die Kiihlung des Chips erfolgt hierbei nur tiber Wirmeleitung des Substrates, wobei auf sehr
gute thermische Ankopplung des Sensors geachtet wurde (Abschnitt 3.1.4). Zum anderen
fillt die Reduktion von I 4 und I auf, welche bei Bestrahlung des Sensors auftritt. Dieser
Effekt tritt auch auf, wenn sicher gestellt ist, dass die Einstrahlung im Einzelphotonenbereich
liegt. Je mehr Streifen parallel geschaltet werden, desto stérker ist die Reduktion von I .
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Abbildung 3.25: Eckdaten zu Chip Nr. 3NbN281: (a) zeigt die RT-Kennlinien fiir die unterschiedlichen Chipvari-
anten, (b) zeigt im oberen Teil den Widerstand bei 25 K sowie den kritischen Strom bei 4 K.
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Abbildung 3.26: Eckdaten zu Chip Nr. 3NbN647: (a) zeigt die RT-Kennlinien fiir die unterschiedlichen Chipvari-
anten, (b) zeigt im oberen Teil den Widerstand bei 25 K sowie den kritischen Strom bei 4 K.

Tabelle 3.3: Ros5 g und I von Chip 3NbN281 und Chip 3NbN647 im Vergleich. I ist der fiir die Schichten direkt nach
der Herstellung ermittelte Wert, I 4 und I sind der erreichbare kritische Strom im TCSPC-Messsystem.

Chip-Nr. Layout Nr. Typ Rjs [KQ] I[uA]|Icq[uA] Ici[nA]
3NbN281 Miéander 5 s 333 59,1 50,3 49,4
7 2p 95 126 108 71
3p 39 187 122 107.9
S 130 93 89.4 89.4
2p 442 164 143 115,7
3p 20,6 275 220 172

3NbN647 Streifen

~N B~ =&

Zeitauflésungen bei Maandergeometrie mit unterschiedlichen Ly,
bei konstanter aktiver Flache

Nachdem in Abschnitt 3.3.2 bereits die grundlegenden Einfliisse der TCSPC und detektorin-
trinsischen Parameter auf die Zeitauflosung vorgestellt wurden, soll an dieser Stelle zunéchst
Chip 3NbN281 untersucht werden. Hier wurde die aktive Fliche im Vergleich zu einem
Einzelstreifenchip identisch belassen und die kinetische Induktivitit durch Parallelschatung
reduziert (Abschnitt 3.3.3). Zu erwihnen ist, dass die angegebenen Werte fiir die erreichte
Halbwertsbreite sich auch hier immer auf die IRF beziehen. Der Detektor selbst trigt nur
einen Teil zur IRF bei. Der maximale SNSPD-Anteil kann mittels Gleichung 3.3 (S. 42)
abgeschitzt werden. In Abbildung 3.27 ist die Abhéngigkeit zwischen dem CFD-Level und der
Zeitauflosung der drei unterschiedlichen Designs (Abbildung 3.21) dargestellt. Abbildungen
3.27a und 3.27b belegen, dass bei einem hoheren Verhiltnis von Biasstrom zu kritischem
Strom die Zeitauflosung grundsitzlich verbessert wird.
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Abbildung 3.27: Vergleich des Einflusses des CFD-levels auf die erreichbaren Zeitauflosung bei konstanter Detek-
tionsfliche, jedoch unterschiedlichem Lyjy.

Zu erkennen ist ebenso der bereits in Abschnitt 3.3.2 beschriebene Verlauf. Bei Erreichen
der maximal mdoglichen Amplitude (betragsmifBig) verschlechtert sich die Zeitauflosung
zusehends, unabhéngig vom Design.

Elektronikseitig werden alle Pulse, deren Amplitude betragsméBig kleiner als das CFD-Level
sind, nicht fiir die Erstellung der IRF-Histogramme verwendet und verworfen. Hierdurch tra-
gen bei Erhohung des CFD-Levels immer weniger Pulse zur IRF bei, die effektive CR sinkt.
Die Kurven weisen ein deutlich stirkeres Rauschen auf, was auch den Anstieg des FWHM-
Wertes erklirt. Die Konfiguration der Auslese bei den Messungen war bei allen drei Chiptypen
identisch (gleiche Kabelkonfiguration, zwei Raumtemperaturverstirker). Bei nun bekannter
CFD-Charakteristik, konnte ebenfalls die Abhidngigkeit zwischen ZC-Level und der erreich-
baren Zeitauflosung bei optimalen CFD-Einstellungen ermittelt werden. Abbildung 3.28 zeigt
die ZC-FWHM-Diagramme der drei unterschiedlichen SNSPD-Designs.
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Abbildung 3.28: Vergleich des Einflusses des ZC-Levels auf die erreichbaren Zeitauflosung bei konstanter Detekti-
onsfliche, jedoch unterschiedlichem Liiy.

Die Diagramme weisen alle zwei Minima um ZC = 0 mV auf (siehe Abschnitt 3.3.2).
Der maximale Einstellbereich von +96 mV wurde nicht komplett ausgeschopft, da die CR
(besonders im positiven Bereich des ZC-Levels) stark abfiel und dadurch keine zuverlassige
Histogrammbildung mehr moglich war. Die Ursache hierfiir liegt wahrscheinlich an der
internen Pulsverarbeitung der TCSPC-Elektronik .

Durch die Verwendung der im Vorfeld ermittelten optimalen CFD- und ZC-Parameter kann
die Abhingigkeit der zeitlichen Auflésung von I, zuverlissig bestimmt werden. Abbildungen
3.29, 3.30 und 3.31 zeigen jeweils in den Abbildungen (a) die erreichbare Zeitauflosung
tiber I, und (b) die zugehorigen Histogramme. Die Farben der Pfeile in Abbildung (a)
entsprechen den Farben der zugehorigen Histrogrammkurven in Abbildung (b). Zur besseren
Vergleichbarkeit wurden die Histogramme normiert.
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Vergleicht man die jeweils identischen Diagramme von FWHM iiber I;, untereinander, so
kann festgestellt werden, dass der generelle Verlauf dhnlich ist. Bei zunehmend hoherem Iy,
wird die Zeitauflosung verbessert, die erreichte Halbwertsbreite nimmt ab. Die erreichten
Zeitauflosungen der IRF liegen minimal bei etwa 23 ps fiir die ,,s*“-, 27 ps fiir die ,,2p*“- und
knapp 15 ps ,,3p*“-Variante.

Sieht man sich die zugehorigen Histogramme jedoch dazu an, wird schnell erkennbar, dass
die IRF bereits bei der ,,2p*“-Variante von einer Gaussfunktion abweicht. In Abbildung 3.30b
wurden die Fitfunktionen, mit denen die Halbwertsbreiten der IRF bestimmt wurden, als
diinne Linien ebenfalls eingezeichnet. Die zeitlich spiter erfolgenden Ereignisse, die zu der
Verzerrung der IRF beitragen, wurden dementsprechend nicht beriicksichtigt. Noch extremer
wird die Veridnderung der IRF beim Zuschalten eines dritten parallelgeschalteten Streifens.
Das Histogramm zeigt hier schon fiir relativ niedrige I, ein deutlich verstdrktes Rauschen
nach dem Hauptpeak um t=0 ps. Die Verdnderung der IRF ist so massiv, dass der Hauptpeak
um t=0 ps zu einem Nebenmaximum wird.

Die relativ guten IRF-Werte aus der FWHM-I,-Kennlinie erkldren sich dadurch, dass die
Kurven manuell auf diesen ersten Peak um t=0 ps angepasst wurden. Dies wiederum bedeutet,
dass die bei hoherem I}, sich das Verhéltnis zwischen den durch den Gaussfit erfassten Daten
und den in der Messung enthaltenen Daten sich stark verindert. Je hoher I, desto weniger
reale Messpunkte werden durch den Gaussfit erfasst. Natiirlich werden diese Abweichungen
von der Gaussfunktion auch durch die logarithmische Darstellung der Histogramme stark
hervorgehoben. Da die IRF jedoch ausschlaggebend fiir die Qualitidt bzw. die Riickrechnung
auf den originalen Verlauf der Messdaten ist, kann das Dominieren von Storeffekten fiir einen
realen Einsatz als Sensor nicht akzeptiert werden.

Dazu kommt, dass speziell im Falle der ,,3p*“-Variante eine starke Reduktion von I.4 zu I
zu beobachten ist. Bei Einzelstreifengeometrien ist solche eine Reduktion kaum bemerkbar,
sodass liblicherweise I~ I g und damit ein Arbeitspunkt I,=0,95 I.= 0,95 I 4 gewihlt werden
kann. Damit befindet sich der Detektor im Bereich seiner hochsten Effizienz.

Im Falle von Parallelgeometrien ist dies durch die beschriebene Reduktion nicht mehr mog-
lich, dal;; < I 4. Dadurch werden bei angenommener gleicher Beleuchtungsstérke niedrigere
CR erreicht, was eine Reduktion der DE bedeutet. Eine hohe DE ist jedoch ebenfalls ein wich-
tiger Parameter fiir den Einsatz des Detektors in verschiedenen Applikationen.

In der Literatur finden sich nur bedingt Erkldrungsansitze fiir das beobachtete Verhalten. Eini-
ge Publikationen beschreiben sog. Afterpulsing-Phinomene [99-102]. Hierzu muss zunéchst
der Begriff des Afterpulsings bzw. des Nachpulsens klar definiert werden. Die Begrifflichkeit
stammt aus dem Bereich der Photomultiplier, die lange Zeit iiberwiegend fiir die Detek-
tion von Einzelphotonen eingesetzt wurden. Konkret handelt es sich dort um detektierte
Pulse, die zeitlich nach der Detektion des zu messenden Signals stattfinden und demnach
nicht direkt durch ein Photoelektron des Messsignals ausgeldst wurden. Phanomenologisch
werden zwei Ursachen mit unterschiedlichen Zeitkonstanten, in dem sich diese Nachpulse
ausgeldst werden, unterteilt. Nachpulse mit kurzen Verzogerungszeiten (wenige ns) wer-
den durch elastische Streuung von Elektronen auf der ersten Dynode des Photomultipliers
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verursacht; Nachpulse mit ldngeren Zeitkonstanten (einige hundert ns - ms) hingegen durch
positiv geladene Ionen im Restgas, die auf der Photokathode eine Elektronenlawine erzeugen
(sog. Tonenfeedback) [103, S. 77 ff.]. Ahnliche Effekte werden auch im Zusammenhang mit
anderen, auf Lawineneffekt beruhenden Detektoren, beschrieben. Beides tritt in dieser Form
bei SNSPD nicht auf, dennoch wird der Begriff wegen der Ahnlichkeit des beschriebenen
Verhaltens verwendet.

In [99] und [100] wird der Schluss nahe gelegt, dass beobachtete Nachpulse sehr wahrschein-
lich auf Reflexionen im Auslesepfad zuriickzufiihren sind. In beiden Publikationen wird
darauf hingewiesen, dass eine Reduktion des beobachteten Phinomens durch Verwendung
besser geeigneter Verstirker erreicht werden konnte. In [99] wurde festgestellt, dass hierdurch
die Bitfehlerrate im vorgestellten Experiment verbessert werden konnte. Das spricht dafiir,
dass es sich in diesen Fillen bei den Nachpulsen nicht um ein intrinsisches Detektorphdnomen
handelt.

Anders kann es sich jedoch bei Konfigurationen aus Parallelstreifen, wie bei den hier vor-
gestellten Messungen, verhalten. In [101] und [102] wird das Schaltverhalten solcher Konfi-
gurationen untersucht. In [101] wurden Strukturen von nur 30 nm Breite fiir die Messungen
verwendet. Der Schwerpunkt der Publikation zielt auf eine Verbesserung der Riicksetzzei-
ten und des Signal-zu-Rausch-Verhiltnisses der SNSPD ab. Nachpulse wurden hier nur bei
SNSPD mit Riicksetzzeiten von unter 1 ns beobachtet. Zusammengefasst kommen die Autoren
zu dem Schluss, dass wenn elektrische und thermische Relaxation zeitlich in einen dhnlichen
Bereich liegen, Fehlfunktionen durch sog. Latching? oder Nachpulse auftreten konnen. Was
in der Publikation von Marsili et al. offen bleibt, ist eine Auswertung als Histogramm durch
eine TCSPC-Messung. Diese konnte Aufschluss auf die absolute Haufigkeit und das zeitliche
Verhalten der auftretenden Nachpulse geben. Zudem ist auch nicht klar, ob es sich hierbei
tatsichlich um Nachpulse im klassischen Sinne handelt, da die Autoren bei der Entstehung
von Nachpulsen nur von einer Hot-Spot Nucleation (HSN) ausgehen- unabhéngig von der
Ursache. Allerdings sollten alle counts, die durch DC entstehen, unkorreliert sein und nur das
Rauschlevel anheben. Auch hierfiir wire nur die Messung eines Histogramms aussagekréftig.

Besonders interessant bei der Betrachtung von Nachpulsen ist [102]. Die dort untersuch-
ten Strukturen entsprechen mit 100 nm Breite den in dieser Arbeit verwendeten. Zudem
wird ein Vergleich zwischen einem Standard-Miander und der parallelgeschalteten Varian-
te (5-fach-Streifen) durchgefiihrt. Beide Designs wurden auf dem gleichen Chip realisiert.
Der maximal verwendete Bias-Strom I liegt bei knapp 99,6% von I.. Laut den Autoren
ist 5 -Ics = Icsp3, was bedeuten wiirde, dass es keinerlei herstellungsbedingte Abwei-
chungen bei der Strukturierung der Miander gibt. Die Autoren beschreiben ebenfalls nicht
die in dieser Arbeit beschriebene Reduktion von I. durch den Einfall von Photonen auf
den Sensor. Neben diesen Unterschieden zeigt die Publikation dennoch an einigen Stellen

2 Latching, zu deutsch: einrasten, einklinken. Gemeint ist hier, dass der SNSPD nach der Detektion eines Photons
nicht mehr in den supraleitenden Zustand zuriickkehrt, sondern in der Normalleitung verbleibt [94].
I s= kritischer Strom des Einzelstreifens, I 5, = kritischer Strom des 5-fach parallel geschalteten Streifens.
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gute Ubereinstimmung mit den in dieser Arbeit vorgestellten Ergebnissen der Histogram-
me aus Abbildung 3.30b und 3.31b. Auch dort kann bereits fiir deutlich niedrigere Iy, eine
Assymmetrie sowie eine Art Schweifbildung bei Histogrammen beobachtet werden. Die er-
reichten Zeitauflosungen liegen jedoch aufgrund des eingesetzten Messaufbaus (Anregung
mit 60 ps breiten Lichtpulsen und FWHM bei 277 ps) in einer anderen Gréfenordnung. Die
Parallelstreifen-Konfiguration weist eine etwa um den Faktor 1,5 erhohte Halbwertsbreite im
Vergleich zum On-Chip Standard-Miander auf.

Die Autoren fiihren dies auf das kaskadenartige Schalten nach Photonenabsorption und
der damit einhergehenden Unterdriickung des Ordnungsparameters zuriick. Es mache einen
Unterschied, ob in der Parallelkonfiguration der Streifen mit dem niedrigsten I in der Parallel-
schaltung als erstes in die Normalleitung gehe und der Strom in die iibrigen Madander zunéchst
umverteilt wird oder einer der anderen Streifen. Problematisch an dieser Argumentation ist,
dass I, der einzelnen parallel geschalteten Streifen alleine durch den Herstellungsprozess
bereits von Streifen zu Streifen variiert. Davon auszugehen, dass ein Streifen geringer und
alle anderen ein hoheres I erreichen, ist demnach nur bedingt richtig. Vielmehr ist es so, dass
die Stromumverteilung und damit auch die Reaktion an der Auslese sich unterscheiden wird,
je nachdem welcher der Streifen absorbiert und wie die Reihenfolge der weiteren Prozesse
beim Ubergang in die Normalleitung aussieht. Somit wird das Histogramm ein Zusam-
menspiel dieser rein rechnerisch N-1 (wobei N die Anzahl der parallelen Streifen darstellt)
moglichen Umschaltvorgéinge darstellen. Hinzu kommt, dass sich - je nach Zeitkonstanten
- die statistische Natur dieser Prozesse zu Variationen fiihren konnen. Das zeitliche Verhal-
ten des nacheinander Schaltens decke sich laut Simulationsrechnungen mit dem zeitlichen
Abstand zu den photoneninduzierten Ereignissen. Die Relaxationszeit der Energieliicke At
nach Ginzburg-Landau wird durch einen Fit mit 2 Gausspulsen bestimmt; der Wert liegt bei
etwa 400 ps. Bei unseren Messungen wire diese Zeit jedoch erheblich kiirzer, etwa um den
Faktor 10. Woher dieser Unterschied kommt, ist unklar. Mogliche Ursachen wiren die deut-
lich schlechtere zeitliche Auflosung des in der Publikation eingesetzten Messaufbaus sowie
andere Materialparameter fiir die NbN-Schichten. Die Autoren bemerkten jedoch, dass je
niher die unterschiedlichen kritischen Strome beieinander liegen, sich die Kaskadendauer
verringere. In unserem Falle konnte man unter Beriicksichtigung dieser Erkldrung von sehr
guter Konformitit der Midander ausgehen und eventuell den geringen zeitlichen Abstand
damit erklédren.

Zusammenfassend ldsst sich sagen, dass die Verringerung der kinetischen Induktivitit, in
diesem Fall durch Parallelschaltung der Streifen, nur bedingt zu einer Verbesserung der
Zeitauflosung fiihrt. Die Zeitauflosung wird zwar marginal hoher, der Verlauf der IRF wird
jedoch so stark verdndert, dass sie in einem realen Messsystem nicht mehr sinnvoll eingesetzt
werden kann.
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Zeitauflésungen bei unterschiedlichen L;, und Streifengeometrie

Um Geometrieeinfliisse bei den Untersuchungen auf ein Minimum zu reduzieren, wurde ein
weiteres Design aus geraden Streifen, ebenfalls in ,,;s%, ,,2p* und ,,3p*“-Variante entwickelt
(Abschnitt 3.3.3 ff.). Wie bei Chip 3NbN281 wurden bei Chip 3NbN647 sowohl der Einfluss
des CFD- als auch ZC-Level untersucht, um den idealen Arbeitspunkt festlegen zu kdnnen.
Da sich in allen Fillen ein moglichst hohes I/I.-Verhiltnis positiv auf die Zeitauflosung
auswirkte, wurden alle Messungen bei I, = 0,95 1| durchgefiihrt.

In Abbildung 3.32 ist die Abhingigkeit zwischen dem CFD-Level und der Zeitauflosung der
drei unterschiedlichen Designs dargestellt. Der Verlauf des Einzelstreifens in Abbildung 3.32a
dhnelt dem in Abschnitt 3.3.2 beschriebenen dem Einzelstreifen (,,s*-Variante) von Chip
3NbN281 (Abbildung 3.27a). Die Verlaufe der ,,2p*“- und ,,3p*“-Variante in Abbildungen
3.32b und 3.32c zeigen jedoch ein etwas anderes Verhalten. Fiir beide lassen sich Minima
finden, die als Arbeitspunkte fiir weitere Messungen verwendet werden konnen.

45 45
ZC=-10mV
ZC=-05mV 005t

404 1,=0951, 401 .
7 351 Z 35 -
E 30 § 30 4
g N g Ll _/'/.
= \

254 \ 251 e

P L RIS S S TP S 20 . . ;

-100  -80 -60 -40 20 0 -40 -30 20 -10 0
CFD [mV] CFD [mV]
(a) 647-1 ,,5° Einzelstreifen (b) 647-4 ,,2p* Doppelstreifen

45

L

.

IS
=)
n

[
[
!

2
s ZC=+07mV
= 301 10951
=9

251

20 : . .

-40 -30 20 -10 0
CFD [mV]

(c) 647-7 ,,3p* Dreifachstreifen

Abbildung 3.32: Vergleich des Einflusses des CFD-Levels auf die erreichbaren Zeitauflosung bei Streifengeometrie.

65



3 Zeitauflosung von optischen Signalen mit SNSPD

Bei allen Chiptypen wird bei sehr hohen Amplituden die zeitliche Auflosung schlechter. Die
Konfiguration der Auslese war bei den Messungen identisch (gleiche Kabelkonfiguration,
2 Raumtemperaturverstirker).

Auf den ersten Blick ist zu erwarten, dass das maximale einstellbare CFD-Level (betrags-
mifBig) hoher wird oder zumindest, wie bei Chip 3NbN281-1, auf dhnlichem Niveau bleibt.
Es zeigt sich jedoch, dass der verwendbare Bereich in dem die TCSPC-Elektronik Counts
registriert, sogar kleiner wird. Eine Erklarung ist die verringerte Induktivitit der parallel
geschalteten Streifen. Die SNSPD-Pulse werden so deutlich schmaler. Die Messelektronik
benotigt jedoch durch die interne Bandbreitenbegrenzung eine Mindestbreite von 400 ps . Es
kann der vermeintliche Vorteil der steileren Pulsflanken nur bedingt ausgenutzt werden.

Mit bekannter CFD-Charakteristik konnte die Abhdngigkeit zwischen ZC-Level und der
erreichbaren Zeitauflosung ermittelt werden. Abbildung 3.33 zeigt die ZC-FWHM-Diagram-
me der drei unterschiedlichen SNSPD-Designs.
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Abbildung 3.33: Vergleich des Einflusses des ZC-Levels auf die erreichbaren Zeitauflosung bei bei Streifengeome-
trie, Iy = 0,95 I...
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Abbildungen 3.33a und 3.33b weisen, wie in Abschnitt 3.3.2 beschrieben, das Minimum um
ZC =0mV auf, wihrend der Verlauf von Abbildung 3.33c in dieser Hinsicht atypisch verlduft.
Ein Grund konnt hierbei das extrem niedrig gewahlte CFD-Level sein, welches jedoch die
besten Ergebnisse fiir die Zeitauflosung lieferte. Im Bereich von ZC = 0 mV wurden keine

Messungen durchgefiihrt.

Durch das gerade Design des SNSPD war es ebenfalls moglich, die positionsabhédngige Zeit-
auflosung und damit den Einfluss der kinetischen Induktivitit auf die internen Laufzeiten
genauer zu betrachten. Hierzu wurde die Position des Fokuspunktes entlang des Streifens
verdndert. In Abbildung 3.34 sind die erreichten Zeitauflosungen sowie die zugehdrigen CR
iiber der relativen Position entlang des SNSPD dargestellt.
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Abbildung 3.34: Vergleich der Zeitauflosung bei unterschiedlichen Positionen entlang des Streifens bei s, 2p und 3p
Streifengeometrie (sieche Abb.3.24).
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Tabelle 3.4: Verwendete Messparameter fiir Positionsvariation von Chip 3NbN647, Streifendesign.

Chip-Nr. Nr. Typ CFD [mV] ZC [mV] Iy[pA] I_)opt [pW]

3NDN647 1 s 60 +28,7 849  <I2
4 2p 30 -10 110 <7
7 3p 2 98 163 <10

An jeder Position wurden fiinf Messungen durchgefiihrt (schwarze Quadrate). Die ungefiill-
ten Quadrate stellen den Mittelwert der berechneten Halbwertsbreiten dar. Zudem wurde die
CR jeweils auf der rechten y-Achse aufgetragen. Hier gilt eine dhnliche Nomenklatur: die
gefiillten Punkte représentieren die Messdaten, die ungefiillten die Mittelung.

Die CR war wihrend der Messungen nahezu konstant weswegen die ungefiillten Punkte
die Messdaten groftenteils {iberdecken. Bei Verdnderung der Position entlang des Streifens
wurden alle Einstellungen des Systems konstant gehalten. Die verwendeten Messparameter
finden sich in Tabelle 3.4.

Da beim Méander-Design immer nur der gesamte Chip beleuchtet werden konnte, war eine
Aussage tiber den Einfluss der aktiv an der Auslese wahrgenommenen Induktivitét nicht mog-
lich. Durch das Streifendesign und die Positionsverdnderung der Photonen auf dem SNSPD
ist der Bereich, an dem die Normalleitung auftreten kann, eingrenzbar. Damit wird eine
gezielte Steuerung des aktiven Anteils von Ly, an der Ausleseseite moglich. Die erreichten
Zeitauflosungen der unterschiedlichen Designs waren entlang des Streifens nahezu konstant.
So erreichten die Werte fiir die IRF bei der ,,s*“-Variante 19,5 ps +0, 05 ps, bei ,,2p“-Variante
27,8 ps+0,06 ps und bei ,,3p“-Variante 29,9 ps + 0,05 ps [104]. Bei Erreichen der Nor-
malleitung in der Nédhe des Coplanar-Mittelleiters wird nur noch ein Bruchteil der gesamten
Induktivitat durch die Auslese wahr genommen; der Strom wird geblockt bevor die kinetische
Induktivitdt, die mit der Streifenlidnge skaliert, wirksam wird.

Anhand der Verdnderungen in der CR ldsst sich die Position des SNSPD-Bereiches fiir die
verschiedenen Designs relativ genau festlegen, sodass der Beginn des aktiven Streifens zur
Position x = 0 um-Position gesetzt werden kann. So wurde beispielsweise der Beginn des
CR-Anstiegs bei x =85 um der ,,s“-Variante (Abbildung 3.34a) als Beginn festgelegt und der
CR-Abfall bei x = 165 pum als Ende definiert. Auf diese Weise konnen die Streifen im direkten
Vergleich, siehe Abbildung 3.35, dargestellt werden. Die grauen Markierungen heben den
aktiven SNSPD-Bereich hervor. Die offenen Symbole stellen auch hier die Mittelung, die
geschlossenen die einzelnen Messungen dar. Gut zu erkennen sind die unterschiedlichen
Lingen der Streifen und die Zunahme der Streuung in den Randbereichen, wenn nur noch
ein Teil des Lichtes zur Histogrammbildung der IRF beitrigt. Insgesamt zeigt sich, dass die
Zeitauflosung fiir den Einzelstreifen der ,,s“-Variante besser ist als bei den Parallelgeometrien.
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Abbildung 3.35: Positionsabhingige Zeitauflosung von Chip 3NbN647 (Streifengeometrie) der ,,s“-, ,,2p*- und
,,3p“-Variante. Die grau hinterlegte Flédche stellt den Bereich des Streifens dar.

Abbildung 3.36 zeigt drei ausgewihlte Histogramme der ,,s“-, ,,2p*“- und ,,3p*“-Variante. Aus
diesem Vergleich wird erkenntlich, dass durch die vereinfachte Geometrie die ungewiinschten
Nebeneffekte der ,,Afterpulsing® @hnlichen Effekte, die bei den korrespondierenden Méan-
dern beobachtet wurden, nicht auftreten.

Die Histogramme bleiben fiir alle Chipvarianten nahezu ideal gaussférmig, was besonders
in der logarithmischen Darstellung aus Abbildung 3.36b gut erkennbar ist. Zur besseren
Vergleichbarkeit der Histogramme wurden diese normiert und die Zeitachsen so angepasst,
dass die Maxima bei t=0 ps liegen. Die erreichte Zeitauflosung des Einzelstreifens féllt etwas
hoher aus als die des dquivalenten Méanders (19,55 ps vs. 22,5 ps).
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Abbildung 3.36: Zeitaufgeloste Histogramme der ,,s-, ,,2p*“- und ,,3p*“-Varianten. (a) lineare y-Skala, (b) logarith-
mische y-Skala.
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3 Zeitauflosung von optischen Signalen mit SNSPD

Die Ursache hierfiir scheint nicht an dem etwas reduzierten Ly, zu liegen. In diesem Fall
wire zu erwarten, dass die Zeitauflosung bei verringerter aktivem Ly;, mitskaliert, d.h. es
wire eine Verbesserung bei Positionsverdnderung Richtung des zentralen Coplanar-Leiters
zu erwarten. Wie aus Abbildung 3.35 hervorgeht, ist dies aus den Messdaten nicht belegbar.

Es gibt eine kleine Variation der zeitlichen Auflosung, die jedoch nicht linear verlduft. So ist
in Abbildung 3.34a zunichst ein leichter Anstieg mit nachfolgendem Abfall zu beobachten.
Daher ist es wahrscheinlich, dass die verbesserte Zeitauflosung eine andere Ursache hat.
Eine plausible Erkldrung hierfiir wire das hohere I, bzw. der damit einhergehende hohere
Biasstrom.

Einfluss der Schichtalterung auf die Zeitauflésung

Eine nicht zu vernachlissigende Grof3e, die Einfluss auf die Eigenschaften der SNSPD nimmt,
sind Alterungserscheinungen des Materials. Um Alterungserscheinungen der zur Chipher-
stellung verwendeten NbN-Schichten festzustellen, miissen die Chips nicht zwangsldufig
bei fliissig-Helium-Temperaturen untersucht werden. Die Alterung macht sich bereits durch
eine Erhohung der Raumtemperaturwiderstinde (R3pox) bemerkbar. Gleichzeitig nimmt der
erreichbare kritische Strom ab. Entsprechende Messdaten fiir I und R3pox beziiglich der
Schichtalterung konnen Abbildung 3.37 entnommen werden. Die hier gezeigten Daten sind
représentativ und konnten in dhnlicher Form auch bei anderen SNSPD beobachtet werden.
Jede Niobnitridschicht oxidiert direkt nach Entnahme aus der Sputteranlage. Es bildet sich
eine etwa 0,5-1 nm Niobpentoxidschicht (Nb,Os) [32]. Die Alterung wird wahrscheinlich
durch weitere Oxidation dieser NbyOs-Schicht entlang der Korngrenzen ausgelost [105].
Somit steht im Querschnitt des Streifens immer weniger supraleitendes NbN zur Verfiigung.
Der Widerstand steigt wiahrend der kritische Strom sinkt. Mit dem Sinken des kritischen
Stromes geht gleichzeitig eine Verschlechterung der zeitlichen Auflosung einher, wie in
Abbildung 3.38 zu sehen. Gezeigt sind hier die Daten des Chips Nr. 3NbN281-5, welcher
in den vorangegangenen Messungen die beste Zeitauflosung zeigte und bei entsprechend
vielen weiteren Messungen eingesetzt wurde. Da hierbei auch einige Messreihen an anderen
Experimenten durchgefiihrt wurden, liegen nicht fiir alle Messungen die Daten der erreichten
Zeitauflosungen vor.

Es zeigt sich, dass bei geringerem I die zeitliche Auflosung geringer ist. Dies deckt sich
sowohl mit den bisherigen Ergebnissen dieser Arbeit als auch mit den Erkenntnissen aus
der Literatur [55]. Vergleicht man die Ergebnisse der besten Einzelstreifen (3NbN281-5 und
3NbN647-1), so zeigt sich, dass die Zeitauflosung bei hoherem I, ebenso besser ist. Bei You
et al. [55] wird das hohere I durch Absenken der Arbeitstemperatur erreicht; das Ergebnis ist
jedoch identisch. Daher scheint es sich bei dem Zusammenhang zwischen I und erreichbarer
Zeitauflosung um eine grundsitzliche Gesetzmifigkeit zu handeln. Dies bedeutet, dass fiir
zeitlich hoch aufgeloste Messungen SNSPD mit hoher kritischer Stromdichte J. benétigt
werden. Die NbN-Schichten und das Design miissen auf diesen Faktor hin optimiert werden.
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3.3 Zeitkorrelierte Einzelphotonenzéhlung mit SNSPD

Fiir den dauerhaften Einsatz von SNSPD miissen Mdglichkeiten gefunden werden, den
Schichtalterungsprozess dauerhaft aufzuhalten. Abhilfe kann durch mehrere MaBlnahmen
geschaffen werden. Zunéchst ist hier die Passivierung der aktiven NbN-Schicht zu nennen.
Hier ist zu beachten, dass diese im Idealfall in situ in der Beschichtungsanlage erfolgen
sollte, um zu verhindern, dass die Proben der normalen, sauerstoffhaltigen Atmosphire aus-
gesetzt werden. Aus diesem Grunde bieten sich auch eher andere Nitridschichten als Passi-
vierungsmaterial (beispielsweise Aluminiumnitrid, AIN) an als die hierfiir klassischerweise
verwendeten Oxide. Miissen NbN Proben oder SNSPD-Chips gelagert werden, ist eine mog-
lichst trockene Athmosphire in einem Exsikkator zu empfehlen. Um eine Alterung jedoch
weitestgehend auszuschlieSen, muss ebenso der Sauerstoffgehalt der Umgebung reduziert
werden. Daher hat sich die Lagerung der SNSPD im Vakuum als Mittel der Wahl hierfiir
herausgestellt.
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Abbildung 3.37: Verdnderungen der Raumtemperaturwiderstdnde von und des kritischen Stromes der unterschied-
lichen Chipgeometrien von Chip 3NbN281.
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Abbildung 3.38: Veridnderung des kritischen Stroms sowie der Zeitauflosung durch Alterung. Bei den gestrichelten
Linien handelt es sich um Hilfslinien, die die Verdnderungen leichter erkennbar machen.

Beste erreichte zeitliche Auflésung

Im Laufe dieser Arbeit musste einer der Laser des fs-Systems, der fiir die TCSPC-Messungen
eingesetzte wurde, wegen eines Defekts an den Hersteller eingesendet und gegen ein Neugerét
ausgetauscht werden. Der neue Laser besal} trotz Abgleich der Daten mit dem Altgerit
leicht andere Charakteristika (bspw. 71,3 anstatt 75 MHz). Nach dem Austausch wurden
die erzeigten Pulse des fs-Systems mit Unterstiitzung des IOF (Fraunhofer-Institut fiir Ange-
wandte Optik und Feinmechanik, Jena), an dem der Laser urspriinglich entwickelt wurde,
neu charakterisiert. So konnte sichergestellt werden, dass Pulsbreiten weit unterhalb einer
1 ps erreicht werden. Somit ist der Einfluss des Lasers auf die IRF vernachlidssigbar. Durch
den Austausch sind die erzielten Ergebnisse jedoch nicht direkt mit denen vor dem Austausch
vergleichbar. Da mit diesem Aufbau eine deutliche Verbesserung in der Zeitauflosung erreicht
wurde, sollen die Ergebnisse an dieser Stelle nochmals diskutiert werden.

Die hier gezeigten Messungen wurden, bis auf den ausgetauschten und neu justierten Laser,
unter identischen Bedingungen wie bislang durchgefiihrt (Detektoreinbau, Kabel, Verstirker
etc.).

Durch die notwendige ldngerfristige Lagerung der SNSPD (3NbN647) im Vakuum konnte
bei den Chips eine Degradation verhindert werden, wodurch der Arbeitspunkt Iy, identisch
war. Exemplarisch wurde der auch bereits vor der Reparatur beste Chip 3NbN647-1 nochmals
eingehend untersucht. Die Ergebnisse sind in Abbildung 3.39 zu sehen.

Wihrend die CFD/FWHM-Charakteristik (Abbildung 3.39a) an sich nahezu unverdndert
erscheint, zeigt sich bei der ZC/FWHM-Charakteristik 3.39b ein Minimum zwischen -20
und -25 mV, das bei frilheren Messungen nicht festzustellen war. Dieses war bei mehreren
Einkiihlvorgdngen und auch bei zwischenzeitlichem Umbau des Systems reproduzierbar.
Zudem wurde nochmals die positionsabhidngige Zeitauflosung, wie in Abschnitt 3.3.3 gezeigt,
untersucht. Das Ergebnis findet sich in Abbildung 3.40.
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Abbildung 3.39: Untersuchung des Einflusses des (a) CFD-Levels und des (b) ZC-Levels auf die Zeitauflosung bei
Chip 3NbN647-1, ,,s“-Variante, nach Laseraustausch.

Die Festlegung des aktiven SNSPD-Bereichs erfolgt bei Anstieg der CR. Man kann hier
erstmals auch einen leichten Einfluss der beleuchteten Position bzw. dem damit einherge-
henden aktiven Anteil von Ly, erkennen. Dieser ist jedoch sehr gering. Leider wurde die

Positionsvariantion bei ZC = -20 mV und nicht im absoluten Minimum durchgefiihrt.

Dieses findet sich bei CFD = -65 mV und ZC = -24,94 mV und besitzt eine IRF mit einer
Halbwertsbreite von 7,23 ps. Das bedeutet, dass sich mit o4 = 0 ps gemidl Gleichung
3.3 ein maximaler Detektorbeitrag von 2,16 ps ergibt. Nachfolgende Messungen, die zur
Uberpriifung der Ergebnisse dienen sollten, ergaben identische Charakteristika fiir CFD- und
ZC-Variation und die minimal erreichbare Zeitauflosung.
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Abbildung 3.40: Positionsabhingige Zeitauflosung von Chip 3NbN647-1, ,,s“-Variante, Die grau hinterlegte Fldche
stellt den Bereich des Streifens dar.
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Abbildung 3.41: Histogramm der besten gemessenen IRF von Chip 3NbN647-1, ,,s“-Variante, bei CFD = -65 mV
und ZC = -24,94 mV.

Das zugehorige Histogramm der IRF im optimalen Arbeitspunkt bei CFD = -65 mV und
ZC = -24,94 mV ist in Abbildung 3.41 gezeigt. Wie ein Vergleich mit der Fit-Kurve (rot)
zeigt, ist das Histogramm leicht unsymmetrisch anstatt ideal gau3formig. Bei den Ergebnissen
handelt es sich um die beste Zeitauflosung, die bisher mit einem SNSPD erzielt werden
konnten.

3.3.4 Diskussion und Optimierungsmoglichkeiten
far hohe Zeitauflésungen

Wie in den vorangegangenen Abschnitten erldutert, gibt es einige auslesetechnische Ein-
flussfaktoren (CFD- und ZC-Level), die im Vorfeld ermittelt und optimal eingestellt werden
miissen, um eine bestmogliche Zeitauflosung zu erzielen. Neben diesen wurden detektorseitig
hauptséchlich zwei Parameter, die die Zeitauflosung beeinflussen konnen, niher untersucht:

e die kinetische Induktivitét

e der kritische Strom I (bei unterschiedlichen Geometrien).

Es zeigte sich, dass durch die Verringerung der kinetischen Induktivitit alleine, welche durch
Parallelschaltung erreicht wurde, nahezu keine Verbesserung der Zeitauflosung zu erzielen ist.
Zudem treten unerwiinschte Effekte bei Parallelschaltung auf, die den praktischen Einsatz in
einem TCSPC-System unmoglich machen. Hierzu ist eine moglichst symmetrisch geformte
IRF wiinschenswert. Somit ergeben sich die besten Zeitauflosungen fiir den praktischen
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Einsatz nicht bei den Geometrien mit dem geringsten Ly;,, sondern bei Geometrien ohne
Parallelschaltung, sprich den Einzelstreifen.

Hier lassen sich allerdings durch die unterschiedlichen Geometrien weitere Abstufungen
treffen. So kann bei einer Streifengeometrie eine hohere kritische Stromdichte als bei einem
vergleichbaren Miander erreicht werden. Ebenso ist die erreichbare Zeitauflosung bei diesen
Streifen-SNSPD deutlich hoher wie bei einem vergleichbaren Méiander. Zusammen mit Daten
aus der Literatur (siehe Diskussion in Abschnitt 3.3.3) vervollstindigt sich das Bild, dass ein
hoherer erreichbarer kritischer Strom und der damit héheren Stromdichte (bei identischer
Struktur) mit einer verbesserten Zeitauflosung einher geht. Hierfiir spricht sowohl die bei
jedem Chip, gleich welcher Geometrie, auftretende Verbesserung der zeitlichen Auflosung bei
einem hoheren I,/I. Verhiltnis als auch die Verschlechterung der erreichbaren Zeitauflosung
bei Degradation.

Hieraus lassen sich einige grundsitzliche Optimierungsmoglichkeiten fiir SNSPD in TCSPC-
Systemen ableiten: Zunichst ist es wichtig, dass die Eigenschaften der SNSPD, die in einem
Messsystem eingesetzt werden, konstant bleiben. Das bedeutet, dass dauerhaft das Vakuum
gewihrleistet oder an einer geeigneten Passivierung fiir die NbN-Schichten gearbeitet werden
muss. Zudem lassen sich deutliche Verbesserungen der Zeitauflosung nicht alleine durch
Verringerung von Ly, erzielen, was bei einer gleichbleibenden aktiven Fliche nur durch
Parallelschaltung umgesetzt werden kann.

Die untersuchte Streifengeometrie ist fiir eine moglichst hohe zeitliche Auflosung daher das
Mittel zur Wahl. Eine weitere Verbesserung kann beispielsweise durch eine Erhohung der
Schichtdicke erreicht werden. Allerdings beeinflusst diese hthere Schichtdicke zusétzlich die,
durch die Streifengeometrie an sich bedingte geringe DE, negativ. Abhilfe konnte hier eine
Wellenleiterintegration schaffen, die die positiven Streifeneigenschaften mit einer grofien
Welchselwirkungsldnge kombiniert und damit fiir eine hphe DE sorgen kann. Damit wiren
diese Detektoren fiir ein reales Messsystem auch im praktischen Einsatz rentabel und mit ihrer
hohen Zeitauflosung der kommerziell erhéltlichen, halbleiterbasierten Konkurrenz iiberlegen.
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4 Spektroskopie:
SNSPD in der Anwendung

SNSPD sind in der Lage durch ihre extrem schnellen internen Reaktionen [16] sehr kurze und
steile Pulse als Reaktion auf eine Einzelphotonenabsorption zu generieren. Hierbei spielt vor
allem die Weitergabe der Energie des absorbierten Photons und der sich hierdurch dynamisch
auf- und abbauende Widerstand eine wichtige Rolle (Abschnitt 3).

Die Genauigkeit mit der der Zeitpunkt festgelegt werden kann, wann das Photon auf den
Detektor getroffen ist, wird durch den TJ des Detektors und der anderen beteiligten Kompo-
nenten bestimmt (Abschnitt 2.3 und 2.3.2). Mit der eingesetzten Technik der zeitkorrelierten
Einzelphotonenzidhlung, werden in Kombination mit dem SNSPD eine hohere Zeitauflosung
moglich als mit jedem anderen kommerziellen Detektor. Besonders vorteilhaft ist, dass der
SNSPD fiir nahezu jeden Wellenldngenbereich ausgelegt werden kann [32, 106—-108]. In [19]
wurde gezeigt, dass hierbei Effizienzen im energiearmen infrarot Bereich von iiber 90 %
moglich sind. Es sind diese Eigenschaften, die den SNSPD interessant machen fiir Anwen-
dungen in der Spektroskopie. Hierbei sind unter Ausnutzung des geringen timing-jitters zwei
Szenarien fiir den Einsatz des SNSPD denkbar.

Das erste Szenario beschiftigt sich mit der ungewollten Entstehung von Fluoreszenz bei
Raman-Streuexperimenten. Dies ist vor allem bei Anregung im sichtbaren Spektralbereich
der Fall [109]. So kann es vorkommen, dass die um ein Vielfaches stirkere Fluoreszenz die
interessante Ramansstreuung iiberlagert. Der Effekt kann so stark ausgeprigt sein, dass die
Auswertung der Raman-Spektren unmdoglich wird. Jedoch kann man sich das unterschiedliche
zeitliche Verhalten der beiden Effekte zunutze machen. Streuprozesse erfolgen instantan.
Fluoreszenz benétigt eine kurze Zeit, um das Strahlungsmaximum zu erreichen und klingt
anschliefend mit einer materialspezifischen Konstante exponentiell ab, siche Abbildung 4.1.
Es ist zu erwarten, dass sich mit der hohen Zeitauflosung der SNSPD und TCSPC ein Grofteil
der Fluoreszenz unterdriicken lisst, da die Raman-Streuung zeitlich vor bzw. zu Beginn des
Fluoreszenzanstieges erwartet wird.

Die zweite Einsatzmdglichkeit ergibt sich, wenn die Faser selbst als dispersives Element
fungiert [21, 110]. Hierbei macht man sich die intrinsischen Eigenschaften der Faser zu Nutze
(Abschnitt 2.4). Bei ausreichender Faserldnge konnen die Ramanbanden zeitlich und damit
auch spektral so weit auseinander gezogen werden, dass die einzelne Banden separiert werden
konnen. Die minimal erreichbare Breite der Banden bzw. die spektrale Auflosung héngt
hierbei vom Zusammenspiel zwischen zeitlicher Auflosung des Systems (Abschnitt 2.3.2)
und der Faserlidnge (Abschnitt 2.4.3) ab.
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Intensitit

Zeit

Abbildung 4.1: Qualitativer zeitlicher Verlauf von Fluoreszenz bei gepulster Anregung und Ramanstreuung. Der
griine Puls zu Besinn des Signals stellt die Ramanstreuung dar. Die Anregung erfolgt zeitgleich zum
Streuprozess und mit identischer Pulslidnge. Die orange Kurve stellt den Verlauf der Fluoreszenz dar.
Klar ist, dass der groBe Teil, der im Anschluss an den Streuprozess das integrierte Signal (klassische
Spektrometermessung) iiberlagern wiirde bei zeitlicher Separation abgetrennt werden kann.

4.1 Zeitaufgeloste Spektroskopie mit SNSPD

4.1.1 Experimenteller Messaufbau

Der Messaufbau zur Realisierung der Experimente zur Messung der Raman-Streuung mit und
ohne Fluoreszenz setzt sich aus drei Hauptkomponenten zusammen, die in Abbildung 4.2
in einem Schema dargestellt sind: Dem optischen Aufbau, das kryogene Messsystem mit
SNSPD sowie Stromversorgung und Auslesepfad mit TCSPC-Elektronik.

Optischer Aufbau fiir die Raman-Spektroskopie Das Raman-Spektroskopie Setup (siehe
Abbildung 4.2 und 4.3) besteht aus einem Nd: Vanadate Pikosekunden Laser System (High Q
picoTrain, High Q Laser, Osterreich), der eine Repetitionsrate von 80 MHz bei einer Pulslinge
von 7 ps besitzt. Zur Anregung der Probe wird die zweite Harmonische der Grundwellenlénge
des Lasers verwendet, welche bei 532 nm liegt. Die spektrale Breite des Lasers bei dieser
Wellenlinge entspricht hier 0,3 nm, was einer Auflésung von 10,6 cm™! entspricht (Angabe
in Wellenzahlen, in der Spektroskopie gebrduchlicher, sieche Abschnitt 2.5.2).

Fiir die Experimente haben wurde eine Gradientenindex-Faser zu verwenden, da sie viele
Vorteile der Multimode-Faser bietet, jedoch keine so starke Modendispersion aufweist. Das ist
fiir die Anwendung der Faser als dispersives Element wichtig. Um den Einfluss der Dispersion
moglichst gering zu halten, wurde fiir die Experimente zur zeitlichen Trennung von Raman-
Streuung und Fluoreszenz (Abschnitt 4.1.2) ein mdglichst kurzes kurzes Faserstiick von etwa
2 m fiir die Signalfiihrung verwendet.
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Abbildung 4.2: Aufbau der gesamten Messanordnung fiir die Spektroskopiemessungen.

Abbildung 4.3: Optischer Messaufbau fiir die Messungen von Proben, die Raman-Streuung und Fluoreszenz bzw.
Raman-Streuung aufweisen. Der Fotoausschnitt entspricht dem griin hinterlegtem Teil des komplet-
ten schematischen Messaufbaus in Abbildung 4.2.
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Die Laserpulse werden am Ausgang des Lasers in eine kurze Glasfaser (etwa 100 cm) ein-
gekoppelt, die das Licht zum optischen Aufbau leitet. Nachdem das Licht den Kollimator
(Kollimator 1) und den Laserlinienfilter passiert hat (Filter 1), werden die Pulse iiber Spiegel
(Spiegel 1, 2) umgelenkt und auf die Probe mit einem 20 x Objektiv fokussiert. Dieses Objek-
tiv wird ebenfalls verwendet, um das zuriickgestreute Licht zu sammeln. In Abbildung 4.2 ist
das durch die gepunktete dunkelgriine Linie in Abbildung 4.2 dargestellt. Der dichroitische
Spiegel ldsst das Raman-Streulicht passieren, das reflektierte Licht des Anregungslasers wird
jedoch geblockt. Ein zusitzlicher Notch-Filter (Filter 2) im Signalpfad reduziert noch einmal
zusitzlich die Anzahl méglicher Photonen aus dem Anregungslaser. Die nachfolgenden Lin-
sen (Linse 1,2) werden in einer Teleskopkonfiguration verwendet, um den Fokusdurchmesser
zu reduzieren und die Konfokalitéit des Systems zu verbessern. Im Anschluss wird das Licht
in eine Sammelfaser (Faser 2) eingekoppelt (Kollimator 2). Die Sammelfaser kann fiir die
Messungen an ein Spektrometer oder den Kryostaten iiber einen Faserkoppler angeschlossen
werden.

Anpassung des kryogenen Messsystems Im Gegensatz zu den in Abschnitt 3.1.2 be-
schriebenen System wurde lediglich die verwendete Faser ausgetauscht. Der Rest des Systems
konnte ohne weitere Verdnderungen eingesetzt werden.

Auslese mit TCSPC Das eingesetzte Messverfahren der zeitkorrelierten Einzelphotonen-
zdhlung wurde bereits in den Grundlagen (Abschnitt 2.3) besprochen. Weitere Details zu den
Messungen mit den SNSPD finden sich in Kapitel 3, speziell in Abschnitt 3.1.2.

4.1.2 Separation von Fluoreszenz und Raman-Streulicht

Das Auftreten von Fluoreszenz bei der Messung von Raman-Streuung stellt immer wieder
eine Herausforderung dar. Zunichst kann versucht werden, durch Wahl einer geeigneten
Anregungswellenlénge das generelle Auftreten von Fluoreszenz zu vermeiden. Beim Einsatz
von infraroten Strahlungsquellen erfolgt die Anregung elektronischer Uberginge deutlich
seltener. In der Folge tritt auch Fluoreszenz nicht oder mit deutlich reduzierter Intensitat
auf.Die Raman-Intensitét skaliert mit Iramanoc /2%, sodass bei der Verwendung von grofieren
Wellenlidngen mit einem starken Signalverlust zu rechnen ist [111]. Auch das Ausnutzen
von sog. "Photobleaching"bei dem durch ldngere Bestrahlung der Probe vor der eigentlichen
Messung die Intensitéit der storenden Fluoreszenz nachldsst, kann nicht immer erfolgreich
angewendet werden.

So haben sich im Laufe der Zeit einige weitere Strategien entwickelt, um Fluoreszenz zu um-
gehen. Diese lassen sich grob in die folgenden Kategorien einteilen: Zeit- und Wellenléngen-
dominen basierte Techniken sowie computergestiitze Berechnungsmethoden [112]. In dieser
Arbeit wird sich aufgrund der eingesetzten Messmethodik speziell auf die Zeitdoménen
Technik bezogen.
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Abbildung 4.4: Absorptions- und Emissionsspektrum von Rhodamin 6G. Die gestrichelte Kurve stellt die Absorp-
tion, der griin markierte Bereich hingegen die Emission dar. Die Kurve wurde [113] entnommen
unter der Voraussetzung, dass ein Anregungslaser mit einer Wellenldnge von 532 nm verwendet
wird.

Diese hat zum Ziel durch das zeitliche Auflésen des Summensignals von Raman und Fluores-
zenz (Abbildung 4.1) den Streueffekt weitestgehend von der Fluoreszenz zu befreien. Notig
sind hierzu eine ausreichend hohe Zeitauflosung des Detektorsystems und entsprechende
Eigenschaften von Probe und Fluorophor.

Fiir den Nachweis des Messkonzepts, wurde der Probenauswabhl fiir die Raman-Experimente
besondere Aufmerksamkeit geschenkt. Eine Probe, die sowohl Raman-Streuung als auch
Fluoreszenz aufwies, wurde zusammengestellt. Da das sich Sammeln und Einkoppeln der
Raman-Streuung der wihrend der Vorlduferexperimente als Herausforderung darstellte, wur-
de Wert auf beste Streueigenschaften des Raman-Streuers gelegt. Aufgrund seiner starken
Streueigenschaften, wurde Cyclohexan eingesetzt, das auch als Kalibrierungsstandard ver-
wendet werden kann [114].

Als Farbstoff fiir die Fluoreszenzkomponente wurde Rhodamin 6g ausgewihlt, dessen maxi-
male Absorption bei 525 nm liegt (Abbildung 4.4). Bei der Anregungswellenlinge von
532 nm, welche bei den Experimenten verwendet wurde, konnte somit mit einer starken
Fluoreszenzkomponente gerechnet werden. Die Emission von Rhodamin 6G erstreckt sich
iiber einen breiten Wellenldngenbereich zwischen 500 und 700 nm wobei sich Absorptions-
und Emissionsspektrum teilweise iiberlappen. Der breite Wellenldngenbereich fiir die Emis-
sion ist typisch fiir eine Fluoreszenz, siehe 2.5.1.
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Zeitaufgeloste Messung von Raman-Streuung und Fluoreszenz

Im Gegensatz zur Raman-Streuung weist das Fluoreszenzspektrum keinerlei Banden auf. Die
Emission ist durch die interne Relaxation ebenfalls hin zu niedriger Energie bzw. grof3eren
Wellenlidngen verschoben. Raman- und Fluoreszenzspektrum iiberlappen sich demnach, was
eine direkte spektrale Trennung unmdglich macht. Dies ist auch die Hauptproblematik bei
der klassischen Spektrometermessung, da diese integral erfolgt. Bei einem Unterschied in der
Intensitdten von etwa dem Faktor 1000 zugunsten der Fluoreszenz ist klar, dass auftretende
Fluoreszenz unter allen Umstdnden wihrend einer Raman-Messungen zu unterbinden ist.
In Abbildung 4.6 ist sind Messungen mit einem klassischen Spektrometer (Shamrock 303,
Andor) zu gezeigt. Die verwendeten Proben (Tabelle 4.1) weisen unterschiedlich starke Fluo-
reszenz auf. Die Proben beruhen auf reinem Cyclohexan (FR0), dem nach und nach mehr
von dem Fluoreszenzfarbstoff Rhodamin 6g (R6g) zugefiigt wurde. Sind die Banden bei der
reinen Cyclohexanprobe (FRO) noch gut als solche erkennen, werden sie bei zunehmender
Konzentration von Rhodamin 6g (FR1, FR2, FR4) mehr und mehr iiberlagert bis sie irgend-
wann nicht mehr von der Fluoreszenz zu unterscheiden sind. Die Raman-Banden gehen im
Rauschen der Messkurve unter.

Im Vorfeld wurde der verwendete SNSPD (Tabelle 4.2) eingehend analysiert und der er-
reichbare TJ des Systems bestimmt (Abschnitt 2.3.2 und 3.2.1). Da der Chip zum Zeitpunkt
des Einsatzes nicht mehr den urspriinglichen kritischen Strom von 50,3 pA erreichte, ist
der zu diesem Zeitpunkt erreichbare TJ auch nicht mehr identisch. Der angegebene Wert
bezieht sich auf den Wert, der bei einem Bias-Strom von 39,7 pA laut der Charakteristik aus
(Abbildung 3.3.2) voraussichtlich erreicht werden kann. Der in der realen Messung erzielte
Wert kann etwas von dieser Angabe abweichen.

Der verwendete Messaufbau entspricht dem zu dem in Abschnitt 4.1.1 beschriebenen. Zur
Uberpriifung des optischen Aufbaus wurde zuniichst ein Leermessung durchgefiihrt, bei der
sich nur die Probenkiivette im Strahlengang befand (Abbildung 4.5). Aus der Leermessung
kann abgelesen werden, dass es einen leichten fluoreszenzartigen Untergrund durch die
Kiivette gibt. Dieser ist allerdings sehr schwach und kann im Vergleich zu den Intensititen
einer realen Messung mit Fluorophor vernachléssigt werden. Zudem zeigt diese Messung
auch, dass keinerlei Reflexionen im System vorhanden sind, da keine zusétzlichen Peaks im
Signalverlauf auftreten.

Tabelle 4.1: Ubersicht der Spektroskopieproben.

Nr. Zusammensetzung Zusatzinformation

FRO Cyclohexan reines Cyclohexan

FR1 Cyclohexan+R6g stark verdiinnt zugefiigtes R6g
FR2 Cyclohexan+R6g  doppelte R6g Konzentration wie FR1
FR4 Cyclohexan+R6x vierfache R6g Konzentration wie FR1
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4.1 Zeitaufgeloste Spektroskopie mit SNSPD

Tabelle 4.2: Daten des SNSPD fiir die zeitaufgelosten Messungen. IRFgygiem Raman (IRFs r) gibt die Werte der IRF
bei den Raman-Messungen an. IRFsygem (IRFs) gibt die Werte aus Abschnitt 3.1.1 ermitteltet wieder.

Chip-Nr Typ Geometrie I, IRFs g IRFg
3NbN281-5 single wire Madiander 44,5pyA =27 ps 22,5 ps
5x5 um 1,=39,7 pA T,=47,7 pA

Fiir die TCSPC-Messungen wurde zunéchst die Probe mit der geringsten Beimischung von
Ro6g (FR1) gewihlt (Abbildung 4.6, rote Kurve). Diese Probe bietet fiir den Beginn der
Messungen einen eindeutigen Fluoreszenzuntergrund wihrend die Raman-Banden im Spek-
trometer ebenfalls noch relativ gut zu erkennen sind. Die optische Leistung am Faserende
der Sammelfaser wurde so eingestellt, dass die Detektion im Einzelphotonenbereich lag.
Dies lasst sich am Verlauf der Ergebnisse nachvollziehen, da keinerlei Pile-up Effekte (Ab-
schnitt 2.3.3) auftreten.

Das Ergebnis der TCSPC-Messung von FR1 ist in Abbildung 4.7 gezeigt. Das zu betrachtende
Zeitfenster wurde von 33 ns auf 12,5 ns, im Vergleich zu Abbildung 4.5, vergroBert, sodass
ein groBerer Bereich der Fluoreszenzkomponente zu sehen ist. Damit ergibt sich durch
das Verhiltnis von Fensterbreite zu Anzahl der Zeitslots (li’()sggs) eine Zeitslotbreite von
tglot = 3,05 ps (Abschnitt 2.3.4).

Es zeigt sich ein steiler Signalanstieg, gefolgt von einem exponentiellen Abfall. Ein typischer
zeitlicher Verlauf einer Fluoreszenzkurve. Zudem lisst sich in der Anstiegsflanke ein wei-
terer Signalanteil erahnen. In der Vergroferung dieses Zeitbereichs erkennt man klar einen
Extrapeak.

100
Probenkiivette (Leer)
o
=7
- 50 1
:}3
‘A
=
g
=
=
0
-0.5

Zeit [ns]

Abbildung 4.5: TCSPC: Leermessung mit Probenkiivette im Strahlengang.
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Abbildung 4.6: Spektren der Probenzusammenstellung fiir Messungen von Raman-Streuung mit und ohne Fluores-

zenz. Als Raman-Streuer kommt Cyclohexan (griin) zum Einsatz, die Fluoreszenzkomponente wird
durch Rhodamin 6g manuell hinzugefiigt (steigende Konzentration von Rhodamin 6g: blau, rot,
griin). Das Signal-zu-Rausch Verhiltnis wird durch die Fluoreszenz zunehmend schlechter bis die
Streukomponente nicht mehr zu erkennen ist. Die Messdauern fiir die Kurven sind unterschiedlich,
da sie bei zunehmender Fluoreszenz entsprechend verkiirzt wurden.
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Abbildung 4.7: Ergebnis der TCSPC-Messung einer Probe bestehend aus Cyclohexan (Raman-Streuer) und beige-
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fligtem Rhodamin 6g (FR1). Das zugehorige Spektrum ist in Abbildung 4.6 in rot zu finden. Man
erkennt einen sehr steilen Anstieg gefolgt von einem exponentiellen Abfall, der charakteristisch ist
fiir fluoreszierende Materialien. Das eingebettete Diagramm zeigt den Ausschnitt um O ns. In der
Vergroferung der Anstiegsflanke ist ein weiterer Signalanteil zu erkennen. Dieser Puls vor dem
Beginn der Fluoreszenz ist das Raman-gestreute Licht, das instantan auftritt.



4.1 Zeitaufgeloste Spektroskopie mit SNSPD

Der Unterschied zu den Literaturwerten der Lebensdauern fiir Rhodamin 6g konnte auch
durch auftretende Dispersion in der Faser verursacht worden sein. Durch den Fasereinsatz ist
dies zu erwarten.Bei diesem handelt es sich um gestreutes List bzw. genauer gesagt um die
im gesamten Spektralbereich gebiindelte Raman-Streuung. In diesem Peak vor Erreichen des
Fluoreszenzmaximums sind alle Raman-Banden des Spektrums enthalten.

Fiir eine Wellenlingenseparation wire in diesem Falle ein Monochromator notig, der vor
der Sammelfaser die Wellenldngenseparierung ermdglicht. Die rote Kurve zeigt einen Fit der
Abfallszeit von 7 = 2,35 ns der Fluoreszenzkurve. Hierbei wird die 1/e Intensitét, welche auch
Lebensdauer genannt wird, angegeben. In der Literatur finden sich keine konkreten Angaben
fiir Rhodamin 6g in Cyclohexan. Die Lebensdauer von Rhodamin 6g in unterschiedlichen
Losungsmitteln wird jedoch mit etwa 4 ns angegeben [115]. Eine Veranderung hin zu kiirzeren
Lebensdauern ist bei hoheren Konzentrationen zu erwarten [116].

Da die Konzentration der Proben im Vorfeld nicht bestimmt wurde, 14dsst sich die verkiirzte
Lebensdauer unter Umsténden hierdurch erkldren. Was jedoch dagegen spricht ist, dass sich
die Lebensdauer bei den Messungen mit hoheren Konzentrationen nicht weiter verringert.
Abbildung 4.8 zeigt die drei Kurven FR1, FR2 und FR4 im Vergleich, die berechneten Lebens-
dauern sind ebenfalls angegeben. Die Zeitslotbreite liegt hier bei 4,07 ps . Die Lebensdauern
verdndern sich nur geringfiigig; im Gegensatz dazu sieht man den deutlichen Unterschied
der Messergebnisse, der durch die verdnderten Konzentratiosverhiltnisse zustande kommt.
Normiert man die Kurven und betrachtet die Anstiegsflanken, so sieht man, dass ein der
durch die Raman-Streuung verursachte Peak zu Signalbeginn bei steigender Konzentration
mehr und mehr von der Fluoreszenz iiberlagert wird. Das bedeutet, dass eine Separation ab
einer gewissen Stirke der Fluoreszenz nicht mehr gewihrleistet werden kann. Dies ist sowohl
von der moglichen Auflosung des Systems wie von der Fluoreszenzintensitit abhédngig.
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Abbildung 4.8: (a) Zeitaufgeloste Messung von unterschiedlichen Konzentrationen sowie Lebensdauerbestimmung
bei unterschiedlichen Rhodamin 6g Konzentrationen, gelost in Cyclohexan. Die Lebensdauern ver-
kiirzen sich nicht und sind annidhernd konstant. (b) normierte Kurven mit Vergrolerung des An-
stiegsbereiches.
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Abbildung 4.9: Zeitlich aufgeloste Messung von reinem Raman-Streuuer (Probe FRO) und Raman-Streuer mit
Fluoreszenzanteil (Probe FR1) im Vergleich.

Im direkten Vergleich zwischen der reinen Cyclohexanprobe (FRO) und der FR1-Probe sieht
man, dass die leichte Erhohung des Maximums von FR1 zum Zeitpunkt des Fluoreszenzma-
ximums in Wirklichkeit ein zweites Streumaximum ist (Abbildung 4.9). Noch deutlicher wird
es, wenn optische Filter eingesetzt werden, die nur bestimmte Wellenldngenbereiche passie-
ren lassen. Abbildung 4.10 zeigt in (a) das Spektrum von Methanol sowie zeitaufgeldste
Messungen mit den unterschiedlichen optischen Filtern in (b).
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Abbildung 4.10: (a) Spektrum von Methanol. In griin: Wellenldngenbereich <600 nm(Kurzpass 600:); in rot: Wel-
lenldngen >605 nm(Langpass 605). (b) TCSPC-Messung von Methanol. Die dquivalent zu 4.10a
eingefarbten Kurven zeigen die Ankunftszeiten der jeweiligen Wellenldngenbereiche. Die Blaue
Kurve entspricht der Summenfunktion.
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Ein Kurzpass (SP) ldsst nur 4 <600 nm durch, was griin in den Grafiken dargestellt wird. Der
Langpass 6ffnet ab 4 = 605 nm was entsprechend in rot eingefirbt wird. Die zeitaufgeloste
Messung zeigt ganz klar, dass die unterschiedlichen Wellenldngenbereiche messbar andere
Laufzeiten in der Faser besitzen. Hieraus lassen sich einige Schlussfolgerungen ziehen. Zum
Einen ist die Faser ein wichtiger Bestandteil des Gesamtsystems. Sie wird bendtigt, um das
Licht effektiv zum Detektor zu bringen. Zum Anderen muss beachtet werden, dass es schon
bei sehr kurzen Faserlidngen zu messbaren Dispersionseffekten kommt. Aus diesem Grund ist
es sinnvoll bei Experimenten, bei den die Trennung von Fluoreszenz und Streueffekt im Vor-
dergrund steht, einen Monochromator vorzuschalten, der bereits die Wellenldngenbereiche,
die in die Faser eingekoppelt werden, entsprechend zerlegt. So konnen Dispersionseffekte
von vorn herein minimiert werden.

Ebenso kann die Eigenschaft, dass Pulse unterschiedlicher Wellenldnge auseinander laufen,
direkt ausgenutzt werden, um ein Spektrometer zu realisieren, das keinerlei klassisches Gitter
bendtigt und damit mechanisch extrem stabil ist.

4.1.3 Raman-Spektroskopie

Der Informationsgehalt der untersuchten Verbindungen liegt bei der Raman-Spektroskopie
in Form von diskreten, Raman-aktiven Banden vor. In der Spektroskopie werden diese iib-
licherweise als Intensitit iiber der Wellenzahl dargestellt werden (Abschnitt 2.5.2). Diese
Banden sind, je nach chemischem Bindungstyp, bei bestimmten Wellenzahlen zu erwarten.
Die Abfolge und Position dieser Banden innerhalb der Spektren erlaubt es daher Riickschliis-
se auf die Zusammensetzung der untersuchten Proben und deren Eigenschaften zu ziehen.
Wichtig ist, die in diesem Zusammenhang genannte Wellenzahl von dem in technischen
Fachrichtungen verwendeten Wellenvektor k (manchmal auch Wellenzahl genannt) zu un-
terscheiden. Dieser Wellenvektor beschreibt den Vektor, der auf einer Wellenfront senkrecht
steht und bei einer ebenen Welle die Ausbreitungsrichtung angibt [117].

Bei den im Folgenden diskutierten Ergebnisse wurden, wie im vorangegangen Abschnitt
bereits angedeutet, Fasern als dispersive Elemente eingesetzt. Bei den Messungen wurde
eine konstante Anregungswellenlidnge von 532 nm verwendet. Daher kdnnen die Messungen
auch ohne die Umrechnung in die Wellenzahlenskala prinzipiell direkt miteinander vergli-
chen werden. Um Interessierten anderer Fachrichtungen eine bessere Vergleichbarkeit zu
ermoglichen, wurde die Wellenzahlskala (Berechnung mit Gleichung 2.20) ebenfalls ange-
geben.
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Von der Zeitauflosung zum Spektrum

Um eine Faser als optisches Gitter verwenden zu konnen, wird eine Umrechnung zwischen
Zeit- und Wellenlidngenskala benétigt. Hierzu muss die Zeit, die Photonen in einer Faser beno-
tigen, um eine Strecke innerhalb einer Faser zuriickzulegen, in die entsprechende Wellenldnge
iibersetzt werden. Wie lange Photonen fiir eine feste Weglidnge in der Faser bendtigen, hdngt
von mehreren Faktoren ab. Allen Faserarten gemeinsam ist, dass sich Photonen unterschied-
licher Energie bzw. Wellenldngen aufgrund der Materialdispersion unterschiedlich schnell
in der Faser fortbewegen (siehe Abschnitt 2.4.2). Bei Mehrmodenfasern kommt zusitzlich
der Effekt der Modendispersion zum Tragen. Die ausbreitungsfihigen Moden besitzen unter-
schiedliche Laufzeiten und fiihren zur Verldngerung von zeitlich kurzen Pulsen. Die reinen
Laufzeitunterschiede, die durch chromatische Dispersion innerhalb einer Faser entstehen,
konnen beispielsweise mit Hilfe des Dispersionskoeffizienten bestimmt werden. Dieser wird
von den Faserherstellern allerdings nicht standardméfig ermittelt und ist dem Endkunden
daher nicht im Detail bekannt. Die Bestimmung ist relativ aufwindig [118-120].

Dennoch ist es moglich, die zeitliche Verzogerung der einzelnen Wellenldngen bzw. Raman-
Banden mit den Abschnitt 2.4 entnehmbaren Gleichungen zu bestimmen. Voraussetzung
ist hierzu eine vorliegende Messung einer Kalibrierprobe (beispielsweise Cyclohexan) mit
einer Faser. Die Ankunftszeiten der einzelnen Raman-Banden sowie deren zeitlicher Abstand
konnen mit den zugehorigen Wellenléngen eines Spektrums abgeglichen werden. Es entsteht
eine Kalibrierungskurve zur Umrechnung von Zeit- auf Wellenldngenskala. Ist diese Kurve
bekannt, kdnnen auch fiir andere Faserlingen entsprechende Umrechnungen vorgenommen
werden. Abbildung 4.11 zeigt exemplarisch die Kalibrierkurven fiir drei unterschiedliche
Léngen von etwa 15 m, 30 m und 45 m . Die urspriingliche Berechnung erfolgte mit der 45 m
Faser.
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Abbildung 4.11: Wellenlingenabhiingige Laufzeit von Photonen bei unterschiedlicher Faserlinge. Verwendet wurde
eine Cyclohexanprobe (Spektrum: Abbildung 4.12).
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Abbildung 4.12: Spektrum von Cyclohexan.

Im Detail wird in einer spektralen Messung einer Cyclohexanprobe (Abbildung 4.12) die
Wellenlidnge des Peaks mit der grof3ten zu erwartenden Wellenldnge (629 nm) des Signals als
"0-s-Zeitpunkt festgelegt. Ausgehend davon wird zunichst berechnet, welche Ankunftszeit
in etwa fiir die einzelnen Raman-Banden aus dem Spektrum zu erwarten sind.

Im Anschluss an diese erste Berechnung, kann ein Abgleich der Messergebnisse fiir die
Laufzeiten anhand einer realen TCSPC-Messung mit der verwendeten Faser erfolgen. Nach
geringer Korrektur der Faserlinge auf 48,2 m, stimmen die Ankunftszeiten der Banden aus
Messung und Berechnung nahezu perfekt iiberein.

Abbildung 4.13 zeigt die Ergebnisse der so angepassten ,,45 m*-Kalibrierungskurve (verwen-
dete Berechnungslidnge von 48,2 m). Zudem wurden die Ankuftszeiten der Raman-Banden
von Cyclohexan und Methanol in die Grafik eingefiigt.

Die Kalibrierungskurve zeigt einen nichtlinearen Verlauf. Dieser ldsst sich durch den nicht-
linearen Verlauf der Brechzahl, der in die Berechnung eingeht, erkldren. Infolge dessen ist
auch der zeitliche Abstand zwischen zwei benachbarten Wellenldngen nichtlinear. Zum Einen
bedeutet das, dass eine Riickrechnung auf die Wellenldnge bzw. Wellenzahl nur unter be-
stimmten Voraussetzungen moglich ist. Entweder miissen, wie bereits erwéhnt, die Faserdaten
sehr genau bekannt sein oder es muss wie eben beschrieben eine neue Kalibrierungsmessung
mit der kiinftig zu verwendenden Faser durchgefiihrt werden.

Zudem bedeutet der nichtlineare Zusammenhang, dass die Auflosung der Messungen nicht
iiber dem gesamten Spektrum konstant ist, sondern ebenfalls variiert. Bei kiirzeren Wellen-
langen (energiereicher) ist die chromatische Dispersion typischerweise stirker ausgeprégt als
bei groBeren Wellenldngen. Daher ist die erreichbare Auflosung fiir groflere Wellenldngen
demnach schlechter.
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Abbildung 4.13: Die schwarze Linie stellt die mit der Faserlédnge von 48,2 m berechnete Kalibrierungskurve dar. Die
schwarzen Punkte sind die Maxima der Raman-Banden von Methanol, die roten Dreiecke stammen
von den Maximapositionen von Cyclohexan.

Ergebnisse

Es wurde gezeigt, dass es mit dem Standardmeanderchip aus Tabelle 4.2 mit dem darauf
optimierten Messaufbau Zeitauflosungen bis zu 22.5 ps erreicht werden konnen. Nachdem die
Kalibrierkurve fiir die Umrechnung von Zeit- auf Wellenlidngenbereich bzw. Wellenzahlen
ermittelt wurde, sollen nun die Ergebnisse des so erzeugten Faserspektometers diskutiert
werden.

Fiir die ersten Experimente, die den Nachweis des Funktionsprinzips erbringen sollten,
wurde ein Faserstiick des Typs Optigrade 550 (OM4-Standard von j-fiber, Deutschland)
zur Verfiigung gestellt. Fiir die Raman-Experimente wurde zunichst eine Faserlingen von
etwa 45 m sowie unterschiedliche Raman-aktive Proben untersucht. Exemplarisch sind in
Abbildung 4.14 drei von ihnen dargestellt.

Die oberste Zeile zeigt Cyclohexan, die zweite Zeile Methanol, was beides in fliissiger Form
in einer Quarz-Kiivette (Hellma Analytics, Deutschland) vorlag. In der letzten Zeile findet
sich der Feststoff Polypropylen. In der linken Spalte ist jeweils das Spektrum, gemessen
mit einem handelsiiblichen Spektrometer (Shamrock 303i, Andor, England), in der rechten
Spalte das faserdispersiv gemessene TCSPC-Spektrum. Hier wurde die in der Spektroskopie
iibliche Darstellung des Spektrums als Intensitit iiber der relativen Wellenzahl gewihlt. Die
obere x-Achse zeigt beim Spektrum die Wellenlidnge, beim faserdispersiven Ansatz die Zeit.
Die zugehorigen Wellenzahlen wurden geméf Gleichung 2.20 berechnet.

Fiir diese Gegeniiberstellung der Messergebnisse wurde die Faser (Faser 2 in Abbildung 4.2)
abwechselnd fiir die Aufzeichnung der Spektren an das Spektrometer oder den Kryostaten
angeschlossen. Somit waren die Bedingungen fiir die Probe und das Einsammeln des Lichtes
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fiir beide Messungen unveridndert. Die durchschnittliche Laserleistung fiir Anregung der
Proben der hier gezeigten Messungen (gemessen am Ausgang von Faser 1 in Abbildung 4.2)
lag zwischen 11 und 13 mW; die Zahlrate des Detektors lag bei allen Messungen mit 1,5 bis
4 kHz eindeutig im Einzelphotonenbereich.

Die Transitzeit durch die Faser ist fiir groere Wellenldngen geringer. Das so entstehende
zeitabhéngige Spektrum der TCSPC-Messung ist gespiegelt zu der iiblichen Darstellung bei
dem die Intensititen iiber der aufsteigenden Wellenldngenskala dargestellt werden. Um den
Vergleich zu vereinfachen, wurde die Zeitachse der TCSPC-Messung invertiert. Die Zeit
t=0 s entspricht einer Wellenldnge von 629 nm, was die grofite zu erwartenden Wellenlénge
des Raman-Signals ist (siehe Abschnitt 4.1.3).

Vergleicht man spektrometerbasierte und faserdispersive Ergebnisse, ist zunéchst positiv zu
bewerten, dass die Spektren beider Messvarianten recht dhnlich aussehen. Die Materialien
konnen bei den TCSPC-Spektren problemlos anhand ihres Spektrums unterschieden werden.
Allerdings ist die Auflosung des klassischen Spektrometers deutlich hoher. Das lésst sich
bereits an den Banden im Bereich zwischen 800 und etwa 1500 cm™! erkennen. Besonders
deutlich wird der Auflésungsunterschied bei den Raman Banden der CH-Streckschwingun-
gen bei knapp 3000 cm™!'. Dies ist vor Allem auf die variable Auflosung der einzelnen
Wellenlidngenbereiche zuriickzufiihren (siehe Abschnitt 4.1.3). Die Messungen zeigen, ein
faserdispersives Spektrometer funktioniert und technisch realisiert werden kann. Im Gegen-
satz zu [122] in dem fiir eine solche Messung der zeitlich préziseste kommerziell erhiltliche
Detektor R3809U-50 (Zeitauflosung laut Hersteller bei 25 ps [123]) von Hamamatsu un-
tersucht wurde, werden in unserem System auch die Verhéltnisse der Intensitdten deutlich
besser wiedergegeben. Dies liegt vor allem an der stark variierenden Empfindlichkeit des
R3809U-50 iiber dem sichtbaren Wellenlidngenbereich.

Betrachtet man die Integrationszeiten der beiden Messmethoden, so ist klar ein deutlicher
Unterschied zu erkennen. Wihrend das Spektrometer das Spektrum binnen einer Sekunde
aufgezeichnete, wurde fiir die TCSPC-Messung 300 s integriert. Trotz der stark verldngerten
Messdauer ist beispielsweise bei Cyclohexan (Abbildung 4.14a und 4.14b) die Intensitéit der
gro3ten Banden (um 3000 cm™!) in etwa nur ein Zehntel so hoch wie die korrelierenden
Banden im klassischen Spektrum. Die Ursachen hierfiir liegen zum Einen am verwendeten
SNSPD-Chip, der bislang noch nicht auf hochste Effizienz optimiert wurde. Die DE lag
bei etwa 0,2-0,3 %, siehe [10]. Zum Anderen wurde eine OM4-Faser fiir die Messungen
verwendet. Sie besitzt einen Kerndurchmesser von ca. 50 wm. Dies vereinfachte die Anfor-
derungen an den optischen Aufbau und es konnte sicher gestellt werden, dass grundsitzlich
geniigend Licht fiir die Raman-Messungen gesammelt werden kann. Die im kryogenen Be-
reich eingebaute Linse erlaubt eine Abbildung von 1:1. Im Idealfall ergibt dies eine 50 pm
grofe beleuchtete Fliche. Bei einer aktiven Detektorfliche des SNSPD von etwa 5x5 pm
kommt unter der Annahme einer gleichmifigen Ausleuchtung dieser Flache auf die Chipebe-
ne alleine durch diesen Fldchenunterschied schon ein Verlust von 98,7 % der Photonen. Die
gleichmiflige Ausleuchtung scheint aufgrund der vielen ausbreitungsfdhigen, iiberlagerten
Moden als Nidherung gerechtfertigt.
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Abbildung 4.14: Gegeniiberstellung der Ergebnisse bei Einsatz eines Spektrometers und TCSPC-Messungen. Mate-
rialien von oben nach unten (zeilenweise): Cyclohexan und Methanol (fliissig) sowie Polypropylen

[121]) als Feststoft.
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In der Realitit liegen diese Verluste natiirlich durch die Tatsache, dass auch ein Teil des
Lichts im Mantel gefiihrt wird und die Lichtintensitit jenseits des 50 pm-Durchmessers
somit nicht abrupt auf null zuriick fillt, noch hoher. Zieht man nun diese beiden Kriterien
in Betracht, so sinkt die Wahrscheinlichkeit, dass ein Photon detektiert wird bereits auf etwa
0,25 Y%. Dass diese stark reduzierte Wahrscheinlichkeit ein Photon zu detektieren mit einer
massiv verldngerten Messdauer einher geht, ist selbstverstindlich. Dies ldsst jedoch viel
Optimierungspotential. Sowohl detektorseitig als auch seitens des optischen Aufbaus sowie
der Faser.

Die mogliche Zeitauflosung des Systems wurde zu 22.5 ps bestimmt (Abschnitt 3.2.1).
Es muss beriicksichtigt werden, dass der Detektor wihrend der spektroskopischen Mes-
sungen, bedingt durch Alterung, ein niedrigeres I. erreichte. Zudem unterscheiden sich
Charakterisierungs- und Spektroskopieaufbau beziiglich der Strahlfiihrung, sodass der Puls-
zu Puls-Jitter nicht mehr als vernachldssigbar angenommen werden kann. Die IRF- Werte
der aktiven Systemkomponenten im hier verwendete Aufbau miissen beriicksichtigt werden
(IRFrcspe = 11 ps, IRFaser & 18,4 ps). Zudem ldsst sich der Beitrag des SNSPD genauer
bestimmen als in [21]. Da sich der gealterte Chip so verhilt wie ein entsprechend neu her-
gestellter, der mit dem entsprechenden Biasstrom betrieben wird (Abschnitt 3.3.3), 1dsst sich
der SNSPD-Beitrag auf etwa 24, 6 ps bestimmen. Daraus resultiert ein Systemgesamtjitter
von IRFggs; ~ 32,7 ps.

Am Beispiel von Cyclohexan sollen die Ergebnisse diskutiert werden. Wie bereits ange-
sprochen, fiihrt die wellenlingenabhingige Dispersion zu unterschiedlichen Aufldsungen.
Einbuflen in der Auflosung machen sich am ehesten im langwelligen Bereich des Spektrums
bemerkbar. So stellt sich dies auch in der faserdispersiven Messung von Cyclohexan in
Abbildung 4.14b dar. Die beiden Raman-Banden der CH-Streckschwingung bei 627,5 und
630,8 nm [124] besitzen einen spektralen Abstand von 3,3 nm. In Abbildung 4.14a kon-
nen diese im Spektrum gut separiert werden wihrend dies in TCSPC-Messung nicht mehr
moglich ist. Ein Wellenlidngenabstand von 3,3 nm entspricht in diesem Wellenlédngenbereich
rechnerisch einem zeitlichen Abstand von etwa 45 ps.

Diese Zeitaufldsung ist deutlich grofier als das, was durch das System erreicht an und fiir sich
werden kann. Das Ergebnis lisst jedoch keinen anderen Schluss zu als dass die erzielte Zeit-
auflosung fiir die Trennung der beiden Banden nicht ausreicht. Nur chromatische Dispersion
ldsst sich dies jedoch nicht hinreichend erklidren. Als Ursache kommt hierbei das zusitzliche
Auftreten von intermodaler Dispersion (Abschnitt 2.4) in Frage. Da eine Gradientenindex-
Faser verwendet wurde, ist dies eine realistische Annahme. Gestiitzt wird diese durch ein
weiteres Experiment in dem unterschiedliche Faserldngen verwendet wurden. Unter der
Annahme, dass nur chromatische Dispersion auftritt, ist zu erwarten, dass das Signal sich
immer weiter streckt. Die Banden riicken bei lingerer Faser weiter auseinander und werden
separierbar. Die Spreizung selbst erfolgt nichtlinear. Die Intensitit der einzelnen Banden
nimmt linear mit der Lidnge mitwachsenden internen Faserverluste sowie dem Aufteilen der
vorhandenen Photonen auf mehr Zeitslots ab. Zum Besseren Vergleich wurden die Messun-
gen daher normiert. Die Ergebnisse der Messungen von Cyclohexan bei unterschiedlichen
Faserlidngen (ca. 15, 30 und 45 m) sind in Abbildung 4.15 zu sehen.
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Abbildung 4.15: Vergleich dreier TCSPC-Messungen von Cyclohexan mit unterschiedlicher Faserldnge. Die Ver-
besserungen der Auflosung durch die verldngerte Faser von 15 auf 30 m sind jeweils im Bereich
der dritten und vierten Raman-Bande von links gut zu erkennen. Eine weitere Verlangerung auf
45 m fiihrt keiner weiteren Steigerung. Die Auflosung bleibt in etwa konstant.

Bei der Verwendung einer lingeren Faser erstreckt sich das Signal, wie zu erwarten, auf
einen groBeren Zeitbereich. Vergleicht man die man die Trennung der Banden der 15- und
30 m-Messung (besonders gut zwischen der 3. und 4. Bande von links zu sehen), ist klar
eine Verbesserung in der Separierbarkeit erkennbar. Wenn nun die Faser weiter verldngert
wird (ca. 45 m), so setzt sich diese Auflosungsverbesserung jedoch nicht fort, sondern
bleibt in etwa konstant. Demzufolge muss ein weiterer Effekt, der durch die lingere Faser
stirker zu Tage tritt, dafiir verantwortlich sein. Da auBer der Faser keinerlei Anderungen
am System vorgenommen wurden, muss es sich hierbei um einen faserbedingten Effekt
handeln. Intermodale Dispersion als Ursache ist durch die vielen ausbreitungsfahigen Moden
in dem verwendeten 50 wm Kern am wahrscheinlichsten, zumal gezeigt wurde, dass mit einer
Singlemode-Faser deutlich hohere Zeitauflosungen mdoglich sind.

Der nichste Schritt fiir eine Verbesserung wire daher, die mehrmodige Gradientenindex-
Faser gegen eine Singlemode-Faser auszutauschen. Um einen Eindruck zu vermitteln welche
Verbesserungen in der Auflosung bereits aus dem Fasertausch resultieren kdnnen, wurden
entsprechende Kurven berechnet. Betrachtet wurde hierbei lediglich der Bereich um 629 nm.
Hier finden sich die zu erwartenden Maxima von 627,5 und 630,8 nm aus den Spektren (Ab-
bildung 4.14a). Er entspricht in den zeitaufgelosten Messungen dem dquivalente Bereich um
0 ns. In der Literatur finden sich bei hoher Auflosung in diesem Bereich vier mogliche Maxi-
ma [124, S. 920 ff.], welche auch zur Berechnung der in Abbildung 4.16 dargestellten Kurven
verwendet wurden. Da sich die Intensititen bei unterschiedlichen Anregungswellenldngen
leicht verdndern, wurde die absolute Hohe der einzelnen Maxima durch Vorgabe der Hohen
aus den Messdaten eines hochaufgeldsten Spektrums ermittelt. Fiir die Berechnung der Funk-
tionen wurde eine Summe von vier Gaussfunktionen benutzt, siehe Gleichung 4.1. Die Daten
der zugehorigen Koeffizienten konnen Tabelle 4.3 entnommen werden.
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Tabelle 4.3: Koeffizienten fiir die Berechnung der Auflésung bei Einsatz einer Singlemode-Faser. Ubersicht der
Koeffizienten aus Gleichung 4.1 der in Abbildung 4.16 dargestellten Gaulifunktion. Es wurde ange-
nommen, dass eine Halbwertsbreite von 32,7 ps (wj= 0,0139) bei Verwendung einer Singlemode-Faser
erreicht werden kann. Zum Vergleich sind ebenfalls die Koeffizienten der Berechnung fiir eine Zeitauf-
16sung und 47 ps (wj= 0,02), wie dies aus den Messungen hervorgeht, gegeben.

A Xe W32,7ps W47 ps

GauBfunktion 1 1 -0,0199 0,0139
Gauffunktion 2 0,91272 0,0204 0,0139
GauSBfunktion 3 0,32952 0,00865 0,0139
GauBfunktion 4 0,05044 0,11373 0,0139

0,02
0,02
0,02
0,02

+ 24: A (x - xc,i)2
Yy=>X it EXpl\ =
1 2w;

“.1)

Der zeitliche Abstand Maxima auf der x-Achse wurde durch Abgleich zwischen Literatur und
Messdaten mit anschlieBender Umrechnung durch Gleichung 2.12 bestimmt und mit einem
Normierungsfaktor von 2/3 multipliziert. So ergaben sich bei einer zeitlichem Auflosung
des Systems von etwa 47 ps die in Abbildung 4.16 dargestellte blaue Kurve. Um nun die
zeitliche Auflésung von 37,2 ps zu berechnen, wurde der Wert fiir von w = o = 0,02 auf
0,0139 angepasst. Diese Kurve ist in rot dargestellt. Klar erkennbar ist hier die bereits vorab

erwahnte Verbesserung in der Auflsung.
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Abbildung 4.16: Berechnung fiir die mogliche Auflosungsverbesserung durch Einsatz einer Singlemode-Faser. Die
Berechnung wurde im Bereich der verschmolzenen CH-Streckschwingung durchgefiihrt. Ange-
nommen wurden mogliche Auflosungen des Gesamtsystems von 32,7 ps wie sie beim Einsatz
einer Singlemode-Faser zu erwarten ist, und 47 ps wie sie bei den Messungen erreicht wurde.
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Durch die Verwendung der Singlemode-Faser kann nur ein kleiner Anteil des Streulichts
gesammelt werden. Dies ist jedoch fiir die Messung an sich unerheblich. Die minimale Gro8e,
die auf die Detektorebene abgebildet werden kann, ist der Kerndurchmesser. Wird eine der
Singlemode-Faser eingesetzt, besitzen minimaler Fokusdurchmesser und der Detektor etwa
die gleiche GroBe. Damit wird zwar sehr wenig Licht gesammelt, dieses dafiir aber effizient
auf den Detektor fokussiert. Im Endeffekt sollte die Zihlrate daher nahezu identisch bleiben.
Bei weiterer Verldngerung der Faser wiirde man hier die vollstdndige Trennbarkeit der beiden
Raman-Banden erreichen.

4.2 Diskussion der Ergebnisse

Prinzipiell ist die heutige Spektrometertechnik weit ausgereift und ermoglicht Wellenldn-
genauflosungen von 1 nm und weniger [125]. Auch die Messzeiten haben sich aufgrund der
immer besser werdenden Detektoren und Kamerachips stark verringert. Mittlerweile ist es
moglich Raman-Spektren binnen weniger als einer Sekunde aufzuzeichnen. Je kiirzer die
Messdauer, desto schlechter ist die Auflosung sowie das Signal-zu-Rausch-Verhiltnis.

Dennoch herrscht nach wie vor Bedarf an der Weiterentwicklung und der Erforschung neuer
Detektorkonzepte. Der Trend hin zu kiirzeren Messdauern zur Erhohung des Probendurch-
satzes ist nach wie vor ungebrochen. Durch die hoheren Anspriiche beziiglich Auflosung,
Messdauer und Effizienz, sind heutige Spektrometer zum Grof3teil sehr komplexe und me-
chanisch empfindliche Systeme. Der Ansatz, die mechanisch empfindlichen optischen Gitter
durch eine Faser zu ersetzen und die spektrale Auflosung durch die intrinsischen Fasereigen-
schaften zu ermoglichen, ist allerdings nicht gédnzlich neu.

Bereits Ende der 70er Jahre wurde gezeigt, dass sich Fasern zur Dispersion von Licht eignen
und damit der Weg in die Spektroskopie offen steht. Allerdings wurde jedoch eher an die
Time-of-Flight (TOF)-Spektroskopie (Flugdauer) gedacht wurde [110]. Auch damals wur-
den zeitaufgeloste Messungen nach dem bei uns verwendeten TCSPC-Prinzip durchgefiihrt.
Allerdings waren die Ergebnisse entsprechend der damaligen Messtechnik nicht so hochauf-
l6send.

Die Weiterentwicklung dieses Konzepts fiir die Ramanspektroskopie mit modernen Mitteln
und deutlich verbesserter Zeitauflosung wurde 2011 auf der CLEO (Conference of Laser
Science to Photonic Applications) vorgestellt und im zugehorigen Journal der OSA (Optical
Society of America) publiziert [126]. Der dort verwendete Photomultiplier bot eine Auflo-
sung von 150 ps, die 1km lange Multimode-Faser wurde fiir eine prognostizierte Auflosung
von 15 cm'! ausgewihlt. Die Anregungswellenlinge ist identisch mit der bei unseren Experi-
menten eingesetzten (532 nm). Trotz der schlechteren Zeitauflosung des Detektors wird eine
hohere spektrale Auflésungen im Experiment erreicht. Dies lédsst sich prinzipiell durch die
deutlich groflere Faserldnge erkliren, die das Signal auf einen Zeitbereich von 40 ns aufzieht.
Das ist aufgrund der geringen Repetitionsrate von nur 1 MHz méglich. Die dort gezeigten,
zeitlich aufgeldsten Spektren lassen keinerlei negative Effekte durch intermodale Dispersion
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erkennen. Natiirlich wiren die Auswirkungen durch die geringere Zeitauflosung (etwa Fak-
tor 5 schlechter als bei dem in dieser Arebit eingesetzten SNSPD-System) und intermodale
Dispersion auch erst bei deutlich groferer Faserldnge zu beobachten. Allerdings sollte dies
bei der verwendeten Liange von 1 km (> 10-fache Léange) der Fall sein. In der Publikation
sind keinerlei detaillierte Informationen zur Faser enthalten, die Aufschluss geben konnten
weshalb das Signal nicht dadurch beeinflusst wird. Auch wird intermodale Dispersion an
sich gar nicht erwihnt. Dennoch zogen die Forscher offensichtlich denselben Schluss, dass
der Einsatz einer Singlemode-Faser sowie eines hoher auflosenden Detektors das Ergebnis
deutlich verbessern kann.

Bei der CLEO 2012 wurde von der gleichen Gruppe um G.I. Petrov eine Weiterentwicklung
des Messkonzepts vorgestellt. Im Gegensatz zu den Experimenten 2011 wurde der Detektor
gegen eine einzelphotonenempfindliche Lawinenphotodiode mit einer Zeitauflosung von
50 ps ausgetauscht. Auch die Faser wurde auf eine Singlemode-Faser abgeidndert [127].
Deren Linge wurde auf 100 m festgelegt (spektrale Auflosung bei 10 cm™). Auch hier
finden sich keinerlei zusitzliche Angaben zur verwendeten Faser oder Typbezeichnungen
der Detektoren. Die Ergebnisse zeigen, dass das Spektrum ebenfalls gut wiedergegeben
wird, wobei das Signal zeitlich auf nur etwa 12 ns gespreizt wird. Die Auflosung ist zudem
noch etwas hoher. Dies zeigt eindeutig, dass sich die verbesserte Zeitauflosung auf das
Gesamtsystem auswirkt.

Als letzte Weiterentwicklung dieses Systems wurde 2013 in Zusammenarbeit mit weiteren
Kollegen in einer Konferenzpublikation der Advanced Biomedical and Clinical Diagnostic
Systems XI die neuesten Ergebnisse vorgestellt [122]. Auch hier kamen kommerzielle Kom-
ponenten zum Einsatz. Neben einer hoheren Repetitionsrate von 2 MHz wurde auch der
Detektor gegen den hochauflosendsten kommerziell erhidltlichen Photomultiplier von Hama-
matsu eingetauscht. Der R3809U-50 bietet eine Zeitauflosung von <25 ps. Die Faserlinge
(Fibercore Inc., Model SM600) betrug 400 m was zu einer Signalaufspreizung von eben-
falls etwa 12 ns fiihrte. Leider wurde nicht die volle Auflésung der TCSPC-Messelektronik
ausgenutzt (Slot-Breite von knapp 15 ps).

Die Autoren sprachen auch von der mdglichen Unterdriickung der Fluoreszenz durch die
eingesetzte Messmethodik. Generell ist die Annahme, dass die sich Fluoreszenz und Raman-
Streuung gleichzeitig bei Aufnahme des Spektrums separieren lassen, nicht korrekt. Die
Fluoreszenz befindet sich im gleichen spektralen Bereich wie der Streuprozess. Durch die
Faser erfahren die Fluoreszenzanteile ebenso Dispersion, was zu einem weiterhin vorhande-
nen Fluoreszenzuntergrund in den Messungen fiihrt. Eine Separation von Fluoreszenz und
Raman-Banden wird dadurch nicht vereinfacht, sondern zum Teil erschwert. Ein solches
Beispiel findet sich in Abbildung 4.17. Im Spektrum erkennt man, dass die Probe sowohl
Raman-Streuung als auch Fluoreszenz aufweist. In der zeitaufgeldsten Messung ist deutlich
zu sehen, wie sich die Passage der Faser auf das Signal auswirkt. Die Raman-Banden werden
ihrer Wellenlidnge nach verzdgert. Ebenso werden jedoch die Fluoreszenzanteile durch die
Faser verzogert. Die Raman-Banden sind, wenn die Intensitédt hoch genug ist, als zusétzliche
Peaks auf dem ebenso verzogerten Fluoreszenzuntergrund zu erkennen.
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Abbildung 4.17: Spektrum (links) und zeitaufgeloste Messung (rechts) von DMSO (Dimethylsulfoxid).

So kann genauso wenig ein zuverldssiges Raman-Spektrum erstellt werden als bei der
klassischen Spektrometermessung, da sich hier ebenfalls Fluoreszenz und Raman-Anteile
iiberlagern.

Im Vergleich zu den Ergebnissen von G.I. Petrov zeigen SNSPD ein erheblich besseres
Zeitauflosungsvermdgen von bis zu 2,16 ps (Abschnitt 3.3.3). Damit ist der SNSPD nach
aktuellem Stand der Detektor mit der hochsten erreichbaren intrinsischen Zeitauflosung. Fiir
die Verwendung der TCSPC-Technik sind dies ideale Voraussetzungen.

4.3 Optimierungspotential

Zeitaufgeloste Spektroskopie mit SNSPD hat viel Potential zur Weiterentwicklung. Es wurden
neben den notwendigen Vorarbeiten zweierlei konkrete Einsatzmoglichkeiten in der Spektro-
skopie vorgestellt. Zum Einen ist es moglich mit dem Messsystem Streulicht und unerwiinscht
auftretende Fluoreszenz groBtenteils zu trennen (Abschnitt 4.1.2). Im Signal verbleibt nur ein
kleiner Anteil, der bereits wihrend des Streuprozesses vorhanden ist. In diesem Falle gilt: je
besser die Zeitauflosung des Systems ist, desto besser ist die Separierung bzw. die Fluores-
zenzunterdriickung. Ist zeitgleich die Wellenldngenseparation gewiinscht oder bendtigt, muss
bei dieser Methodik weiterhin ein Monochromator eingesetzt werden. Zum Anderen ist es
moglich mit einer langen Faser als dispersives Element die zeitaufgeloste Messung iiber eine
Kalibrierfunktion in ein Spektrum zu iibersetzen. Durch intrinsische Prozesse des SNSPD
sind sicherlich Grenzen gesetzt was erreichbare Zeitauflosung angeht [16]. Die Steilheit
Anstiegsflanke beeinflusst die minimal erreichbare Zeitauflosung. Natiirlich miissen hierbei
jedoch auch die restlichen elektronischen Komponenten wie Verstidrker und die Ausleseelek-
tronik sowie deren Bandbreitenbegrenzungen bedacht werden. Daher sollen an dieser Stelle
nun einige Ansitze diskutiert werden anhand derer man das SNSPD-basierte System deut-
lich verbessern kann. Damit konnte das Gesamtsystem soweit optimiert werden, dass es im
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Vergleich zu bereits erhiltlichen Produkten auf dem Markt der Raman-Spektroskopie deut-
lich konkurrenzfahiger wird. Hierzu werden die moglichen Teilsysteme einzeln betrachtet,
mogliche Anderungen vorgeschlagen und deren Auswirkungen aufgezeigt.

4.3.1 SNSPD

Als zentrales Element des gesamten Systems ist der SNSPD das ausschlaggebende Bauteil.
Das Zeitauflosungsvermdogen dieses Detektortyps ist unerreicht von jeglichem kommerziellen
Detektor. Selbst in dem bisher fiir die Untersuchungen verwendeten Standard-Design, als
recht kleiner Méander einer aktiven Fldche von nur 4x4 bzw. 5x5 um sind die Ergebnisse
beeindruckend. Dennoch kann durch ein passendes Design der Detektor weiter optimiert
werden. In der Dissertationsschrift von Frau Henrich (KIT Karlsruhe, [24]) wird bereits
beschrieben, dass Stromiiberhéhung an den Umkehrpunkten der typischen Maanderstuktur
zu einem reduzierten kritischen Strom der Gesamtstruktur fiihrt. Dies wiederum fiihrt den
Ergebnissen aus Kapitel 3 zufolge zu einem erhohten TJ. Da dies fiir die in dieser Arbeit
vorgestellten Anwendungsgebiete kontraproduktiv ist und der Hauptvorteil des SNSPD nicht
ausgenutzt werden kann, gilt es den kritischen Strom so hoch wie mdglich zu wihlen. Der
hochste kritische Strom ldsst sich bei konstanter Schichtdicke, wie auch in Frau Henrichs
Dissertation beschrieben (S. 99 ff.), bei einer geraden Struktur erzielen. Da so keine effektive
Detektorfliche geschaffen werden kann und die bislang sehr geringe Detektionseffizienz
dadurch noch weiter reduziert wird, muss ein Kompromiss gefunden werden.

Eine Moglichkeit hierfiir wire eine Spiralstruktur, da zwei positive Eigenschaften vereint
werden. Zum Einen gibt es keine abrupten 180°-Wendungen, sondern einen nahezu konstan-
ten Winkel des Leiters. Zum Anderen ist die entstehende effektive Flache rund, was besser
als die quadratische Miandergrundflache zur Abstrahlcharakteristik einer Faser passt. Die
Effizienz kann auf diese Weise auf fast 30 % enorm gesteigert werden fiir Licht im sichtba-
ren Bereich ([24], S. 145 ff.). Allerdings sollte man festhalten, dass die Schichtdicken hier
sehr diinn gewihlt wurden, um diese Detektionseffizienzen zu erzielen. Das widerspricht
jedoch unserer Forderung nach einem moglichst hohen kritischen Strom fiir die bestmogliche
Zeitauflosung. Fiir die zukiinftige Weiterentwicklung ist fiir das Spiralkonzept demnach eine
Abwigung der zwischen Zeitauflosung und Detektionseffizienz vorzunehmen.

Als weitere Optimierung des Spiral-Designs bei dem eine Monolage NbN verwendet wurde
und in der Mitte die Drehrichtung der Spirale gewechselt wird, wire eine Doppellage NbN
mit einer dicken Isolationsschicht. Die Vorteile ldgen in diesem Falle darin, dass in der Mitte
kein "blinder"Bereich entsteht, der fiir die Einzelphotonendetektion unempfindlich ist. Da die
Intensitét des Lichts in einer Singlemode-Faser dort maximal ist, Auch lie3e sich dadurch die
Reduktion der DE durch die benétigte dickere Schicht teilweise kompensieren. In diesem Falle
wire die Stromrichtung konstant, sodass durch ein geringes, zusitzlich angelegtes und passend
ausgerichtetes Magnetfeld die Stromverteilung im Leiter weiter homogenisiert werden kann,
ohne die DE zu beeinflussen [128, 129]. Allerdings miisste bei einem Mehrlagensystem
beachtet werden, dass die Schichten als Coplanarleiter fiir die HF-Auslese ausgelegt werden
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miissen, was dann auch bei der Ausleseplatine beriicksichtigt werden muss. Fiir die zusétzliche
Erhohung der Detektionseffizienz wire in diesem Zusammenhang auch der Einsatz von
optischen Kavititen denkbar, wobei man damit einen Teil der Breitbandigkeit des Detektors
zwangslaufig verlieren wiirde. Auch die Auswirkung auf die Zeitauflosung des Chips durch
die Mehrfachreflexionen konnte nicht vernachlidssigbare Werte erreichen.

Ein weiterer Ansatz wire die direkte Integration des SNSPD auf einen optischen Wellenleiter,
wobei das supraleitende Material in einer U-form auf entlang der Léngsachse auf den Leiter
aufgebracht wird. Hierdurch wird eine grole Wechselwirkungsldnge iiber das evaneszente
Feld der Lichtwelle im Wellenleiter geschaffen. Dadurch entsteht eine feste Einheit aus
Detektor und Wellenleiter, sodass alle Photonen, die einmal in eingekoppelt sind auch mit
dem Detektor interagieren konnen. Hierdurch konnen Detektionseffizienzen von iiber 90 %
fiir sehr energiearme Photonen im Infrarotbereich erzielt werden [4]. Allerdings wurden
solche Konzepte bislang nicht auf hohe Zeitauflosung optimiert. Eine Abwandlung dieser
Idee ist die Abscheidung einer supraleitenden NbN-Schicht auf einer SiN-Membran [130].
So kann der Detektor separat hergestellt, getestet und anhand geeigneter Eigenschaften fiir
den entsprechenden Anwendungsbereich auf einen Wellenleiter aufgebracht werden. Die
Detektion der Photonen findet ebenfalls iiber das evaneszente Feld statt. Allerdings sind die
Ergebnisse noch nicht mit der direkten Abscheidung auf der Faser zu vergleichen. So werden
beispielsweise mit diesem Konzept derzeit eine Detektionseffizienz von bis zu 52 % erreicht.
Der TJ liegt iiblicherweise bei etwa 50 ps. Dennoch ist dieses Konzept vielversprechend.
Der optische Aufbau fiir die Experimente und die Herstellung des Detektors konnen separat
erfolgen. Dadurch ergibt sich eine grofe Flexibilitit fiir die separate Optimierung der beiden
Komponenten.

Neben den bisher allgemeinen Uberlegungen, ist ein weiterer Aspekt fiir den Einsatz in
der Spektroskopie maBigeblich- eine moglichst hohe DE. Hierbei ist vor allem die Materi-
alwahl ausschlaggebend. Eine mogliche Wahl konnte auf das Material Tantal Nitrid (TaN)
fallen [131]. Im Vergleich zu einer dhnlich dicken Schicht (~5 nm) aus NbN bei der sich
die Detektionseffizienz im einstelligen Prozentbereich bewegt [106], erreichen die SNSPD
aus TaN Effizienzen von um die 20 %. Die Stromdichte und damit auch der auch fiir unsere
Zwecke wichtige Parameter des kritischen Stroms ist im Vergleich halbiert. Bei NbN etwa
konnen etwa 8 MA/cm? fiir 5 nm dicke NbN-Schichten erreicht werden. Bei TaN sind es etwa
4 MA/cm?. Die bereits vorgestellten Moglichkeiten zur Verbesserung der Eigenschaften von
NbN sind auch auf TaN anwendbar wodurch diese Detektoren weiter fiir die Spektroskopie
optimiert werden konnten. Dennoch miisste zunéchst in erster Linie die Zeitauflosungsfihig-
keit dieses Materials in einer Referenzgeometrie getestet werden, um sicherzustellen, dass
der Aufwand fiir die Weiterentwicklung gerechtfertigt ist.

4.3.2 Elektronik

Seitens der Elektronik gibt es einige Komponenten, die verbessert bzw. an die Anwendung
angepasst werden konnen. Zum Einen kann das Layout des Bias-Tee bzw. der Auslesepfad
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besser HF-technisch angepasst werden, sodass zwischen Detektor und SMA-Stecker keine
Kriimmungen auftreten. Dadurch treten weniger Reflexionen auf der Leitung bei einer Detek-
tion auf. Zusitzlich konnen im eingekiihlten Zustand durch geeignete Filter in der Zuleitung
des Bias-Stromes weitere mogliche Storquellen minimiert werden. Beide Maflnahmen fiihren
zu einem sehr stabilen Arbeitspunkt, was den Dauereinsatz des SNSPD moglich macht.

Die beiden niichsten Komponenten miissen zusammen betrachtet werden, da Anderungen
nur in Kombination zur Verbesserung des Systems beitragen konnen. Wie bereits zuvor
erwihnt, werden fiir einen kleinen TJ moglichst steile Flanken bei einer Einzelphotonen-
detektion bendtigt. Hierfiir ist natiirlich die intrinsische Impulserzeugung des Detektors in
erster Linie zustindig. Bei der Weiterverarbeitung sind die elektronischen Komponenten
ausschlaggebend- namentlich die Verstirkerstufe und die Eingangsbandbreite der Auslese-
elektronik. Derzeit sind die effektive Bandbreite von 2,2 GHz der eingesetzten Verstdrker
und die Eingangsbandbreite der TCSPC-Elektronik (zeitliche Mindestbreite nach Herstel-
lervorgaben 400 ps= 2,2 GHz) aufeinander angepasst. Eine zu geringe Verstirkerbandbreite
verschlechtert den rein elektronischen TJ deutlich (Abschnitt 3.3.2). Durch eine grofere
Bandbreite von Verstirkerstufe und Ausleseelektronik konnte die intrinsisch deutlich steilere
Detektorflanke, die zur Zeitmessung bei der TCSPC-Methodik verwendet wird, besser aus-
genutzt werden. Dadurch konnte der TJ des Gesamtsystems verringert werden. Wichtig ist
jedoch, dass beide Komponenten eine aufeinander abgestimmte Bandbreite besitzen, um die-
sen Effekt nutzen zu kdnnen. Daher ergibt das Anpassen nur einer Komponente wenig Sinn.
Positiverweise hat Hersteller der TCSPC-Elektronik (Becker und Hickl) bereits zusitzlich
MaBnahmen zur Verringerung des TJ getroffen, sodass eine Zeitauflosung von 7 ps durch
die Elektronik erreicht werden kann. Hilfreich konnte jedoch eine hohere Empfindlichkeit
des Detektoreingangs an der Elektronik sein, sodass das Signal weniger vorverstirkt werden
muss und eine Verstirkerstufe eingespart werden kann. Dadurch kénnte die Signalbandbreite
nach dem Verstirken auf 3 GHz erhoht werden. Ebenso wichtig ist eine sehr feine Auflosung
des analogen Signals, wofiir moglichst viele Quantisierungsstufen in einem kleineren Bereich
als bisher benotigt werden (derzeitiger Bereich |0 — 500| mV).

Die vorgeschlagenen Anderungen kénnen zu einer weiteren Verringerung des TJ des Gesamt-
systems fiihren. Jedoch miissen einige Anderungen in Zusammenarbeit mit dem Elektronik-
hersteller zusammen erfolgen. Daher ist eine eindeutige Aussage was diese Verbesserungen
zahlenmifig bewirken konnen an dieser Stelle nicht moglich.

4.3.3 Kryogenes System

Optimierungsmoglichkeiten sind auch beim kryogenen Messsystem gegeben. Die Verbesse-
rungen beziehen sich nicht nur auf die weitere Verbesserung des TJ, sondern auch auf die
bessere Handhabung durch nicht speziell im Umgang mit kryogenen Substanzen geschultes
Personal. Um dem Messsystem beim durchschnittlichen derzeitigen Anwender Akzeptanz zu
verschaffen, muss der Ubergang zu einem trockengekiihlten, geschlossenen System erfolgen
[22, 23]. Der derzeitige Betrieb mit fliissigem Helium ist fiir einen Laien nicht ungeféhrlich
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und zudem teuer. Auch muss die gesamte Logistik zur Heliumversorgung sichergestellt sein,
was den mobilen Einsatz ebenso schwierig gestaltet. Idealerweise wird bei einem Pulsrohr-
kiihler nur ein Anschluss an das Stromnetz benétigt. Zudem werden in diesen Systemen
ebenso Temperaturen von etwa 3,5 K erreicht, was fiir den Betrieb von NbN-SNSPD aus-
reichend ist. Die etwas geringere Temperatur als beim bisherigen System fiihrt ebenso dazu,
dass der kritische Strom erhoht und somit auch der TJ reduziert werden kann [55].

Ebenso sollte die optische Kopplung zwischen Faser und Sensor optimiert werden. Dies fiihrt
zu einer geringeren Komplexitit des Messsystems, da kein Piezo-Versteller mehr bendtigt
wird, um die Fokussieroptik liber dem Detektor zu positionieren. Damit lédsst sich auch die
notige Baugrofe der Kaltstufe deutlich reduzieren. Durch den Einsatz einer Singlemode-
Faser passen der Durchmesser des Faserkerns sowie die aktive Detektionsfliche sehr gut
zusammen. So kann durch eine geeignete selbstjustierende Positionierung [44, 45] beim
Einkiihlen und entsprechende Klebetechnik die Faser direkt mit dem Detektor verbunden
werden. Auch denkbar wire die bereits angesprochene Losung durch Integration des SNSPD
auf dem Wellenleiter.
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Im Rahmen dieser Arbeit wurden das zeitliche Auflosungsvermogen von supraleitenden
Einzelphotonenzihlern auf der Basis von NbN-Diinnschichten und deren Einsatzmdglich-
keiten in der Spektroskopie untersucht.

Der erste Teil widmet sich der Untersuchung der SNSPD, wobei der Schwerpunkt auf der
Minimierung der zeitlichen Auflosung liegt. Dafiir wird der SNSPD in ein Auslesesystem
integriert wodurch sich zusitzliche Randbedingungen ergeben. Der SNSPD kann aufgrund
des geringen Signalpegels nicht direkt gemessen werden, sodass Verstirker zum Einsatz
kommen miissen. Die eingesetzte Verstirkerkette hat bei zu geringer Bandbreite Einfluss auf
die erreichbare Zeitauflosung des Gesamtsystems. Durch Anpassung zwischen Verstirker-
und Eingangsbandbreite der TCSPC-Ausleseelektronik konnen optimale Voraussetzungen
zur Messung des timing-jitters geschaffen werden.

Das SNSPD-Design richtete sich nach den zu untersuchenden Aspekten. Zunichst wurde
die Schichtdicke der SNSPD mit 7-8 nm etwas hoher als iiblich gewihlt, um mit mog-
lichst wenigen Verstirkerstufen auszukommen. Betrachtet wurden zwei Probensets, welche
sich hinsichtlich ihrer grundlegenden Geometrie unterschieden. Das erste bestand aus unte-
rschiedlichen, auch aus der Literatur bekannten, Maandern. Fiir die zweite Designvariante
wurde ein gerader Streifen zugrunde gelegt, sodass der Strom ohne current-crowding-Effekt
flieBen kann. Die kinetische Induktivitit (Ly;,) wurde durch das Parallelschalten von Teilab-
schnitten reduziert, wihrend die aktive Fldche konstant gehalten wurde. Da Ly;, mafgeblich
zur Zeitkonstante der SNSPD beitrdgt, sind SNSPD mit geringem Ly;, schneller. Das heif3t,
dass die erzeugten SNSPD-Pulse steilere Flanken besitzen, was sich positiv auf die Zeitauf-
16sung auswirken sollte. Mit der Parallelschaltung verdoppelte bzw. verdreifachte sich auch
in etwa der mogliche kritische Strom.

Entgegen den Erwartungen zeigte sich bei der Charakterisierung der M#ander-Parallelgeo-
metrien trotz der verringerten kinetischen Induktivitdt und des hoheren Biastroms keine
deutlich hohere Zeitauflosung. Wihrend das Histogramm des Einzelstreifens (s) relativ sym-
metrisch ist, weisen die Histogramme der Parallelstrukturen einen ausgedehnten Signalabfall
nach dem Hauptmaximum auf. Die Ausprigung dieses Signalabfalls verstirkt sich von der
2-fach (2p) zur 3-fach (3p) Parallelschaltung. Dies konnte dadurch erklédrt werden, dass die
Zeitkonstanten von elektrischer und thermischer Relaxation vergleichbare Werte aufweisen.
Ebenso konnte das kaskadenartige Schalten zu einer Unterdriickung des Ordnungsparame-
ters fiihren. Die unter dieser Annahme bestimmten Zeitkonstanten fiir die Relaxationszeit der
Energieliicke At liegen jedoch laut Literatur in einem Zeitbereich, der etwa 10-mal hoher
ist, als sich aus den Messungen dieser Arbeit entnehmen ldsst. Beim Vergleich mit den Er-

103



5 Zusammenfassung und Ausblick

gebnissen der geraden Geometrien von s-, 2p- und 3p-Variante zeigen sich dort hingegen
nahezu ideal symmetrische Histogramme. Dies legt den Schluss nahe, dass es sich bei dem
nachgewiesenen Effekt eher um den Einfluss der Mdandergeometrie handeln konnte als um
einen rein physikalischen Effekt. Zudem zeigt sich vor allem bei den Parallelstreifen ein
deutlicher Unterschied zwischen dem erreichbaren kritischen Strom mit und ohne Beleuch-
tung. So konnen bei 3p-Variante beispielsweise nur noch knapp 88 % (3p-Miander) bzw.
78 % (3p-Briicke) des I, ohne Beleuchtung erreicht werden. Die beste Zeitauflosung ist vom
maximal erreichbaren Biasstrom I, und damit von I. abhingig. Dem Anschein nach fiihrt
das reduzierte I. auch zu der Verschlechterung der Zeitauflosung.

Die geraden Strukturen erlaubten auch eine Untersuchung der positionsabhingigen Zeitauf-
16sung. Um die aktive Flache konstant zu halten, wurden bei den geraden Geometrien die
Lingen bei der Parallelschaltung entsprechend angepasst. Die Ortsabrasterung der lingsten
Struktur (80 um) zeigt, dass der Einfluss von Laufzeitunterschieden innerhalb des supra-
leitenden Streifens nahezu vernachlidssigbar ist. Somit spielt es bei den in dieser Arbeit
verwendeten Lingen fiir die Zeitauflosung keine Rolle, an welcher Stelle des Detektors das
Photon absorbiert wird.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde die beste Zeitauflosung mit dem geraden Einzelstreifen, der
den hochsten kritischen Strom aufwies, erreicht. Mit diesem SNSPD konnte eine minimale
Zeitauflosung des Gesamtsystems von 7,23 ps erzielt werden. Der timing jitter des Detektors
tragt in diesem Fall noch maximal 2,16 ps zum Gesamtsystemjitter bei. Es handelt sich hierbei
um die beste Zeitauflosung, die bislang weltweit mit einem SNSPD realisiert werden konnte.

Ein weiterer wichtiger Aspekt fiir die dauerhafte Nutzung von SNSPD ist, die Alterung der
aktiven Schicht zu verhindern, da damit eine Verringerung von I, einher geht. Dies wiederum
zieht eine Verschlechterung der Zeitauflosung nach sich. Ein wichtiger Indikator fiir die
Alterung ist eine messbare Erhohung des Raumtemperaturwiderstands, was sich durch einen
groBeren Oxidanteil in den NbN-Schichten erklédren ldsst. Um die Alterung zu verhindern,
muss eine Passivierung der aktiven NbN-Schicht erfolgen. Durch die Sauerstoffaffinitat von
NbN, konnen die iiblicherweise verwendeten Oxide jedoch nicht eingesetzt werden. Ein
mogliches Material fiir die Passivierung konnte Aluminiumnitrid sein.

Der zweite Teil der Arbeit legt den Schwerpunkt auf den praktischen Einsatz der SNSPD
in der Spektroskopie. Im Bereich der Raman-Spektroskopie muss durch den kleinen Streu-
querschnitt! mit geringen Signalpegeln bis hin zur Detektion von Einzelphotonen gerechnet
werden. Die hochempfindlichen SNSPD stellen eine denkbare Alternative zu kommerziellen
Detektoren auf Halbleiterbasis dar. Durch ihre Schnelligkeit und die extrem hohe mogliche
Zeitauflosung bieten sie die Moglichkeit, die sehr schwache Raman-Streuung zu detektieren.
In der Raman-Spektroskopie tritt, vor allem bei biologischen Proben, immer wieder starke
Fluoreszenz auf. Diese liegt nicht nur im gleichen Wellenldngenbereich wie die zu erwartende

' Der Streuquerschnitt beschreibt in diesem Fall die Wahrscheinlichkeit der Streuung von einfallender Strahlung

an Molekiilen oder Atomen der zu untersuchenden Spezies.
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Raman-Streuung, sondern ist in ihrer Intensitit viel stirker ausgeprigt (etwa Faktor 1000).
Dadurch kann eine Erfassung der Raman-Banden unméglich werden.

Das erste mogliche Einsatzszenario ist, den SNSPD direkt fiir die nahezu vollstindige Tren-
nung zwischen Fluoreszenz und Raman-Streuung einzusetzen indem das gesamte Signal
mittels TCSPC zeitlich aufgelost wird. Die hohe Zeitauflosung erlaubt es, das unterschied-
liche Zeitverhalten der beiden Signale auszunutzen. Der Streuprozess erfolgt instantan mit
der Anregung. Die Fluoreszenz besitzt hingegen materialabhidngige Zeitkonstanten fiir Auf-
bau und Abfall des Signals. Wird die Probe wie bei den TCSPC-Messungen gepulst ange-
regt, kann die Raman-Streuung zeitlich weitestgehend vom Fluoreszenzuntergrund getrennt
werden. Durch Messung eines solchen Signals (Probe aus Cyclohexan mit Rhodamin 6g
als Fluoreszenzkomponente) konnte gezeigt werden, dass das Messprinzip funktioniert. Je
hoher die erreichte Zeitauflosung des Systems ist, desto besser ist die Separierung bzw. die
Fluoreszenzunterdriickung.

In einem weiteren Experiment konnte gezeigt werden, dass die eingesetzte optische Faser
selbst als dispersives Element genutzt werden kann. Bereits bei einer Linge von einigen
Metern erreichen die einzelnen Raman-Banden das Faserende zu unterschiedlichen Zei-
ten. Durch eine geeignete Kalibrierung des Systems, wie beispielsweise die Messung einer
bekannten Probe mit Spektrometer und TCSPC, ist eine Umrechnung zwischen Laufzeiten
und den in der Spektroskopie tiblichen Wellenzahlen moglich. Somit kann durch die zeitauf-
geloste Messung der Raman-Streuung indirekt das Spektrum ermittelt werden. Folglich kann
mit SNSPD und TCSPC ein faserdispersives Raman-Spektrometer realisiert werden.

Allerdings ist eine parallele Wellenldngenseparation und Fluoreszenzunterdriickung durch
zeitliche Auflésung nicht mdglich. Die Fluoreszenz erstreckt sich iiber einen relativ grofien
Wellenldngenbereich von einigen hundert nm. Im Gegensatz zum Raman-Spektrum han-
delt es sich allerdings nicht um diskrete Banden, sondern um ein breitbandiges Spektrum.
Dennoch gilt auch hier, dass alle in der Fluoreszenz enthaltenen Wellenlidngen beim Faser-
durchtritt unterschiedliche Laufzeiten erfahren. Es bildet sich dadurch ein zeitlich aufgeloster
Fluoreszenzuntergrund, dhnlich dem der integralen Messung mit Spektrometer. Zur Wellen-
langenseparation muss daher weiterhin ein Monochromator eingesetzt werden.

Bis ein auf SNSPD basierendes TCSPC-System konkurrenzfihig zu kommerziellen Spektro-
metern wird, miissen einige Schritte der Optimierung unternommen werden. Generell ist fiir
potentielle Endnutzer eine moglichst einfache Handhabung wiinschenswert. Dies kann durch
die Integration des SNSPD in ein trockengekiihltes System erreicht werden. Zwei weitere
Aspekte stehen bei der Systemverbesserung besonders im Vordergrund: die spektrale Auflo-
sung und eine hohe Systemdetektionseffizienz (SDE). Als erste Mallnahme zur Verbesserung
der spektralen Auflosung kann anstatt der Multimode-Faser, die fiir die ersten Experimente
eingesetzt wurde, eine Singlemode-Faser verwendet werden. Ein weiterer Punkt ist, eine
moglichst hohe zeitliche Auflésung des Gesamtsystems, die wiederum zu einer hoheren
spektralen Auflosung fiihrt, zu erzielen.

Der SNSPD, der die besten Ergebnisse lieferte ist derjenige, der den hochsten kritischen
Strom tragen kann und nur aus einer 100 nm schmalen und etwa 80 pm langen, supraleiten-
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den Briicke besteht. Hierdurch wird jedoch keine aktive Fliche geschaffen, die eine effektive
Absorption eines Photons ermdglicht. Neben vielen anderen Ansitzen erscheint es daher
am einfachsten, eine solche Detektorgeometrie direkt auf einem Wellenleiter zu integrieren.
Uber das evaneszente Feld des im Wellenleiter gefiihrten Lichtes kann ein Photon entlang
der gesamten Linge des SNSPD absorbiert werden. Dadurch steigert sich die Wechselwir-
kungsldnge von nur einigen nm zu 80 um oder mehr. So konnen nachgewiesenermaf3ien DE
bis nahezu 100 % erreicht werden. Die Ankopplung zwischen Faser und Wellenleiter muss
so angepasst werden, dass die Verluste minimiert werden.

Zudem konnen auch seitens der Auslese Verbesserungen vorgenommen werden, wobei hier
auf die Zusammenarbeit mit dem TCSPC-Elektronik-Hersteller Becker und Hickl zuriick-
gegriffen werden kann. Durch eine groere Bandbreite von Verstirkerstufe und Auslese-
elektronik kann die intrinsisch deutlich steilere Detektorflanke besser ausgenutzt werden.
Der Abtastzeitpunkt ldsst sich dadurch noch genauer bestimmen. Dies zieht ebenfalls eine
Verbesserung der Zeitauflosung des Gesamtsystems nach sich.
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wurden in dieser Arbeit beide Bereiche in Form von zwei
Schwerpunkten adressiert. Im ersten Teil der Arbeit wurden
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