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1. fejezet

Bevezetés

Mint oly sok mas fizikai diszciplina esetében, a kvantummechanika alaptorvényeinek lefektetése
utan a kutatéi figyelem elGterébe az 11j tudasanyag hasznositasa keriilt, igy ma a kvantumszami-
togépek gyakorlati megvaldsitisa, valamint a minél szélesebb kérben alkalmazhaté nanoméretii
szenzorok kifejlesztése a kvantumtechnolégiai kutatasok vezetd teriiletei kozé tartoznak [I][2].

A kvantumszamitégépeket alkotéd kubitek és kubit-operacidk fizikai megvaldsitdsanak telje-
sitenie kell az 6t DiVincenzo-kritériumot, melyek: 1. skaldzhatésdg, 2. inicializadlhatosag, 3.
megfelel6 nagysigi koherenciaido, 4. dltalanos miiveletek elvégzésére alkalmas kvantum-kapuk,
5. kubit-specifikus kiolvashatésag [3]. Tobb kiilonbozd, a legtobb kritériumot teljesité techno-
logia keriilt mar kidolgozasra, kiilénb6zo, inkoherens fazisvesztést jellemz6 Th karakterisztikus
idokkel. Kubitek megvaldsitasira alkalmaztak fotonokat (3s), szupravezetd dramkoroket (4 us),
csapdézott ionokat (15 s), kiilonb6z6 kvantumpotyokben megkotott elektronok spinjeit (3 ps),
valamint félvezet$ anyagok specidlis szincentrumait (2 ms) [I.

A nanotechnolégiai gyartas, valamint kolinb6zo, elektroméagneses hullimokat alkalmazd mé-
rési technikak jelent6s elérehaladasa lehetové tette a nanoméretli mintakban talalhaté szennye-
z6dések és ponthibak athaté vizsgdlatat [4][0]. Ezek koziil az optikailag aktiv centrumok nano-
szekundumos sebességel inicializalhatbak és kiolvashatbak, valamint az 6ket koriilvevo félveze-
t6k atomi racsat alkotd, kozeli atommagok magspinjei erds csatolasuknak készonhetoen igéretes
eszkozt kindlnak a kvantummemoria és kvantum-hibakorrekcié megvalésitasdhoz [6]. A legatfo-
gbébban vizsgalt, széles tiltott savval rendelkezé félvezetOben eléfordulé ponthibak a gyémantban
létrehozhat6 nitrogén-vakancia (NV) centrum, valamint a szilicium-karbidban (SiC) megfigyel-
heté szilicium-szén dupla vakancia (divakancia) [7][8].

A félvezet6kben megvaldsitott kubitek elsédleges alkalmazasa jelenleg a kvantum-szenzorok
fejlesztésének teriiletén torténik, mivel jelentOs érzékenységiik a kornyezet altal keltett pertur-
bacidokra fejlett gyartasi technoldgiaval és tetszOleges rendszerbe vald beépithetéséggel parosul.
Az NV centrumot és kiilonbo6zé SiC-ben taldlhaté ponthibdkat is hasznaltak mar szenzorként
fizikai, biologiai és energetikai alkalmazasokban [9][10].

A van der Waals félvezet6 anyagokbodl, réteges szerkezetiiknek készonhetéen, néhdny atomnyi
vastagsagl nanofdlia készithetd, amely tovabb noveli a gyartas és alkalmazas soran hasznosithaté
technoldgiai eljarasok szamat [11]. A legtjabb globélisan kutatott félvezetd van der Waals anyag
a hexagondlis bér-nitrid (hBN), melyben bér vakanciat lehet létrehozni elektron, illetve neut-
ron besugarzas segitségével. Ez a centrum egy szobahémérsékleten is koherens tulajdonsagokat
mutaté optikailag manipulélhaté spin kvantumbitet valdsit meg [12]. Az elmilt évek fejlesztései-
nek koszonhetden kiilonb6zé kutatécsoportok bér vakancidkat tartalmazé hBN vékonyrétegeket
hoztak létre, amelyeket érzékeld féliaként hasznalva nanoszerkezetek magnesesterét sikeriilt le-
tapogatni kordbban nem latott térbeli felbontédssal [13][14] (1d. az abrat).

A kubit-alrendszert koriilvevo atomi racs rezgései, illetve az atommagok spinjei jelentOs zajt
generalnak, amely a koherencia elvesztéséhez vezet. A szilardtest alaptu kubitek, valamint az
abbdl felépiil6 kvantumrendszerek kutatasanak jelenkori els6dleges feladata tehat a sokspin rend-
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1.1. dbra. Hexagonalis bor-nitridben létrehozott bér vakancia altal megvaldsitott érzékel6 foliaval
elvégzett mérés. (a) Egy CrTeg-pehely optikai képe (sotét régid), amelyet lefed egy hBN pehely
(z6ld). (b) Fotolumineszcencia kép a CrTes pehelyrdl. (c) Vézlat az CrTes szort mégneses
térrdl (lila vonalak). A hBN-ben taldlhaté kvantumérzékel6k mérik az magneses tér megfelel
vetiiletét, amint azt a piros és kék arnyékolds dbrazolja. (d) A CrTey pehely mégneses tértérképe

(AB:). [14]

szerek dekoherenciamechanizmusainak megértése, valamint skaldazhaté koherencia-védé modsze-
rek kidolgozéasa. Ezek ismerete és alkalmazasa mind a kvantum-komputéacié, mind a kvantum-
szenzorok teriiletén torténé elérelépéshez elengedhetetlen, tovabba fontos alapot képezhet kii-
16nb6z6 koherens kubit-operaciok atomi racsban torténo realizdlasdhoz.

TDK dolgozatomban a hexagonalis bér-nitrid szerkezetében megtalalhaté magas spin alla-
poti (S = 1) boér vakancia (VB) centrum és a kristalyracsban jelenlévs egyéb, donté tobbségben
bér és nitrogén magspinek, altal létrehozott csatolt spin rendszer koherenciaidejét tanulméanyo-
zom. Az altalanositott klaszter-korreldcids sorfejtést alkalmazva tobbek kézott megvizsgalom a
magspinek egyedi és soktest korrelacidibodl ered6 effektusokat, a spinek kozott fellépé magneses
dipolaris csatolas kiilonb6z6 komponenseinek jarulékat, valamint a vakancia centrumot alkotd
elektron spinek kozott fellépd zérus-tér kolesonhatasi paraméter varidldsanak hatasat. Ered-
ményeim alapjan meghatarozom a dekoherencia f§ forrasait és az alkalmazott kiilsé magneses
tértdl fiigegden a koherenciaidd névekedését eredményezé mddszereket javasolok, melyek kisérle-
ti implementacidja jelentés eredmény lehet a VB centrum alapii méréstechnolégiai fejlesztések
szempontjabol.



2. fejezet

Elméleti hattér

Ebben a fejezetben a dolgozatban foglalt eredmények megértéséhez sziikséges hattér anyagot
ismertetek. Roviden attekintem a kvantummechanika métrix formalizmusat, a magspinek soka-
sdganak, azaz a spinfiird6 tulajdonsagait, a csatolt rendszer dinamikajat meghatarozé Hamilton-
operatort, az idéfejlodést leiré egyenleteket, valamint a dekoherencia megértéséhez sziikséges
fogalmakat. Ezen ismeretek az els6 harom félév tananyagan kiviil esnek, igy a sziikséges hattér
nagy részét autodidakta modon sajatitottam el a témavezetom segitségével.

2.1. A matematikai keretrendszer

A szimulalt rendszer a spindllapotok kvantaltsagabol eredéen véges dimenzids Hilbert-teret ké-
pez, emiatt a szamolasok soran kézenfekvé a kvantummechanika matrix formalizmusanak al-
kalmazasa. A formalizmusban a mérheté fizikai mennyiségek, példaul a kiillénb6z6 térszerii
orientaciéval rendelkezé spinkomponensek, valamint ezek négyzetosszege (rendre S, S’y, S.,
52 = 37 82), véges dimenzi6s Hilbert-tereken (&llapottereken) haté operatorok matrixaiként fe-
jezhetOek ki. Az effektiv Hamilton-operdtort meghatarozé kolecsénhatédsi tenzorok, példaul a
zérus-tér-felhasadds tenzor vagy a hiperfinom tenzor, pedig a S = (S’w,g’y,S’z) spin operator-
vektorok linearis terén hatnak.

Egy S = 1/2 spinli részecske allapotfiiggvényének spinszerii része egy kétdimenziés Hi
Hilbert-tér segitségével irhaté le, mivel a lehetséges sajatallapotok szdma 2 (m = +1/2,—1/2).
Két ilyen spinbdl all6 rendszer Hilbert-tere a

H="H1® Ho (2.1)

tenzorszorzatként adhaté meg, melynek dimenzidszama dimH = dimH; - dimHs = 4. Ennek
kovetkeztében egy nagyszami (N ~ 10000) spint magaba foglalé rendszer egzakt leirdsa egy 2V
dimenziés Hilbert-téren torténd szamoldst igényelne. Az ehhez sziikséges szamitdsi kapacitas
egyenldre nem elérhetd, emiatt sziikséges valamilyen kozelités bevezetése (1d. 3.2. Az dltaldno-
sitott klaszter-korreldacids sorfejtés).

Egy, a teljes, N dimenziés Hilbert-tér egy m dimenziés M alterén haté A, operator kiter-
jesztése felirhatd a

k N
A= (@H) Ay | @ I (2.2)
=1 i=k+m

moédon. A tovdbbiakban minden (kiilén nem jelzett) esetben az operator- vagy métrixreprezen-
taciok alatt ez a forma értendd, amelyet azonban a jelolések érthet6ségének érdekében elhagyok.
A spin operatorok (25 + 1) x (2S5 + 1) dimenziés matrixokként reprezentélhatéak, amelyek
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az aldbbi mdédon definidltak (m’,m =—-S5,-S+1,...,5 —1,95);
§(+) = 6m’,m+l \/S(S + 1) - m’m, 5(7(7;3” = 5m/+l,m\/S(S + 1) - m’m,

m'm

AT(Z,/),m _ m/’mm, SV(CC/) _ 5m/’m+1 + 6m/+1,m \/S(S + 1) —m'm (23)

m'm 2

A Ot — O
S(y) _ 9m/;m+1 ' m+1,m\/S(S+1)_m/m

m'm %
ahol 5’+ és S_ a névels és csokkentd operator, melyek az |m) sajatallapotot
Sy lm) = alm+1), 8 |m) = Blm —1) (2.4)

szerint transzformaljak. A fenti képletekben S az S2 operator 4ltal definidlt kvantumszam,
amely a spin nagysagat szdmszerusiti.

2.2. A spinfiird6 modell

Egy kristdlyracsban talalhaté ponthiba elméleti és numerikus vizsgdlatahoz jél bevalt modszer a
spinfiirdé modell, amely a ponthiba és az atomi racs kvantummechanikai leirdsat egy lokalizalt
elemekbdl 4ll6 spinsokasag segitségével adja. A ponthiba megfeleléje egy centrélis spin, az azt
koriilvevs atommagoké pedig a valdédi kristalyracsnak megfelel6 struktiraban elhelyezkedé mag-
spinek. A spinsokasag kolcsonhatasai és idéfejlédése egy spin-Hamilton-operdtor megadasaval
irhatéak le. Az atommagok helykoordinatai, valamint a ponthiba elektronallapotait megadd
elektronfelhé hullamfiiggvényének térszerii része az effektiv spin-Hamilton-operatorban szerepld
kolesonhatési matrixok meghatdrozasidban jatszanak szerepet. Igy példdul a centrélis spin és egy
magspin kozott fellép6 interakceid a hiperfinom kélesonhatéds, melynek paramétereit megadd mét-
rix komponensei az elektronallapotokat ad6 elektronfelhé térszerii részének megfeleld integralja-
bdl adddik, a spinfiird6 térbeli szerkezete pedig a magspinek kozott haté magneses dipdl-dipdl
kolesonhatés téavolsdgfiiggésében jelenik meg (1d. 2.3. A rendszer Hamilton-operdtora).

A rendszer kiindulasi allapota a centralis spin, azaz az elektron spin inicializalt kezddal-
lapotat és a spinfiirdé allapotainak sokasagin elvégzett atlagot reprezentald siriiségmatrixok
tenzorszorzataként adhaté meg

p(0) = pu(0) ® Zpi i) (il - (2.5)

ahol p,(0) a centralis spin allapotat adja meg ¢ = 0-ban, |i) pedig az N magspint tartalmazé
spinfiirdé i-edik allapota p; sillyal, Y, p; |i) (i| tehat a spinfiird6 lehetséges allapotait, mint
sokasagot leird slirtiségmatrix.

Az id6fejlédés soran a centralis spin Osszefonédhat a spinfiirdével, tehat a teljes rendszert
leird stirtiségmatrix mar nem lesz a Hilbert-tér kiillonb6zo6 altereit leird stirtiségmatrixok tenzor-
szorzatara redukélhato, ekkor a kovetkez6 irreducibilis alakban adhaté meg

p(t) = va,i(t) ® pi li(t)) Gi(1)] - (2.6)

A modell fontos feltevése, hogy a centralis- és magspinek zart rendszert alkotnak, tehat a centra-
lis spin dekoherenciajanak karakterisztikus idején beliil a spinfiirdé zart rendszerként idofejlodik.
E feltevés érvényességét bizonyitja, hogy a rendszert jellemz6 koherenciafiiggvény a spinfiird6t
képz6 gomb r sugardnak fiiggvényében konvergens (1d. 5.3. A konvergenciasugarak meghatd-
rozasa), tehat deifinidlhaté egy véges hatarsugar, amelyen kiviili magspinek hatdsa a centrélis
spinre elhanyagolhaté nagysagti. A magspinek kozott fellépd magneses dipdl-dipdl kolesonhatas
a magspinek tavolsiganak harmadik hatvanyaval aranyos, ebbdl kifolydlag meghatarozhato egy
rq hatarsugar is, amelynél tavolabb 1évé magspinek interakcidja elhanyagolhaté.
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/.\ /.\ /.\ /.\ O centralis spin

magspinek

2.1. abra. Illusztracio a spinfiirdé hatarsugarairél. A centrélis spintél r-nél tavolabbi magspinek
hiperfinom koélecsonhatési jaruléka, valamint az adott magspin és a tole r4-nél nagyobb tavolsagra
1év6 magspinek kozotti kolesonhatas elhanyagolhaté.

2.3. A rendszer Hamilton-operatora
A teljes rendszer Hamilton-operdtora felbonthaté harom részre
H=H.+ H,+ Hn, (2.7)

ahol H, a centralis spin Hamilton-operatora, H, a magspinek Hamilton-operdtora, mig Hin a
centralis spin és a magspinek kozotti kolesonhatast leir6 Hamilton-operator.

2.3.1. A centralis spin Hamilton-operatora

A centralis spin Hamilton-operatora a zérus-tér kolcsonhatast és az elektron Zeeman kolesénha-
tast leird tagok Osszegébdl all, altaldnos formaban pedig

H,=S8"DS — ;izBTgS, (2.8)

ahol S a centralis spin operator-vektora, D a zérus-tér kolesonhatast leiré tenzor, pp a Bohr-
magneton, B = (B, By, B.)T a rendszerre haté kiils6 magneses tér, g pedig a g-tenzor.

A S = 1/2 elektron spin kiilonb6z6 spindllapotainak energiaszintjei alapvetéen degene-
raltak, amennyiben nincsen a rendszerre haté kiils6 méagneses tér, nemnulla tér esetén pedig
AE = |gupB(ms, — mg,)| médon szétvalnak, ahol mg, az i-edik spindllapot térrel parhuza-
mos komponensének spinkvantumszama. Ha a vizsgalt spinrendszer teljes spinje S > 1/2, azaz
egynél tobb parositatlan elektron spin alkotja az elektronallapotokat, a zérus-tér kolcsonhatés
hatéséra az energiaszintek 0 kiils6 magneses tér mellett is szétvalnak (1d. a abrat).

A D, és a g tenzorok komponensei meghatarozhatoak a

. 7264 — 3raTh
Dy = gf;ggu%/pg(rl,rz)ar—s)adrldrz’ (2:9)
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1 O%E

= — 2.10
115 0B405y | p—g 5=0 (210

YGab
modokon, ahol gy a vakuumpermeabilitas, po kétrészecske stirtiségmatrix, r, és 1, az r = r1 —ra
kiillonbségvektor koordinatai, E pedig a relativisztikus sokelektron rendszer energidja [15].

Mivel a po kétrészecske stirtiségmatrix szimmetrikus, mely tulajdonsag az integralas soran
megorzodik, a zérus-tér tenzor — és a Young-tétel érvényességébdl kifolydlag a g-tenzor is — szim-
metrikus, tehat diagondlis alakba transzformélhaté. A fétengely-transzformdciét meghatéarozd
bazis z-komponense D és g esetén rendre a spin az atomracs haromfogasi szimmetriatengelyé-

c s

operator, melyet alkalmazva a métrixok

—iD+E 0 0 g 0 0
D= 0 —-iD+E 0 |, g=|0 g, 0
0 0 2D 0 0 g

alakban adhaték meg. A D és E paraméterek jellemzik az energiszintek szétvalasztasaért fe-
lelés zérus-tér kolcsonhatas axialis és transzverzalis komponensét, és amelyek paramagneses
elektron rezonancia (EPR) vagy optikailag detektdlt magneses rezonancia (ODMR) mérésekkel
megallapithatéak [12][16]. A szimuldciéban alkalmazott B kiils§ mégneses térnek csak a szim-
metriatengellyel parhuzamos komponense nemnulla, igy a Hamilton-operator a kivetkez6 alakra
redukélhato

e z 3

&2 _ &2 7 &
11) +B(82-82) + 5o B: S, (2.11)
ahol 7¢ = |g.p| az elektron giromégneses faktora, I az identitdsmatrix és a Zeeman-tag el6jelé-
nek valtozasa az elektron negativ g-faktora miatt jon be. A centrélis spin energia sajatértékeinek
magnesestér fliggését az a abra mutatja, amelyen megfigyelhetéek a zérus-tér kolcsonhatas
okozta felhasadasok.

2.3.2. A spinfiird6 Hamilton-operatora

A mag-Zeeman kolcsonhatds, a magok kozt haté mégneses dipél-dipdl kolesonhatéds és a mag-
kvadrupdl kélesonhatas jarulékai adjak a spinfordé Hamilton-operatorat

i i<j i
ahol 3% = |gnun]| a nuklefiris AgiroAmégneses faktor (g, és p, rendre a nukledris g-faktor és
a mag-magneton), I; = ( w,i,ly,i,lzﬂ-)T jeloli az i-edik magspin operator-vektort, J;; és Q;

reprezentalja a dip6l-dipdl és kvadrupdl kolesonhatasokat, rendre. A >, <; Jelolés az Osszes
lehetséges parositast egyszer véve torténo Osszegzést jelzi.

Q formélisan a zérus-tér kolcsénhatds matrixaval azonos médon hatarozhatdé meg, tehat
azonosan diagonalizélhat6 is [18]

& 0 0 ~1-m 0 0
V.
Q=0 @ o=l 0~ o).
0 0 Q3 0 0 2
ahol e az elektron toltése, ) az atommag elektromos kvadrupél momentuma, V,, = %27‘2/ az elekt-

romos potencidl z (szimmetriatengely) szerinti méasodik derivéltja a magspin helyén, I pedig az
atommag spinje. 7 = (Q1 — Q2)/Qs paraméter, amely az atommagot koriilvevd racs haromfoga-
su szimmetridja esetén 7 = 0. A vakancia kérnyékén ez a szimmetria sériil, igy ekkor a kozelités
érvényességének megallapitdsdra tovabbi megfontolasok szitkségesek (1d. 4.1. A kristdlyrdcs
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=1
Energia
] e S
""""" \
D m=-1
m=0
B,=0 Magneses tér, B,

2.2. abra. Illusztacié a D és E paraméterek energiaszintekre gyakorolt hatasarol egy S = 1l-es
rendszerben. (Reprodukdlva [I7] alapjan.)

rétegeinek szerkezete), azonban amennyiben n ~ 0 érvényes a spinfiirdé Hamilton-operatora
felirhat6 a kévetkezd redukalt alakban

3eQV. A I(I + 1)
B.I; 73,1, 2. ]1) . 2.1
ZVN +§ d +Z412171 ( 3 (2.13)

A magspinek ko6zotti dipol-dipdl kolesénhatést leirdé matrix az

10PN G 3reor
3y = HONS (}I -xe ) (2.14)
alakban adhaté meg, ahol r = r; — r;, ® pedig a diadikus szorzast jeloli.
2.3.3. A kolcsonhatasi Hamilton-operator
A centralis spin és a spinfiird6 k6zotti hiperfinom koélcsonhatast leir6 Hamilton-operator
Hipe = Zs A, (2.15)

ahol A; a hiperfinom kolcsonhatast leird tenzor. Komponensihez az izotrop Fermi atfedési tag
és az anizotrép mégneses dip6l-dipél kolesonhatasi tag ad jarulékot, amelyek rendre [15]

2:“’0 U(R) Mo / 3raTy — T25ab
+ T O 6 ’Vl T—5

Aazien
bT 3 EI T S T ans

o(r)dr, (2.16)

r az elektron spin és az R-ben 1évé magspin kozotti vektor, o(r) pedig az elektron spinstiriiség
r-ben.
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2.4. A rendszer idofejlodése

Az id6fliged Schrodinger-egyenlet
H|W) = mgt ) (2.17)

megoldasa a Schrodinger-formalizmus alkalmazédsaval megadhaté az altalanos formaban
(W) =U(t) |[%o),

U@):T@m(_;[fﬁ@yh), (2.18)

ahol |Wg) a kezdeti allapot, U(t) a propagétor, amely unitér, 7 pedig az idérendezd operator.
A siirtiségmaétrix idéfejlédése ekkor

pt) = Ut)aU" (1). (2.19)

Amennyiben a Hamilton-operdtor nem fugg az idétél (fI = H (t), pl. statikus zaj Hamilton-
operatora), az idéfiiggetlen Schrodinger-egyenlet

H|U) = E|0) (2.20)
megoldasat meghatirozé propagator a

U(t) = e~ it (2.21)
alakra egyszeriisodik. Ekkor a |U) édllapot kétdimenziés Hilbert-tér esetén

W) = a|W_) + /1 — a2e #E+—E |y, ) (2.22)

alaku lesz, ahol |W_) és |¥ ) a Hamilton-operator sajatallapotai, E_ és E, pedig a megfelel§
sajatértékek.

2.5. Alacsony dimenziés kvantum rendszerek relaxacios folyama-
tai

Egy kétallapotit kvantumrendszer (kubit) Hilbert-terében az S? (és egyben S.) spinoperator
sajatallapotai béazist alkotnak. Ekkor példaul egy S = 1/2 spinii részecske |0) és |1) sajat-
allapotainak (vagy egy S = 1 spinnel rendelkezé vakancia |1) sajatallapotérdl lecsatolt |0) és
|—1) sajatallapotainak) dekoherenciafolyamatait alapvetéen két kategdridba lehet besorolni, at-
tol fiiggben, hogy a kornyezet (pl. a spinfiirdé) a rendszerre nézve milyen orientéaciéji és ka-
rakteriszikdju zajt kelt, vagyis a rendszer p stirliségmatrixdnak mely komponenseiben és milyen
idoallanddval jelenik meg lecsengés. Tiszta allapotok esetén

p=[¥) (¥ 2.23)
, 2.23
|0) = cosg |0) + singew 1),

ahol 0 a rendszer sajatallapotainak populéciéit, ¢ pedig a faziseltérésiiket meghataroz6 paramé-
ter.

Longitudindlis relaxdcié esetén a slriségmatrix diagondlis komponensei valtoznak, ezek
poo — p11 killénbsége jelenti a polarizacié mértékét. pog = p11 esetén a rendszeren végzett mérés

10



2.5. ALACSONY DIMENZIOS KVANTUM RENDSZEREK RELAXACIOS FOLYAMATAT1

hatasara a kubit azonos valdsziniiséggel keriil a két sajatallapotaba, igy a populacidk nagysaga-
ban tarolt informécié elveszett. Ez Bloch-reprezentacidoban ekvivalens a egyenlet alapjan
definidlt a Bloch-vektor longitudindlis (a,) komponensének lecsengésével (1d. a abrat).

N NP

h=3 + a8, S =(Sz,5,95%) (2.24)
A longitudinélis relaxdcié oka, hogy a kiils6 zaj hatdsara véletlenszertien megtorténik a sajat-
allapotok kozti [0) — |1) vagy |1) — |0) spin-flip dtmenet, ekkor a populdcidk lecsengésének

karakterisztikus ideje (relaxécios ideje) T} = m, ahol v az |0) — |1) atmenet el6fordu-

lasdnak frekvencidja, 8 = Wﬁ (kp Boltzmann-allandd, T.,, a kornyezet hémérséklete), wq
pedig a |1) — |0) d&tmenet esetén a kornyezetbdl a rendszerbe keriil§ energikvantum [19].

7 & |0)

v

2.3. abra. Kétallapott kvantumrendszer reprezentacidéja a Bloch-gombén. A transzverzalis
komponensek pdlusai az alabbiak szerint adédnak:

1 . 1
(10 + 1) +i) = =5

1 1

=) \/5(|0>— 1) |—i) = ﬁ(l0> — 1)

+) = (10) +2[1))

Sl
Sl

Transzverzdlis relaxdcio soran a strliségmatrix offdiagonalis komponensei csengenek le, me-
lyek abszolit értéke a Bloch-reprezenticioban a Bloch-vektor /a2 + a2 transzverzalis kompo-
nenseinek a négyzetdsszegébol képzett abszolut értéknek felel meg. Longitudindlis relaxacié
mellett mindig végbemegy transzverzalis is, azonban dinamikus kvantumszaj, valamint statikus
termikus zaj hatasara tiszta transzverzalis relaxacié megy végbe, mely soran a zaj inkoherens
modon valtoztatja a sajatallapotok kozotti ¢ faziseltolds nagysagat.

1. Dinamikus kvantumzaj hatasara valédi dekoherencia torténik, a kornyezet -y, frekvenci-
aval okoz egy fazisugrast, ennek hatasara pedig a striiségmatrix offdiagonalis elemei T, = ﬁ
koherenciaidével exponencialisan lecsengenek.

2. Statikus termikus zaj — amely az adott mérés sordn staciondrius, azonban kiilonbo6zd
méréseket tekintve valtozé — hatasara az adott sokasagon végzett mérésekre nézve inhomogén

11



2.5. ALACSONY DIMENZIOS KVANTUM RENDSZEREK RELAXACIOS FOLYAMATAIT2

faziseltolasok torténnek, amelyeket a stirtiségmatrixban p = >, p; |¥;) (¥;| médon Osszegezve az
offdiagondlis komponensek az id6 fiiggvényében lecsengenek. A koherenciafiiggvény ekkor a zajt
jellemz6 eloszlds paraméterének Fourier-transzformaltja, igy példaul o szélességii gaussi eloszlas
esetén a sokasag koherenciaideje 15 = \/g [19]. A zaj hatésa, adott mérésre vonatkoz6 statikus
volta miatt, kiillonb6zé spinmanipulacids metédusokkal teljesen megsziintethetd (1d. 2.5.1. A
Hahn echo pulzusszekvencia).

A statikus termikus zaj hatdasat elnyomva és a kiillonb6z6é dekoherencia folyamatokat Gssze-
gezve a struségmatrixok dekoherencidjanak karakterisztikus ideje

11\
To=|—+ — < 2T 2.25
o= (g t7) <o (2.25)

amely az altaldban teljesiilé T1 > T, feltétel esetén Tp ~ T,,.

2.5.1. A Hahn echo pulzusszekvencia

A dinamikus kvantumzajok altal okozott valédi dekoherencia Ty ~ T, karakterisztikus idejének
meghatarozasidhoz a rendszer idofejlodése soran sziikséges a kornyezet altal indukalt statikus
termikus zaj kikiiszobolése. A Hahn echo pulzusszekvencia lényege, hogy a polarizalt kubitélla-
potot egy 7/2-pulzussal a teljesen kevert |¥o) = [+) = %(\m + 1)) kezdballapotba inicializdlja,
majd ennek ido6fejlodésébol az adott mérés sordn staciondrius, sokasagra vetitve inhomogén zaj-
bél fakad6 dekoherencidt kitranszformalja [20][21]. A kiolvasis sordn az allapotra egy tjabb
m/2-pulzus hat, mely a dekoherenciat a longitudinalis komponensek relaxédciéjava transzfor-
maélja vissza, ez pedig mérheté mennyiség. A modszer a abran lathaté spinmanipulécios
szekvencia alkalmazésdval valésithaté meg, ahol a 7w-pulzus a rendszer allapotaira hato

A

Up = ei027/2 (2.26)

operator hattatasat jelenti (o, a megfelel§ Pauli-matrix). Ez Bloch-reprezentéciéban egy x
tengely koriili, 7 szogl forgatassal ekvivalens.

A Pi B
t/2 N P t/2

>
t

2.4. dbra. A Hahn echo pulzusszekvencidja. A: inicializacié (mw/2-pulzus), Pi: w-pulzus, B:
kiolvasas (m/2-pulzus).

Ekkor a rendszer propagatora a [2.21] egyenlet alapjan
U(t) = U(t/2)UpU(t/2) = e~ #H/2emi0um/2o =1 H1/2 (2.27)

szerint modosul. Legyen a Hamilton-operator H = Hy+b"S, amely a teljes rendszer Hamilton-
operatoranak és egy stacionarius zajt leiré operdtor jarulékanak oOsszege, valamint tegyiik fel,
hogy b”'S kifejthetd S, sajatbazisan. Ekkor a Hamilton-tagjainak a

(Ho + HTS) [0) = Hy |W) + BTS | W) — Ups(t) = e~ #P"St, (2.28)

egyenlet szerinti kiillonvalasztasaval vizsgalhatd a zajoperator hatasa a sajatallapotok kozotti
faziseltérés id6fejlédésére, valamint, mivel b”'S idéfiiggetlen, a zaj Hamilton-tag altal generalt

12



2.5. ALACSONY DIMENZIOS KVANTUM RENDSZEREK RELAXACIOS FOLYAMATAI3

propagétor (Uys) megadhaté a egyenlet alakjaban, és kifejtheté a {|0),|1)} béazison
—ipTSt/2 _ —ib+t/2@ —ib,t/zﬂ _
e h +)=e h +e h =
+) 5 7

. b b by _ b
_i et +e e e
—e rﬁ/2< o I+ |—>>,

(2.29)

ahol by és b_ a bT'S operator sajétértékei. Ekkor az Up pulzusoperator {|4), |—)} sajatbézisén
valo kifejtésével meghatarozhaté a zaj kontribicidja az allapot id6fejlodéséhez

e = —i|4) (+] + il =) (-1 (2:30)

A AoA i 0 i 1
Ups(t/2)UpUps(t/2) |[W0) = —ie n<b++b>t|\/>§ — e h<b++b>t‘f;. (2.31)

Lathaté, hogy az allapotok kozotti faziseltolas a m-pulzus alkalmazasa esetén idében nem valto-
zik. Ez bTS tetszbleges {a|0) + V1 — a2’ |1) ,v/1 — a2 |0) — ae® |1)} bazisillapotokon térténd
kifejtése esetén teljesiil, tehat a w-pulzus valéban alkalmas a statikus termikus zajok kikiisz6bo-
lésére.

13



3. fejezet

Modszerek

E fejezetben részletesen ismertetem a ponthibak elméleti modellezésére legszélesebb kérben hasz-
nalt modell tradicionalis, valamint jelen munkaban is alkalmazott altalanositott verziéjat, mely
lehet6vé teszi a nagy szamitasi igényt szimuldcidk validdlhatd pontossagu elvégzését. A fejezet
végén bevezetek két kozelitést, melyek segitségével a teljes modellen til egyes hatasok szepardltan
vizsgalhatbak, valamint réviden bemutatom a moédszer Wolfram Mathematica implemetacidjat.

3.1. A klaszter-korrelacios sorfejtés

A klaszter-korreldcids sorfejtés (CCE) egy spinfiird6 rendszer dekoherencidjanak vizsgalatara ki-
dolgozott modszer, melyet mas ponthibak id6fejlédésének szimulalasara mar sikerrel alkalmaz-
tak [22][23]. Hasznélatdval szeparalhaté a kubit-magspin és kubit-tobb magspin alrendszerek
hatasa, tehat meghatarozhatéak a spinfiirdét alkotd spinek OGsszefonddésabdl eredd korrelaci-
60k domindns rendjei, valamint izolalhaték a dekoherenciat jelentosen befolyasold klaszterek.
E lehetGségek fontos eszkoztarat kindlnak a rendszer idofejlodésében jelentOs szerepet jatszo
elemek idenitifikdlasara, valamint azok kiilsé vagy belsé kolesonhatési paraméterektdl vald flig-
gésének vizsgalatdra. A modszer alapotlete, hogy egy sokspin rendszer korrelaciéinak hatésa
a koherencidra egyes alrendszek hatasara redukalhaté és nem redukalhatd tagokbdl tevodik
0ssze. Amennyiben egy rendszer belsé dinamikaja egzaktul leirhaté két szeparalt alrendszer bel-
s6 dinamikajaként, a teljes rendszerben fellépé soktest korrelaciok megadhatoak az alrendszerek
korrelaciéinak produktumaként. Ennek kévetkeztében pedig az irreducibilis sokspin-fluktuaciék
dekoherencia-kontribiicidja az alrendszerek hatdsanak kiredukaldsdval definidlhat6 [24]. Mivel
a mobdszer célja a dinamikus kvantumzaj hatasara végbemend valddi dekoherencia leirdsa, az
alabbiakban spinfiirdé-sokasag helyett egy spinfiirdé-allapotot veszek.

Feltéve, hogy a spinfiirdo altal keltett zaj hatasara dominansan transzverzalis relaxacié megy
végbe — pédaul a nagy B, kiilsé magneses tér kbvetkeztében 1étrejovo energiafelhasadas elnyomja
a hiperfinom kolcsonhatas hatdsiat a centralis spin longitudinédlis komponensére — a rendszer
Hamilton-operatora az alabbi forma szerint szeparalhatd

H = 10) Hy (0] + |1) H; (1], (3.1)

ahol a spinfiirdé id6fejlodését a kubit-allapottol fiiggéen ﬁ0,1 hatarozza meg. Ekkor a kubitet
egy ao |0) + a1 |1) koherens szuperpoziciéba inicializalva a rendszer kezdéallapota a

[Wo) = (a0 |0) + a1 1)) @ [I) (3.2)

szorzat lesz, melyben |I) = &), |i) a spinfiird6t alkoté magspinek kezd6allapotainak tenzorszor-
zata. Az id6fejlodés soran a centralis spin és a spinfiird6 osszefonédik, aminek kévetkeztében az
allapot

(W) = ao |0) @ [Lo(t)) + a1 [1) @ [11(t)) (3.3)
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alaki lesz [24]. Itt |1p 1 (%)) = e~tHoat/h |Io,1) a spinfiird6 kubitéllapotra kondicionalt id6fejlédése.
Ekkor a kubit koherencidjat
L(t) = [ (0]) ([1) | (3.4)

szerint definidlva L(0) = aoa]; és

L(t) = |agal (I (t)|Io(t)) | (3.5)

adodik, tehat a kubit valédi, transzverzalis dekoherencidjat a spinfiirdé id6fejlédésekor fellépd
soktest interakciék hatdrozzak meg. A konstans faktor elhagyasdval

L(t) =|(1 eiH1t/ho=iHot/h 7). (3.6)

Egy m-pulzus hatasara a propagatorok rendje felcserélédik, vagyis Uy <+ Uy, emiatt a koheren-
ciafiiggvény dltaldnos formaja [19)]

L(t) = ‘<I ‘ Toe i/, ()i

I>‘ (3.7)

lesz, ahol a T id6rendezd operdtor a 0 — t — 0 kdrvonal szerint rendezi a propagatorokat.

Amennyiben talalhaté két alrendszer, amelyek kézott egzaktul nincs interakcid, a spinfiirdé
Hamilton-operatora H = H®Y + A® gzerint felbonthaté két, az alrendszereken haté operator
Osszegére. Ekkor a teljes rendszer propagatora felbonthaté az alrendszerek propagatorainak
tenzorszorzatara

Tre M AT - o m DO g g T/ HE M
— Tie M AV @ o ifh [ ) (7

(V|A® B|U) = (V4|A|W4) (Y |B|¥p) alapjan (|¥) = |V4) ® |Up)) a koherenciafiiggvény ezen
alrendszerek koherenciafiiggvényeinek produktuméra redukélhaté

L(t) = LY@ LA (¢). (3.9)

(3.8)

Ez a tulajdonsidg motivalja kiillonboz6 n-ed rendii klaszterek meghatarozasat, melyek n darab
magspint tartalmaznak. Ekkor egy ilyen klaszter teljes koherenciafiiggvénye

IC> , (3.10)

ahol H¢ a klaszterben szereplé magspinek egzakt Hamilton-operatora, |I) pedig az adott klasz-
ter kezdéédllapota. A klaszter spinjeinek nem redukédlhat6 korreléci6ibél eredé dekoherencidt
ekkor a teljes koherenciafiiggvény alrendszer-kontribiiciék szerint normélt alakja hatarozza meg.
Ez az alabbi rekurziv formula szerint deifinidlhaté [19]

= Le(t)
Lolt) = [erce Ler(®)

s s 2

Lo(t) = (To | Tee# e

(3.11)

a egyenletben szerepld aoai konstans faktorként jelenik meg (lfIC = 0). A rendszer egzakt
koherenciafiiggvényét ekkor visszaadja a

L(t) = (3.12)

[ILc®)
c

szorzat, amely a klaszterek alkoté magspinek |C| szama szerint konvergens, tehat meghatéaroz-
haté egy k hatarszam (a sorfejtés rendje), amelyre teljestil, hogy

L(t) =

II Ze)

ICI<k

. (3.13)
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3.2. Az altalanositott klaszter-korrelaciés sorfejtés

A CCE médszer altalanositasat motivalja, hogy az nem alkalmas a kubit longitudinalis relaxa-
ciéjanak hatdsira végbemend dekoherencia leirasara. A CCE médszer altal definidlt koheren-
ciafiiggvény szarmaztatasa soran fontos 1épés volt a rendszert leird slirtiségmatrix offdiagonalis
komponensének vétele (1d. a[3.4] egyenletet), amely a kovetkez6 alakban dtirhat6 [25]

L(t) = | (01%) (¥ [1)] = [0lp@)[1)] = [Te[p(0)[0) (1] = [T [T@ATT 0 0 ]| (3.14)
P

Definislhat6 tehat egy tetszéleges P = |a) (b koherencia-projektor operdtor, amely meghatéroz-
za, hogy a slirliségmatrix mely komponense lesz a koherencia mértéke. Az altaldnositott klaszter
korrelacids sorfejtés (gCCE) szerint a dekoherencia forrdsa a spinfiird$ mellett a centrélis spin po-
puldcidinak valtozasa is lehet. Ebbdl kifolydlag a[3.14] egyenletben szerepld koherenciafiiggvény-
definicié a teljes kubit-spinfird6 rendszert leird siirliségmatrixot tartalmazza.

Az el6z0 szekcid gondolatmenetéhez hasonléan, amennyiben két alrendszer kézott az id6éfejlé-
dés soran nincs kolcsonhatds, a teljes rendszer stiriiségmétrixa az alrendszerek striiségmatrixai-
nak tenzorszorzata lesz, tehat ekkor a koherenciafiiggvény ugyanigy felbonthaté az alrendszerek
koherenciafiiggvényeinek szorzatara

Tr [ﬁ“)(t) ® ﬁ@)(t)ﬁ] =Tr [,a(U(t)ﬁl} Tr [ﬁ@) (t)ﬁz} — Li(t) Lo (). (3.15)

(O centralis spin

magspinek

3.1. dbra. Illusztracié az altaldnositott klaszter-korreldciés sorfejtésben definidlt n = {1, 2,3}
rendii klaszterekrdl. A sorfejtés adott rendjének kontribicidja a zart rendszerekként kezelt klasz-
terek egzaktul meghatarozott koherenciafiiggvényének produktuma. A nulladrendii klaszter csak
a centralis spint tartalmazza.

Fontos kiemelni, hogy bar a klaszterek definidlasanak motiviciéja ugyanaz a tradiciondlis és az
altalanositott modszerben, utébbi esetén a klaszterek n darab magspin mellett a centralis spint

16



3.3. SZEKULARIS ES PSZEUDO-SZEKULARIS KOZELITES 17

is tartalmazzak (I1d. a abrat), ilyen médon figyelembe véve a kubit-spinfiird6 interakciékboél
ered§ dekoherencidt. A gCCE sorfejtés a CCE sorfejtésével analég médon megadhaté a [3.12]
egyenlet szerint, ahol az adott klaszter irreducibilis korrelaciéinak a jaruléka [206]

3 Tr [ﬁc(t)ﬁ’ }

Le(t) = —.
[erce Tr [ﬁ()’ (t)P}

(3.16)

po(t) az adott klaszter egzakt stirliségmatrixa, melynek propagdtoraban a klaszter egzakt Hamilton-
operatora szerepel.

A lehetséges klaszterek kozotti kélesonhatasok a klaszterek atfedésébél eredéen implicit mo-
don szerepelnek a CCE és gCCE médszerekben, azonban az altalanositott sorfejtés elénye, hogy
hasznalataval figyelmbe vehetoek a centralis spin altal kdzvetitett kolcsonhatasokbdl eredd sok-
spin korreldciok is. Ekkor példaul két méasodrendii klaszter kolcsonhatésa az Oket csatold mé-
sodrendii és harmadrendii klaszterek kontribuciéjaként jelenik meg, ennek szemléltetése a (3.2
abran lathaté.

(O centralis spin

magspinek

3.2. dbra. Sematikus rajz két masodrendii klaszter (fekete folytonos vonal) kolesonhatdsat imp-
licit médon kozvetité masod- (piros szagatott vonal), és harmadrendii (s6tétkék szagatott vonal)
klaszterekrdél.

3.3. Szekularis és pszeudo-szekularis kozelités

A szekuldris kozelités alapfeltevése szerint a kubit-, illetve magspin-allapotok energidinak felha-
sadasa kell6en nagy ahhoz, hogy a hiperfinom kélcsénhatés altal indukalt kubit- és magspin-flip
atmenetek eléforduldsat elnyomja. A felhasadéds oka lehet a zérus-tér kdlcsonhatds vagy kel-
16 er6sségii kiils6 magneses tér. A kozelités alkalmazdsakor tehat a spin-flipet el6idézo S'x, S'y
és fx,fy operatorokat tartalmazé tagok elhanyagolhatéak a Hamilton-operatorbdl, amely igy
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felirhaté a

ﬁint = ZAzz,zngz,z (317)
7

redukalt alakban.
A kozelités érvényességi feltétele a felhasadas és a hiperfinom csatolasi paraméterek viszo-
nyanak alapjan a kubit és a magspinek esetén rendre

|D - 'YeBz’ > Z ‘Aa:a:| + 2|Axy| + ‘Ayy‘v

(3.18)
Bz > Y [Aga| + 2| Agy| + Ay,

melynek az Osszes hiperfinom matrixra teljesiilnie kell. A centralis spin jelentés D zérus-tér-
felhasaddsa esetén (1d. 4.2. A Hamilton-operdtor paraméterei), valamint az elektron- és mag
giromégneses faktorok v, > v, ardnya miatt a kubitre vonatkozo feltétel a magneses terek
szélesebb tartomanyan teljesiil. Ennek kévetkeztében indokolt bevezetni a pszeudo-szekuléris
kozelitést, amely az energiafelhasadédsra vonatkozé megfontolasokat a kubit spindllapotaira kor-
latozza. Ekkor a kolcsonhatasi Hamilton-operator a kévetkezé alakban irhato fel

ﬁint = Z Azz,ingz,z’ + Azx,ingm,i + Azy,ingy,i- (319)
i

3.4. A harmadrendi gCCE moédszer Wolfram Mathematica imp-
lementacidgja

Az éltalanositott klaszter korrelaciés sorfejtéssel végzett szamoldsok elvégzéséhez Wolfram Ma-
thematicat hasznaltam. A mddszer standard verzigjat témavezetém implementélta, ennek hasz-
nalatat munkam soran elsajatitottam, majd azt a kutatas soran felmerild problémak megolda-
sara tovabbfejlesztettem.

A ko6d a spinoperatorok és Hamilton-tagok meghatarozasa utan importdlja a magspinek
térbeli elhelyezkedését és hiperfinom maéatrixaikat tartalmazé adatfajlt, majd ez alapjan a hatér-
sugarak figyelembevételével meghatdrozza a kiilonb6z6 rendii klasztereket és a masod-, valamint
harmadrendi klaszterek esetén kiszamolja a mag dip6l-dipdl kélesénhatasi matrixokban szereplo
értékeket. A kiilonb6z6 rendii koherenciafiiggvények sorosan vannak meghatarozva, a sziikséges
magspin-paraméterek beallitasat kovetGen a klaszter egzakt Hamilton-operatora alapjan kisza-
mitasra keriil a propagator, mely segitségével a koherenciafiiggvény értéke tetszoleges id6 szerinti
felbontassal meghatarozhaté.

A kezdoballapot, a m-pulzus és a koherencia-projektor operator definidldsa, sajat fejlesztés
alapjan, az 5.1. (A rendszer kiinduldsi dllapotdnak meghatdrozdsa) alfejezetben leirtak szerint
torténik. A koherenciafiiggvény-illesztéseket kiilon, sajat fejlesztésti és implementaciéju koddal
végeztem, sajat fejlesztés tovabba a spinflird6 tisztan nitrogénbol és bérbdl allé alrendszerekre
szeparaldsanak implementacidja és a szekuldris, illetve pszeudo-szekularis kozelitések beépitése a
szimulacidba, valamint az els6 szomszéd nitrogén magspinek kezddéallapotainak polarizalhatéva
tétele (1d. 5.6. A hdrom elsé-szomszéd nitrogén magspin polarizdcidjanak hatdsa a dekoherenci-
dra).

A szimulacidéban szerepl6 klaszterek Hilbert-terének legnagyobb lehetséges dimenzidszama
egy csak bér magspinekbél 4116 harmadrendi klaszter esetén 3-43 = 192, azonban mar egy boért
és egy nitrogént tartalmazé klaszter is 3-2-4 = 24 dimenzios, a szimulacié futtatdsa azonos méretii
matrixokkal torténd szamolast kévetel meg. A futtatasokat sajat szamitogépen végeztem, igy a
futasi idék nagsagrendje az 5.3. (A konvergenciasugarak meghatdrozdsa) alfejezetben részletezett
hatarsugarak mellett 1-2 6ra.
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4. fejezet

A hexagonalis bor-nitrid és a VB
centrum jellemzoi, paraméterei

Az aldbbiakban bemutatom a vizsgalt anyag atomi szerkezetét és a vakancia centrum elekt-
ronallapotaibdl képzodo6 kubit inicializdlasat és kiolvasdsat lehetové tevo kisérleti metédusokat,
valamint felsorolom kélcsénhatasi paraméterek szimulacioban felhasznalt numerikus értékeit és
részletezem azok meghatarozasanak maédjait.

4.1. A kristalyracs rétegeinek szerkezete

A hexagonalis bér-nitrid kristalyszerkezete a grafén szerkezetéhez hasonlé hatszogracsos réte-
gekbdl all6 lamindris racs (1d. a abrat). A VB centrumot egy bér vakancia ponthiba és
egy a kornyezetbol lekotott elektron alkotja, melynek legmagasabb pontcsoport szimmetridja
D3, lehet, tehat egy haromfogasa forgasi szimmetriatengely és harom ezzel parhuzamos tiikor-
sik mellett a vakancia egy erre a tengelyre merdleges tiikorsikkal is rendelkezik. Az atomracs
deformécidja vagy elektromos tér hatasara a szimmetria Cs, vagy Cs, (hdrom- vagy kétfogasu
forgéstengely, erre meréleges tiikorsik nélkiil) szimmetridra redukalédhat [27].

A vakanciat koriilvevé atomok felszabaduld kotéseibdl ered6 elektronfelhék az anyag tiltott
savjan beliil 1étrehoznak t6bb degeneralt és nem degeneralt energiaja elektronallapotot, amelyek
igy jol lecsatolodnak a ponthibat magaba foglalé bér-nitrid elektronallapotairdl. Ezek koziil a
gerjesztett vagy gerjesztetlen, nem betoltott allapotok hoznak létre 1-es spinii rendszereket.
Optikai gerjesztés, illetve optikailag detektalt magneses rezonancia jelek mérése lehetévé teszi
ezen allapotok polarizalasat, illetve kiolvasasat.

Az elektronallapotok kozott bonyolult struktira szerint torténhetnek spintarté és nem spin-
tarté atmenetek, kiillonbo6z6 valészintiségi ratakkal. Az optikai inicializacié az ezen ratak kozotti
spinfiiged kiilonbséget hasznélja ki, melynek soran az alapallapoti elektron valamilyen optikai
energiaimpulzus hatédsara egy gerjesztett allapotba keriil, majd onnan spinszelektiv médon tér
vissza az alapéallapotba. Az ilyen energiapulzusokkal torténd folyamatos optikai pumpélas ha-
taséra a spinallapot jelentds (95%) mértékben polarizalhato.

A centrélis spin polarizicidja utdn — a Hamilton-operator sajatdllapotai szerint — a |+1) és
|0) vagy |£) és |0) allapotok kozotti energiafelhasadds meghatarozasival a VB centrum elekt-
ronspin allapotaira alkalmazhaté egy rezonans radidhulldmu gerjesztés, amely ezt a kiilonbséget
kitranszformélja. Ennek kovetkeztében Rabi-oszcillacid valésul meg, vagyis az elektron spin a
|£1) (vagy |£)) és |0) allapotok kozott precesszal. A Rabi-frekvencia ismeretében a precesszio
idejének valtoztatasaval az allapotok tetszOleges keveréke inicializalhaté.

Az optikai kiolvasast a fotolumineszcencia jelensége teszi lehetévé, mely sordn a nagyobb
energiaju allapotbdl alacsonyabb energiaju allapotba keriilé elektron fotont bocsat ki. Ez a
folyamat a VB centrum esetén a hexagondlis bor-nitridben szintén spinallapot fiiggs, ami igy
lehetévé teszi a spindllapot optikai detektalasat.
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4.1. dbra. A hexagonalis bér-nitrid grafénszerii réteges szerkezete.

A VB centum spinfiirdé modellje egy vakancia spinbél (centrélis spin, S = 1), valamint az azt
koriilvevd, az anyag rétegeinek hatszogracsos struktiiraja szerint elhelyezkeds bér (1B, S = 3/2)
és nitrogén (°N, S = 1/2) magspinekbdl 4ll (1d. afd.2a] dbrat). A szimuldciéban vizsgalt ' B és
5N izotépok természetes eléfordulasa rendre 80,1% és 0,368%. Az irodalomban a hBN rend-
szert elméleti titon még nem vizsgaltak, emellett a 15-6s nitrogén izotdp valasztasiat a magspinek
nagysaga indokolja, ugyanis a gyakrabban el6fordulé 14-es izotép spinje 1-es, ami a szamitasi
kapacitasigény jelentés novekedéséhez vezetett volna.

A legkozelebbi szomszédos nitrogén és bér atommagok atlagos tavolsdga a vakanciatol rendre

1,506 A és 2,477 A. A magspinek vakancia centrumtdl vett tavolasigat abrazol6 hisztogram
ldthaté a[4.2D] és a 4.3 &bran.

/\ O VB vakancia LI S B R B L B B B B B B B B B B B B B B B N B R R B

® Bor
Nitrogén 5¢ 1
4k ]
1,506 A < 3f- i :

2,477 A

2 L N
0 1 1 1 1 1 1 -
1.5 2.0 2.5 3.0 3.5 4.0 4.5 5.0

r (A)
(a) (b)

»
T
1

4.2. abra. (a) Sematikus dbra a hatszogleti bor-nitrid egy VB vakancidt tartalmazoé rétegérol.
(b) Hisztogram a legkozelebbi, azonos rétegben elhelyezked$ atomok vakanciatél vett tavolsaga-
rél. Az x-tengelyen szerepel a tavolsig, angstromben mérve, az y tengelyen pedig az atommagok
szama az adott tartomdnyban. A tartoményok szélessége 0,1 A.

A szimuldciéban hasznalt mintdban a magspinek egy r = 30 A sugart gémboén beliil helyez-
kedtek el, amely a gCCE sorfejtés rendjeinek figyelembevételével elegendGen nagy térfogatnak
bizonyul. Két hatszogracsos réteg tévolsdga ~ 3,27 A, tehat a rétegek kozotti kolesénhatdsok
hatasa masodrendii a vakanciat tartalmazoé réteg magspinjeinek hatasdhoz képest.

20
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4.3. abra. Hisztogram a magspinek tavolsagarodl, a vakancia centrumtél mérve. A tartomanyok
szélessége 0,5 A

A hBN-t alkoté atomi racs minden pontjan nemnulla spinli atommag taldlhaté, igy az ebbdl
képzett spinfiirdd igen stiri. Osszehasonlitdsképpen, nagysagrendekkel ritkabb spinfiirdd veszi
koriil a gyémantban eléforduld nitrogén-vakancia (NV) centrumot. A gyémant kristalyracsdban
a szomszédos atomok tévolsdga hasonlé a bér-nitridéhez (~ 1,5A), tovabbéd tobbnyire S = 0
spini 12C' szén atommagok alkotjik, a dekoherencia forrasai pedig a racsban taldlhaté 3C
izotopok (S = 1/2), melyek természetes el6forduldsa csupan 1,07%.

4.2. A Hamilton-operator paraméterei

A szédmolasok sordn a normalt H /h Hamilton-operéatort haszndlom, amely igy frekvencia mérték-
egységl; [I:I ] =1/s. A spin-Hamilton-operatort meghatérozo, rendszerre jellemzé paramétereket
ennek megfeleléen h-val normalt alakban, Hz, illetve MHz mértékegységben adom meg.
A zérus-tér kolecsonhatast meghatarozé paraméterek értékei a kisérleti iton meghatarozott
értékek [12]:
D = 3470 MHz, E = 50MHz. (4.1)

Az F paraméter értéke csak a vakancia szimmetridjanak sériillése miatt lehet nemnulla, amely
lehet a racsszerkezet valamilyen térbeli- vagy az elektronfelhdk kiilsé elektromos tér hatasara
torténd torzuldsa. A szerkezeti torzulds, illetve az elektromos tér hatdsat a Hamilton-operator
perturbdcidjaként kezelve megallapithatd, hogy a Vi vakancia esetén az E paraméter értéke a
vakancia szimmetriatengelyére meréleges elektromostér-fluktudciobol ered [28§].

A szimuléciéban a g-faktor matrix megfelel6 komponense g, =~ g. szerint van kozelitve, ahol
ge a szabad elektron g-faktora. Ekkor az elektron spin és a magspinek giromdagneses faktora

MH MH MH
e = 280255 z sy = ~0,000431 736 z qig = 0,001 36633 ———.

(4.2)

A centralis spin és az egyes magspinek kozotti hiperfinom kolesonhatéast jellemzd tenzorok kom-
ponensei kozelithetéek a széles korben hasznalt VASP (Vienna ab-initio simulation package)
programcsomaggal. Gyengén csatolt, tavoli magspinek esetén ez a kisérletileg meghatarozott
adatokkal dsszevetve t6bb, mint 100%-os relativ hib4ji eredményt ad [29], igy a jelen munkédban
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felhasznalt értékek egy 1j, tovabbfejlesztett szimuldcidval lettek meghatarozva. A VASP pontos-
saganak javitdsa a pszeudo-spinstirliségek valés spinstiriiségekkel torténd részleges helyettesitésén
alapul, mellyel a hiperfinom paraméterek 10— 20 kHz-es pontossiggal megadhatoak [29]. Ezzel a

médszerrel, a csatoldsi paraméterek a 4N izotépra kiszamolt értékekbél a AN) = %A(MN)
N

képlet alapjan szarmaztatva a harom szomszédos nitrogénatom hiperfinom tenzora (MHz-ben
megadva);

—111,13(2) —27,28(1) 0
Ay, = | —27,28(1) —79,68(3) 0
0 0 —66,15(3)
—63,90(2) 0 0
Ay, = 0 —129,85(2) 0 (4.3)
0 0 —66,12(2)
—111,11(3)  27,29(1) 0
An, = | 27,2901)  —79,65(3) 0
0 0 —66,12(3)

A hiperfinom matrixok A,, diagondlis kompoense pontosan megegyezik a kisérleti iton megha-
tarozott értékbol szarmaztatott 11—247 MHz = —66 Mhz értékkel [12]. A matrixokban szerepld
értékek hibaja onnan ered, hogy a szimulacidéban szereplé magspinek térbeli elhelyezkedése nem
felelt meg tokéletesen a Dgj, pontcsoport szimmetrianak.

A kiilonb6z6 magspinekhez tartozé hiperfinom maéatrixok

IAillr = [ 43 (4.4)

i

Frobenius-normajat véve megallapithatd, hogy a harom els6-szomszéd nitrogénatom magspinjé-
nek csatoldsa a vakancia spinhez egy nagysdgrenddel nagyobb a masodik- és két nagysagrenddel
nagyobb a harmadik-szomszéd magspinek csatoldsandl, ezek tehdt erfsen csatoltak. A jelen-
t6s kiilonbség a vakanciat koriilvevo spinstriiség kiterjedésével magyarazhato, melynek jelentos
része az elsO-szomszédokon lokalizalodik.

A kvadrupdl kolcsonhatési matrixban szereplé C; = eQV.,, paraméter a VASP programcso-
maggal — a POTCAR pszeudopotencidlokbdl szamolt V,, értékek alapjan — lett meghatarozva.
Ez a bér atomagokra

eQV,, = 3,717 MHz. (4.5)

Az S = 1/2-es spinii nitrogén atommagban nincsen kvadrupdl kdlesonhatés.

A abra alapjan megallapithatd, hogy a bér magspinek helyén az elektromos potencial
szimmetriajanak a vakancia &ltal okozott sériilése elhanyagolhatd, mivel ezekben a racspontok-
ban a vakancia toltéssiirtisége kozel 0. Igy indokolt a spinfiirdé Hamilton-operatoranak a
egyenlet szerinti felirasa.
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4.4. dbra. A nitrogén és bor magspinekkel vald kolcsonhatést jellemz6 hiperfinom métrixok
Frobenius-normaja nagysag szerint sorba rendezve. Lathaté, hogy az azonos tavolsagra 1évo
atommagok esetén az értékek lényegében azonosak, valamint a tavolsag szerint drasztikusan
csokkennek.

4.5. dbra. A VB centrum spinstiriségének egy szintfeliilete, melynek jelentGs része az N1, No, N3
nitrogénatommagokra lokalizalodik.
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5. fejezet

Eredmények

5.1. A rendszer kiindulasi allapotanak meghatarozasa

A VB negativ toltésli bor vakancia centrum egy S = 1 spinii rendszer, az 52 és S, operatorok
sajatallapotai az {|+1),|0),|—1)} allapotok. A dekoherencia vizsgalatét, valamint a m-pulzus
alkalmazasat alapvetéen a {|0),|—1)} kubit dllapotokra nézve végzem el, igy a 2.5.1. (A Hahn
echo pulzusszekvencia) alfejezettel Gsszhangban a centralis-spin kezdéallapotét ezen allapotok
azonos populacioju keverékeként hatarozom meg,

0) +[-1)
V2
A spinfiird6 kezdéallapota a[2.5] egyenlet alapjan a spinfiird6 kiillonézé dllapotain, mint sokasa-

gon elvégzett atlag. A szimuldcidk soran, tekintettel a vakancia szobahOmérsékleten is elvégez-
het6 inicializdlasara és kiolvasasara, ezt az atlagot a spinfiirdé termikus atlagaként hatarozom

po = Vo) (Yo, |Wo) = (5.1)

meg, amely ;
i 1) (1] = — 5.2
Sl 1= (52)

ahol I az m dimenziés Hilbert-téren haté egységoperator.

Amennyiben erés kiils6 magneses tér esetén a kubit elektronallapotainak energiaszintjei elég-
séges mértékben szétvalnak, a centralis spin Hamilton-operatoranak sajatallapotai kozelitéleg
megegyeznek az S, operator sajatdllapotaival, vagyis kifejthetéek k6zos bazison, aminek kévet-

keztében [S., H] ~ 0 ([A,B] = AB — BA a kommutétor). Ekkor a Heisenberg-formalizmus

hasznalataval levezethetd, hogy ddStz ~ 0, tehat a spinallapot longitudinalis relaxiciéjanak ka-

rakterisztikus ideje joval nagyobb a T5 koherenciaid6nél, T > Ty ~ T,.

Abban az esetben, ha a kubit dllapotok energiaszintjei nem valnak szét kell6 mértékben, ezek
elektronallapotai keverednek és a fenti megfontoldsok érvényiiket vesztik. Az ilyenkor fellépd
longitudinalis relaxéacié fontos limitdlé tényezdje a To koherenciaidének, mivel To < 277 mindig
teljesiil. Ez a hatés jelenik meg az energiaszintek alapéllapoti-antikeresztez&déshez (GSLAC,
ground-state level anticrossing) tartozé magneses térértéknél, amelynél ennek kovetkeztében a
koherenciaid6 jelentsen csokken (I1d. az Abrat).

Nemnulla E transzverzilis zérus-tér-felhasaddsi paraméter esetén a VB vakancia Hamilton-
operatoranak sajatéllapotai 0 G kiilsé magneses tér mellett a |+1) allapotok helyett ezek linedris
kombinacidi, a |+) allapotok lesznek. Nagy B, tér mellett az E paraméter hatdsat a Zeeman-
felhasadas elnyomja, igy a sajatallapotok a tér névelésével az S, spinoperator sajatallapotaihoz
konvergalnak. Igy tehdt az incializdlds metédusdnak alapjan szitkséges a |—1) kubitallapot
ujradefinidlasa, ekkor a megvalosuld kezdoallapot a

1 1 5
ﬁ@+\/§(ay—1>+\/1—a |+1)) (5.3)

Vo) [v_)

W) =
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osszeg lesz, ahol |Wg) és |W_) a Hamilton-operdtor sajatallapotai. Fontos kiemelni, hogy mivel
jelen esetben nem a kubit allapotok keveredésérdl van sz, a longitudindlis komponenst repre-
zentald Sy spinoperator tetszoleges, a transzformalt kubitallapotnak megfelel6 meghatarozasaval
dsy

i ~ 0 tovdbbra is érvényes.

3000
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5.1. dbra. A centralis spin Hamilton-operatoranak F,, sajatértékei a magneses tér fiiggvényében
0-500G (a) és 0-100 G (b) tartomanyon. Megfigyelhetd a zéré-mez6 kolesonhatds hatasara tor-
téno energiafelhasadds B, = 0 G mellett, valamint a sajatértékek magneses tér szerinti linearis

valtozasa. Az alapallapoti-antikeresztezddés B, = ,YQ 1238,16 G magneses térnél talalhato.

e

c s 2

1 0 0
|+1) «— [ O |, 0y «— | 1], |-1)«— [ 0], (5.4)
0 0 1

definidlhaté egy olyan R bazistranszformécié-operator, amely a Hamilton-operatort a sajatvek-
torai altal meghatarozott sajatbazisiba transzformalja

o E. 0 0
RHR'=10 E, 0 |. (5.5)
0 0 E_

Igy a fenti megfontoldsok alapjén R|0) = |0) és R|—1) = |W_), tehat az egyenletben
szerepld kiindulasi allapot

po — RpoR™, 1Wo) — R|Wg) (5.6)

szerint transzformalédik. Mivel a kubit allapotok transzformacioja torténik, sziikséges az ezeken
haté m-pulzusoperétor (1d. a egyenletet) transzformalasa is,

UP — Rﬁpﬂg*l, (5.7)
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valamint az ezek szerinti projekciét végzé P koherencia-projektor operator is
P — RPR™! (5.8)

szerint transzformalandé.

A megfelel6 kezdeti allapotok, valamit az operatortranszforméaciék meghatirozasat kovetéen
a modszert a gCCE3 kozelitést implementilé Wolfram Mathematica Notebook megfelel6 részeit
modositva implementaltam. A transzformécié alkalmazasaval, valamint anélkiil adédé koheren-
ciafiggvények (1d. az abrat) alapjan megéllapithat6, hogy 500 G-nal kisebb kiilsé mégneses
tér esetén az elektronallapotok keveredésének hatasa nem elhanyagolhaté, igy a kubit allapotok,

illetve a rendszer kezdoallapotanak meghatarozasakor sziikséges az egyenletben deifinialt R
operator hattatésa.
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5.2. abra. Koherenciafiiggvények az R operator hattatdséval (kék) és anélkiil (zold) kiilonbézd
mégneses terek mellett. Lathatd, hogy a kubit allapotok kiilonb6z6 meghatarozédsdbdl eredo
kiilonbség a kiilsé magneses tér novelésével csokken, és B, = 500 G esetén mar elhanyagolhato
nagysagu.

5.2. A koherenciafiiggvény illesztése

Az id6fejlédés soran a kubit és a spinfiirdé Osszefondédasdnak hatdsara a slirliségmatrix olyan
offdiagondlis komponensei is nemnulldk lesznek, amelyek a koherenciafiiggvénybe nem adnak
jarulékot, ekkor pedig a koherencia-projektor operator hattatasaval kiredukalt komponensek
abszolutérték-osszege a dekoherencia jelenségén tul is csokken. Mivel a propagator unitér ope-
rator, a klaszterek, mint zart rendszerek, véges idon belil visszatérnek a kezddallapotukba,
amely ekkor az offdiagonalis komponensek értékeiben pont ellentétes folyamatot eredményez.
A Kklaszterek koherenciajarulékainak ilyen lecsOkkenése és visszaépiilése a teljes sorfejtés kohe-
renciafiiggvényben Osszetett oszcillaciot eredményez, ekkor a valddi dekoherenciat a fliggvény
burkolégorbéje irja le.

A fentiekbdl kifolyodlag a T koherenciaid6t és a lecsengés karakterisztikajat jellemzé n kitevit
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5.2. A KOHERENCIAFUGGVENY ILLESZTESE 27

a koherenciafiiggvény burkoldjara illesztett

L(t) = 0,5 - exp <— (;2)”) (5.9)

figgvény alapjan szarmaztatom. A szimuldciék eredményeként kapott koherenciafiiggvények
lecsengése és oszcillacidjanak mértéke kiilonb6z6 B, magneses terek mellett jelentGsen valtozik
(Id. az abrat), emiatt az illesztést végzé algoritmus més paramétereket hasznal 500 G-nal
kisebb vagy egyenld, illetve nagyobb magneses tér esetén.

500 G-nél kisebb vagy egyenl6 terek esetén az adatpontok burkoléjaként azokat a cstcsokat
hatarozom meg, amelyek az adatsor ¢ = 0, 8 szélességii gaussi simitdsa utdn lokalis maximu-
mok maradnak, valamint az illesztéshez nem hasznalom fel azokat a csticsokat melyek értéke
L; < 0,01, mivel ezek a dekoherencia karakteriszikajara vonatkozéan nem tartalmaznak plusz
informécidt, ellenben az illesztés pontossagat rontjak. 500 G-nal nagyobb terek esetén ezek az
értékek o = 0.1 és L; < 0,05.

FEzutan, mivel az illesztett fiiggvény monoton csokkend, a pontos illesztés érdekében csak
azokat az L; értékli csucsokat hasznaltam fel, amelyek ezt a tendenciat kévetik, tehat amelyek
esetében teljestl az

L; > Lj, Vj>i (5.10)
feltétel.
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5.3. dbra. Koherenciafiiggvények (kék) illesztése (fekete, szaggatott). A gaussi simitds utani
lokélis maximumok koziil a monoton csokkend pontokra (zold) torténik a fliggvényillesztés. Az
illesztésbdl kihagyott pontok pirossal vannak jelolve. A jobb alsé abran 1évé koherenciafiiggvény
a pszeudo-szekularis kozelitésben lett meghatarozva.

Az illesztés a nyers adatpontokra torténik; ha a cstcsokat keresé algoritmus lefutdsa utan csak
kett6 vagy kevesebb csticsot hataroz meg, valamint ha a talalt csicsok a 0-0,5 tartomany keve-
sebb, mint 35%-4t fedik le és dtlaguk nagyobb, mint 0,35. Az el6bbi tipikusan gyors dekoherencia
esetén fontos, amikor a koherenciafiiggvény azonnal, vagy néhany, szabalytalan oszcillacié utan
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lecseng és egzaktul nulla lesz, az utébbi pedig az alapvetOen sima, azonban 0,1 ps-on beliil kismér-
tékben oszcillalé fliggvények esetén teszi pontosabbd az illesztést. Az atlagra vonatkozd plusz
feltételre az [5.3] &abra bal alsé sarkdban lathatd, néhanyszor oszcillaldé koherenciafiiggvények
illesztése miatt van sziikség.

5.3. A konvergenciasugarak meghatarozasa

A szimulacioban a gCCE sorfejtés rendje harom (gCCE3), vagyis a figyelembe vett klaszterek
1, 2 vagy 3 magspint tartalmaznak. Ekkor mindharom rendhez kiilén-kiilon meghatarozhatdak
a 2.0 4brdn illusztralt konvergenciasugarak, vagyis a spinfiird§ hatdrsugara és a magspin-
magspin kolcsonhatas hatarsugara. Fontos, hogy a klaszterek csak a spinfiirdé konvergenciasu-
garanal kozelebb 1évé magspinekbdl képzédnek, tehat az ezen kiviil es6 magspinek a spinfirdd
széléhez kozeli magspinek dip6l-dipdél kolesonhatési jarulékaban sem szerepelnek. A hatarsugér
igy valéban egy zart rendszert hatiroz meg. A kiilénb6z6 sugarak mellett meghatarozott ko-
herenciafiiggvények és koherenciaidék vizsgalataval megallapithatéak konvergens értékek, mely
elemzést B, = {0G,500 G, 900 G, 1500 G} kiils6 méagneses térértékek esetén végzek el, majd a
koztes értékeket ezen adatok alapjan interpoldlva adom meg.

Az aldbbiakban dbrézolom az elsé-, méasod- és harmadrendfl L; = []¢—; L¢ koherenciafiigg-
vényeket az tablazatban szereplé hatarsugarak mellett (a hatarsugar alsé indexe a sorfejtés
rendjének sorszamat jeloli). A fiiggvényeket ad6 adatsorok (a,b) konvergencidjanak megallapi-
tdsahoz kiszdmolom a 0 = & SNV, |a; — b;| 4tlagos abszolit eltérésiiket, és & < 0,05, azaz 5%-nal
kisebb relativ eltérés esetén azokat konvergensnek veszem.

sorfejtés rendje hatarsugarak klaszterek szama
1. rend ((111)) e 11(?512 1455869
2. rend (I(II)) :22 :: 76AA,’ :;;2 :: ;?A ;ng
SR T ey v e Y B

5.1. tablazat. A konvergencia elemzéséhez felhasznalt spinfiirdé és dipdl-dipdl kélesonhatési
hatarsugarak, illetve az igy képzett klaszterek szama.

n=10A
rn=15A

Ly

5.4. abra. A gCCE els6 rendjének konvergencidja a feltiintetett hatarsugarak szerint.
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5.5. abra. A gCCE masodik rendjének konvergencisja
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5.6. abra. A gCCE harmadik rendjének konvergenciaja

Az atlagos abszolut eltérések alapjan megallapithatd, hogy a vizsgalt mégneses térértékek mellett
az tablazat (I) jelolésii paraméterei konvergens koherenciafiiggvényt adnak. A konvergen-
ciaparaméterek a magneses tér fiiggvényében folytonosan valtoznak, valamint az alapéllapoti
antikeresztez6dés kornyékén a jelentOs longitudinalis relaxdcié miatt a koherenciaidé kozel nul-
lara csokken, tehat a révid id6fejlodés kovetkeztében az eredmények kisebb hatarsugarak esetén
is konvergensek. Igy a kiilonbozé méagneses terek mellett adédé (I) jelolésti paraméterek a tér-
értékek koztes, nem vizsgalt tartomanyaiban is megfelelé konvergenciaparaméterek lesznek.
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5.4. A dekoherenciaparaméterek a magneses tér fiiggvényében

Az imént meghatarozott hatarsugarak mellett a gCCE szimulaciéval 0-1500 G kozott 50 G fel-
bontassal, valamint 10 G és 30 G mellett kiszamoltam a koherenciafiiggvényt, majd illesztéssel
szarmaztattam a koherenciaid6t (T2) és a lecsengés karakterisztajat jellemzé kitevot (n). A szé-
molasokat elvégeztem a teljes harmadrend gCCE3 sorfejtéssel, pszeudo-szekularis és szekularis
kozelitéssel is.

025F A

¥

==ssnTsc
. ————

0.20f |

— 0.5} i
[2] -
2 1
Ry |
0.10 [ A teljes gCCE3 ]
[ pszeudo-szekularis kdzelités ]
0.05F -
0.00f _ i

1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1

0 200 400 600 800 1000 1200 1400

B, (G)

5.7. dbra. A koherenciaidék értékei a kiilsé mégneses tér fliggvényében, valamint a pszeudo-
szekuldris kozelitéssel kapott értékekre illesztett fiiggvény (szaggatott fekete vonal). Megfigyel-
hetd, hogy az alapéllapoti antikeresztez6dés kérnyékén a teljes gCCE3-mal szamolt koherencia-
idok értéke jelentésen leesik .

A pszeudo-szekularis kozelitéssel szamolt koherenciaid6k egy kezdeti, 0-50 G kozotti élesen no-
vekvo tartomédny utan hirtelen bekonvergalnak egy értékhez, amelytdl a magneses tér névelése
mellett jelentésen nem térnek el. Az értékek valtozasanak jellemzésére azokra

f(z) =T — Ae™t® (5.11)
alaku fiiggvényt illesztettem, melynek illesztési paraméterei a kovetkezdk szerint adddtak,
1
T = 0,244 ps, A = 0,164 ps, b = 0,0965 ek (5.12)

A nemszekularis vakancia-spin tagok jarulékdnak meghatarozasahoz a pszeudo-szekularis ko-
zelités és teljes Hamilton-operdator mellett kiszamolt koherenciaidék kiilonbségét vizsgaltam. A
kiilonbség az 50-800 G tartoményon kozel linedris, az erre illesztett g(x) = Ax+0b alaku fiiggvény
paraméterei

A=717-1074 % b=0,0178 G, (5.13)

A GSLAC koriilbeliil 400 G terjedelmii kérnyékén a linearis tendencia atvalt egy gyorsulva né-
vekv6, majd gyorsan visszaesd gérbébe, amely a

h(z) = é <w;2+02 + b> (5.14)
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alakt Lorentz-gorbével jol illeszthetd. Az illesztési paraméterek;
1
A = 80,09 usG, o = 144,36 G, w = 1205,86 G, b= 0,0627 ek (5.15)

T (us)
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5.8. dbra. A pszeudo-szekuléris kozelitéssel, valamint a teljes gCCE3-mal szamolt koherenciaid6k
kiilonbsége. Megfigyelhet6 a linedaris és a lorentzi tendencia kozotti valtas 800 G kornyékén.
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5.9. dbra. A lecsengést jellemz6 n paraméter értékei. A pirossal bekarikazott adatpont nem
mérvadd, ugyanis ekkor a koherenciaidé T = 0, a koherenciafiiggvény oszcillacidk nélkiil azonnal

lecseng.

A lecsengés karakterisztikdjat jellemz6 n kitevo értékei az abran lathatéak. n valtozasanak
tendenciai hasonlbéak a koherenciaid6 értékeinek valtozasahoz, azonban fontos kiilonbség, hogy
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az n paraméter értéke a pszeudo-szekuldris kozelités alkalmazasa mellett nem allandosul egy
magneses térérték felett, hanem linedrisan csokken.

A szekularis kozelités alapjan szarmaztatott koherenciaidé néhany maéagneses tér mellett a
kovetkezo;

Ts2(B, = 0) = 0,079 us, T2(B, = 18,3G) = 10 us, To(B, = 750G) = 147,2 ps.
(5.16)
Leszlirhetd, hogy e kozelités alkalmazasaval mar néhany Gauss kiilsé magneses tér mellett nagy-
sagrendekkel nagyobb koherenciaidé adddik, mint a teljes gCCE3-t vagy a pszeudo-szekularis
kozelitést alkalmazva.

5.5. A kiilonb6z6 rendek kontribtcidoinak elemzése

Az aldbbiakban a vizsgalt méagneses tér kiillonb6z6 tartoményaiban elemzem a gCCE rendek
kontribucidit. Elészor a teljes sorfejtésben domindns rendek megkeresésével meghatarozom a
dekoherenciaban jelentGs kvalitativ eltérést mutaté tartomanyokat, majd a pszeudo-szekularis
kozelités segitségével vizsgdlom a szekularis és nemszekularis tagok hatasat.

A spinflird6t egy tisztdn bor vagy tisztan nitrogén spinfirddként kezelve szepardltan vizs-
galom a bor és nitrogén magspinek jarulékat, valamint az igy kiszamolt Lp és Ly koherencia-
fliggvények szorzatat osszehasonlitom a teljes spinfiird6 vételével ad6dé koherenciafiiggvénnyel.
Ez a sorfejtés elsé rendjében trivialis azonossagot ad, viszont a magasabb rendekben lehet6vé
teszi a bor-bér és nitrogén-nitrogén parkolcsonhatasokon til a bér-nitrogén parok dekoherencia-
kontribticidjanak elemzését.

5.5.1. Zérus kiils6 magneses tér és kornyéke

A B, = 0G kiils6 magneses tér mellett, illetve kornyékén addédé koherencaifiiggvények az
abran lathatéak. A sorfejtés elsé rendjében (gCCEL) nem jelenik meg dekoherencia, azonban
mind a mésodik- (gCCE2) mind a harmadik (gCCE3) rend jelent&s jarulékot ad. A tér novelé-
sével megjelenik az elsérendii koherenciafiiggvény lecsengése, ami 30 G felett a teljes sorfejtésre
nézve dominanssé valik.

Megfigyelhetd, hogy zérus térhez kozel a koherenciafigvények szabalytalan mintazatt osz-
cilliciéja mindharom rendben nagymértékd és gyors. Az elsé rend oszcillicidja a kiils tér
novelésével kozel teljesen eltiinik, a magasabb rendeké pedig kismértékii, szabélyos oszcillaciéva
alakul.

B, = 0G esetén pszeudo-szekularis kozelités alkalmazasaval kapott koherenciafliggvény ko-
zelit6leg megegyezik a teljes Hamilton-operator alapjan meghatdrozott koherenciafiiggvénnyel,
egyediil a masodrendii fliggvény lecsengése lassabb (1d. az abrat). Kozel azonos kép adodik
egy csak nitrogénekbdl 4ll6 spinfiird6 esetén, azonban ebben az esetben a gCCE3 koherenciaideje
jelentésen hosszabb. A bér spinfiird6 esetén egyik rendben sem jelenik meg dekoherencia.

Az Ly - Lp szorzat mind a méasodik, mind a harmadik rendben révid idéskalan jé egyezést
mutat a teljes méasod-, illetve harmadrendii kontribiiciéval, azonban ~ 0,1 us utédn nagyobb
eltérés jelenik meg. A teljes koherenciafliggvényeket vizsgédlva lathato, hogy a bér-nitrogén
interakciék jaruléka nem elhanyagolhaté.

5.5.2. Kozepes nagysagi magneses terek

Az 50-700 G tartomanyon a dominans rend a gCCE1, melyhez kis jarulékot ad a gCCE2 rend, igy
ezen a tartomanyon mar a masodrendi sorfejtés is konvergens. A GSLAC-hoz tartozé magneses
tér értékéhez kozeledve lassan novekszik a masodrendii dekoherencia-kontribicid, valamint 700 G
folott egyre jelentosebb a harmadrendii klaszterek korrelacidibdl eredé dekoherencia, és az elso
rendben is jra megjelennek a hirtelen lecsokkenések és visszaépiilések (1d. az abrat).
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5.10. dbra. A kiilonb6z6 rendek kontribiicidi kis kiilsé mégneses terek mellett.
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5.11. dbra. A szekuléris és nemszekuldris tagok jarulékanak, valamint a bér és nitrogén spinfiir-
d6k szeparalt és interakciés kontribiciéja 0 G kiilsé mégneses tér mellett. (a) Pszeudo-szekuldris
kozelités. (b) Csak nitrogén spinfiird6. (c) Csak bér spinfiirdd. (d) Az Ly - Lp szorzat, valamint
a teljes gCCE masodrendii jaruléka. (e) Az Ly - Lp szorzat, valamint a teljes gCCE harmad-
rendi jaruléka. (f) Az Ly - Lp szorzat, valamint a teljes gCCE teljes koherenciafiiggvénye.
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5.12. dbra. A kilénb6z6 rendek kontribiiciéi ~ 100 G nagysagrendii kiilsé magneses terek mellett.

0.2}
0.1}
0.0k . . . . . . . ]
0.0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5
t (us)

(b)

— 0. rend
— 1.rend
— 2.rend

— 3.rend

(d)

5.13. dbra. A jarulékok elemzése 100 G mellett. Az dbra elemei azonosak az abra elemeivel.

B, = 100 G mellett a pszeudo-szekularis kozelités lényegében azonos eredményt ad a teljes sor-
fejtés elsérendi koherenciafiiggvényével és a tisztan bor spinfiird6é alapjan szamolt koherencia-
fiiggvénnyel. A nitrogén spinfiirdé jaruléka hasonléan pontosan megegyezik a gCCE2 és gCCE3
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kontribucidkkal, igy a szeparalt spinfiirdék dekoherencidjanak produktuma megegyezik a teljes
spinfiirdé dekoherenciajaval, ez figyelheté meg az abra (d, e, f) részén.

5.5.3. Az alapallapoti antikeresztezodés

Az abran szereplé koherenciafiiggvények alapjan leszlirhetd, hogy az alapallapoti anti-
keresztez6déstél koriilbelil 150 G tavolsdgra (1100 G, 1300 G) a rendek koherenciafiiggvényei
gyorsan oszcillalnak, illetve megfigyelheté harmadrend jarulék is.

A GSLAC kozvetlen kornyezetében az oszcillacié szabalytalanabb és lassabb, illetve a 1é-
nyegében azonnali dekoherencia mar a gCCE2 koherenciafiiggvényben is megjelenik. A kiilsé
tér magasabb értékeinél az oszcillacid lelassul, és Ujra az elsérendii klaszterek hatdsai valnak a
dekoherencia dominans forrasaiva.

B, = 1100 G magneses tér hatdsara a pszeudo-szekularis kozelités alkalmazasaval adodéd és
a tisztan bor spinfiirdére vonatkozo koherenciafiiggvények a 100 G melletti esethez hasonléan a
teljes sorfejtés els6 rendjével azonosak, azonban ezekben a teljes altalanos sorfejtés elsé rendjével
ellentétben nem jelenik meg oszcillacié (1d. az abra (a, c) részét). A spinfiird6 nitrogének-
b6l allé alrendszerében az elsé rend dekoherencidja nem jelentés, megjelenik azonban hasonld
mértékii masod- és harmadrendii jarulék is.

Az abra (d, e) része alapjan a borbdl és nitrogébdl allé alrendszerek koherencia-
fliggvényeinek szorzata masodrendben jelentOs egyezést mutat a teljes spinflirdé fiiggvényével,
harmadrendben azonban utobbi lecsengése lényegesen kisebb idéallandojt.

Az alapéllapoti antikeresztez6déshez tartozé magneses térérték kozvetlen kozelében (1250 G)
a pszeudo-szekularis kozelitésben tovabbra is csak els6rendii, nem oszcillal6 jarulék jelenik meg,
azonban a bor alrendszer koherenciafiiggvényében mind lasst oszcillacid, mind masodrendii kont-
ribiicié is megjelenik.

A nitrogén alrendszerben a szabalytalan elsérendii koherenciafiiggvény mellett masod- és har-
madrendben 1ényegében azonnali dekoherencia adédik. Ennek tudhaté be, hogy az alrendszerek
teljes gCCES koherenciafiiggvényeinek produktuma azonosnak latszik a teljes rendszerben ad6do
fliggvénnyel, azonban az abra (e) része alapjan a bér-nitrogén péarok jelentés harmadrendii
jarulékot adnak.

A GSLAC magneses terénél nagyobb terek mellett az értékek kiilonbsége szerint szimmetri-
kusan jelennek meg a kiilonb6z6 hatdsok, igy a megfigyelheté tendencidk is azonosak.
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5.14. dbra. A kiilonb6z6 rendek kontribtcioi az GSLAC kérnyékén.
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5.15. dbra. A jarulékok elemzése 1100 G mellett. Az abra elemei azonosak az abra
elemeivel.
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5.16. dbra. A jarulékok elemzése 1250 G mellett. Az abra elemei azonosak az abra

elemeivel.

5.6. A harom els6-szomszéd nitrogén magspin polarizaciéjanak
hatasa a dekoherenciara

Egy alsé hatar meghatarozasaval a vakancia centrum koriil tetszéleges sugaron beliil 1évé mag-
spinek kivehetéek a spinfiirdébél. Ezt a hatart 1,6 A-re allitva a dekoherenciat okozd, illetve
a spinfirdében fellépé mechanizmusok koziil kiredukalhatéak a hiarom elsé-szomszéd nitrogén
magspin altal okozott hatasok.

Az igy ad6dé koherenciaidSk az[5.17} dbréan szerepelnek. Megfigyelhetd, hogy kis, zérus kiilsé
magneses tér esetén a koherenciaidd jelentosen megugrik, majd néhany Gauss nagysigrendii
terek mellett élesen cstkken és 50 G kornyékén a pszeudo-szekuldris kozelitéssel kapott értékekkel
lényegében azonos koherenciaidéhoz konvergél.

Ett6] csak a GSLAC kornyékén tér el, ekkor a teljes spinfiirdében ad6dé tendencidhoz ha-
sonldan a 15 id6 lecsOkken, majd visszatér a konvergens értékhez. Ts minimalis értéke ekkor
0,060 us, mig a teljes spinfiirdét véve 0,0035 us. Fontos kilonbség, hogy az elsé szomszéd mag-
spinek kivételével ez a folyamat a magneses tér fiiggvényében sokkal élesebben jatszodik le, a
GSLAC-hoz tartozd térértéktol koriilbeliil 30-50 G tavolsagban méar nem jelenik meg a koheren-
ciaid6 leesése.

Az adatpontokra illesztett

f(z) =Ae 4T (5.17)
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alaku fliggvény illesztési paraméterei a kévetkezének adddnak;

1
T = 0,242 s, A = 2,267 s, b=0,345 . (5.18)

tehat a pszeudo-szekularis kozelités és az els6-szomszéd magspinek kivéteélvel adodo, B, szerint
konvergens koherenciaidék kozotti eltérés nagysdgrendileg 1%.

s fpv *+ + + * * r r T 1+ 1 T T T T T
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1 -
1 -; \ : E
- A - -
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[ ) : ]
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5.17. dbra. A harom els6-szomszéd magspin kivételével adédé kohrenciaidék 100 G felbontasban,
valamint 1-5 G, 10-50 G és 1250 G mellett, és az ezekre illesztett expoencidlis fliggvény (fekete
szaggatott vonal).

Az abran az els6-szomszéd magspinek elhagyasaval ad6dé koherenciafiiggvények kiilénb6z6
rendjei szerepelnek. Lathato, hogy a varakozasoknak megfeleléen, a koherenciafiiggvények kozel
azonosak a tisztdn bér spinfiirdében adédé fiiggvényekkel. Nagyobb, leginkabb a magasabb
rendekben megjelend eltérés 0 G és 1250 G esetén figyelhetd meg.

A fentiek alapjan egyértelmii, hogy a harom els6-szomszéd nitrogén magspin minden mag-
neses térérték mellett jelentds, erdsitd hatast gyakorol a dekoherencidra. Ennek kovetkeztében
indokolt vizsgalni, hogy ezen magspinek — kisérletileg is megvaldsithaté [30] — polarizacidja mi-
lyen mértékben képes valtoztatni a koherenciaidén.

A szimuléciéban mindhdrom magspin kezdéallapotat a

pn(0) = (1380 . —OP00> (5.19)

stirtiségmatrixszal definidlom, ahol Pyy az S = 1/2 spinli magspin |0) sajatéllapotdnak popula-
ciéja. A spinfiird6 kezdéallapota ekkor a termikus atlag helyett az alabbi alakban adédik

3
p1(0) = <® pN<o>> @ (5.20)
=1

A szimulécié segitségével 0 G, 500 G és 1250 G mellett Pyy populécié teljes [0,1] tartoményaban
vizsgaltam a koherenciaid6ket, melyek eredménye az abran lathat6. Nagyobb magneses
terek esetén a polarizacionak nincs, vagy csak gyenge hatdsa van a dekoherenciara, mig kis
terek hatasat véve a polarizacié noveli a dekoherencia sebességét. A B, = 0 G-t véve szamolt
koherenciaid6k az dbra bal fels6 részén talalhatoak.
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5.18. dbra. Az els6 szomszéd magspinek kivételével adédéd koherenciafiiggvények tipikus méagne-
ses terek mellett.
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5.19. abra. A koherenciaidu fliggése az els6-szomszéd nitrogén magspinek polarizdciéjatol kii-
16nb6z6 magneses terek mellett.
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5.20. dbra. A koherenciafiiggvények fiiggése az els6-szomszéd magspinek polarizacidjatdl. A bal
oldali oszlop a Pyy = 0,5 termikus allapot, mig a jobb oldali oszlop a Pyy = 0 teljes polarizaié
esetén ad6dé fliggvényeket tartalmazza. (a, b) B, = 0G, (¢,d) B, = 500G, (e, f) B, = 1100G.

0.8 B. =1100G ]
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5.21. abra. A harmadrendi klaszterek irreducibilis korrelaci6it leiré fiiggvények mozgdatlaga
kiilénb6z6 polarizacidk esetén, 1100 G és 0 G mellett.
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Az abra (c, d) részén dbrézolt koherenciafiiggvények alapjan megallapithat6, hogy 500 G
mellett a polarizdcié mértéke elsésorban a harmadrendii fiiggvény oszcillacidinak nagysagat be-
folydsolja. A harmadrendi kontribicié jelent6sebb novekedése az abran szerepl6 koheren-
ciaid6kkel azonosan csak 0 G esetén jelenik meg.

Az abran a harmadrendii kontribiiciok mozgodatlaga lathato a két teljesen polarizalt és
a termikus atlag kezdballapot esetén, B, = 1100 G és B, = 0 G mellett. Lathat6, hogy a t < Tb
ideig a fliggvények kozel azonosak, majd ennél nagyobb idékre a polarizacid szerint szétvalnak.
Kis mégneses tér esetén a szétvalas mértéke Pyo-val, mig a GSLAC kornyékén |Pyy — 0, 5|-tel
aranyos.

5.7. A koherenciaido valtozasa a transzverzalis zérus-tér-felhasadasi
paraméter fiiggvényében

A VB centrum zérus-tér kolecsonhatdsanak transzverzilis komponensét jellemzd E paraméter
kisérletileg meghatarozott értéke 50 MHz, amely a Hamilton-operator sajatallapotai altal meg-
hatarozott kubitallapotok energiaszintjeire a 10 — 15 G-nal kisebb kiils6é magneses terek esetén
megvaltoztathatd, kis B, terek mellett indokolt varidlasanak dekoherenciara gyakorolt hatasat
vizsgalni.

E = 0MHz esetén a centralis spin Hamilton-operatora diagondlis, tehat sajatallapotai meg-
egyeznek az S. spinoperator sajatallapotaival. Az és az abrarol leolvashato, hogy
ekkor a standard E felhasadas mellett végzett szamolasokhoz képest a T5 koherenciaid6 jéval
nagyobb, egy kezdeti szakasz utidn 4 G koérnyékén megkozeliti a vizsgalt tartomanyon ad6dé
maximalis értéket.

Kivétel ez aldl a B, = 0G eset, ugyanis ekkor az E,, E_ energia-sajatértékek megegyeznek,
tehat a hozzajuk tartozé sajatallapotok egy kétszeresen degenerdlt sajatalteret képeznek. Ennek
kovetkeztében a |£1) allapotok mellett a |+) allapotok is deifindlhatéak sajatéllapotként, a
gCCE moédszer alapjan ad6dé koherenciaidék azonban nem fiiggetlenek ettdl a valasztastol. A
|W_) = |—) éallapotot valasztva a koherenciaid6 0,005 us, mig a |—1) allapotot valasztva 0,13 us,
az abrdn E = B, = 0 kornyékén ldthaté ugras ennek kovetkeztében jelenik meg.

E (0,5-25 MHz) és B, kis értékeinel a koherencia jelentésen lecsokken, majd a mégneses
tér fiiggvényében lassan névekszik. F tovabbi novelésével a koherenciaidék ~ 125 MHz-ig éle-
sen, majd lassulé tendencia szerint ndévekszenek, végiil nagy zérus-tér-felhasasdas mellett a
Ty =~ 0,2 us értékhez konvergalnak. Megfigyelhetd, hogy E > 100 MHz és B, > 1G esetén
a koherenciaid6k magneses tér fliggvényében kozel dllandénak adédnak.

Az abra (a, b) része alapjan megallapithatd, hogy E = 0MHz mellett az els6- és
masodrendii klaszterek adnak jelentés dekoherenciajarulékot. Az elsérendii fiiggvény a kiilsé
magneses tér hatasara nem valtozik, mig a masodrendi jarulék mértéke csdkken.

E = 12,5 MHz esetén kiils6 magneses tér nélkiil az els6é rend dekoherencidja lassu, fliggvé-
nye a transzverzilis zérus-tér-felhasadas nélkiili fiiggvénnyel szemben nagy mértékben oszcillal,
azonban masod- és harmadrendben azonnali lecsengés jelenik meg. A kiilsé tér novelésével az
elsérendii kontribiicié né, mig a magasabb rendek hatasa csokken (I1d. az abra (d) részét).

Nagy E hatasara B, = 0G tér mellett az els6 rendben lényegében nem jelenik meg deko-
herencia, mig méasod- és harmadrendben is nagy jarulék adédik. A teljes koherenciafiiggvény
a koherenciaid6 idoskalajan a magneses tér szerint gyakorlatilag nem valtozik, azonban t > T5
idokre mind az els6-, mind a masodrend klaszterek hatdsa megnd.
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5.22. dbra. A koherenciaid6k értéke a transzverzilis zérus-tér-felhasadas fiiggvényében kis kiilsé
magneses terek mellett.
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5.23. dbra. Harom dimenzids dbra a koherenciaid6k értékeibdl képzett feliiletrol.
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5.24. dbra. A kiilonb6z6 rendekben adédd koherenciafiiggvények néhany tipikus zérus-tér-
felhasadds és kiilsé magneses tér mellett. Az (a) részen szerepld koherenciafiiggvények a |—1)
kubitallapot vélasztdsaval adédtak, E = 0,5 MHz esetén a (c, d) részekhez hasonlé fliggvények
adédnak.
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6. fejezet

Diszkusszio és kitekintés

A teljes gCCE, valamint a pszeudo-szekularis kozelités vételével meghatarozott koherenciaidok
Osszehasonlitasabodl lesziirhetd, hogy kis, 0 koriili magneses terek mellett a hiperfinom kolesénha-
tas A,; pszeudo-szekularis tagjainak hatdsa domindns a nemszekuldris tagokkal szemben, melyek
csak kismértékben csokkentik a koherenciaid6dt, tehat a |D — v B,| > >, A,; feltétel teljesiil.
A kiilén6z6 magpsinek és rendek jarulékanak elemzésével megdallapithatd, hogy ezen a tartoma-
nyon a dekoherencia els6dleges forrdsai a harom els6-szomszéd nitrogén magspineket tartalmazo
masod- és harmadrendii klaszterek nem redukalhaté korrelacidi. Ezt alatamasztja, hogy ezek
spinfiird6bdl vald kivételével a koherenciaidé egy nagysdgrenddel névekszik, valamint a tény,
hogy az elsérenddi, illetve a tisztan bér spinfiirdé mellett szamolt koherenciafiiggvényben sem
jelenik meg lecsengés.

Az els6-szomszéd magspinek polarizacidja az 6ket tartalmazé klaszterek domindns maésod-
és harmadrendi mechanizmusai altal okozott dekoherencidt noveli, melynek oka a Hamilton-
operatorban szerpld I, fy magspin-flip operatorok altal el6idézett spinfiirdé perturbaciék mér-
tékének novekedése. A fenti megfontolasok alapjan tehat a spinfiirdé dinamikajanak leirdsa
soran sziikséges mind a magspinek kozott haté dipdl-dipdl kélesonhatas, mind a harmadrend
klaszterek irreducibilis korrelacidinak figyelembe vétele.

A kiils6 magneses tér névelésével egy dtmeneti szakasz utdn, koriilbeliill 50 G felett, a de-
koherencia 6 forrdsa a bér magspinek és a centralis spin szekularis tagja kozotti hiperfinom
kolesonhatas lesz, melyet bizonyit, hogy a pszeudo-szekularis és a tisztan bér, valamint az els6-
szomszédok nélkuli spinfirdé mellett addédé koherenciaidOk lényegében azonosak. Ez az egyezés
ramutat tovabba arra is, hogy a mésodik-szomszéd és tavolabbi magspinek csak kismértékii
szekularis hatast gyakorolnak a vakanciara.

Tisztan nitrogén spinfiird6é esetén nem jelenik meg elsérendii dekoherencia, tehat a gCCE1
sorfejtésben tovabbra is érvényes a pszeudo-szekuldris kozelités. Ekkor a dekoherencidhoz az els6-
szomszéd nitrogén magspineket tartalmazé mésod- és harmadrendi klaszterek nemszekuléaris
tagokra gyakorolt, B, szerint kozel linedrisan névekvé jaruléka addédik. A koherenciafiigvények
oszcillaciéjanak valtozasabol lathatd, hogy a polarizacid elsGsorban a centralis spin — idéfejlédése
soran bekovetkez6 — spinfiirdével valé (nagyrészt koherens) 6sszefonddasat befolyasolja, azonban
a bor magspinek domindns hatdsa miatt ez a koherenciadéket érdemben nem befolyasolja. A
tisztan bér és tisztan nitrogén spinfiirdé mellett adédé koherenciafiiggvények szorzatanak és a
teljes spinfiird6é koherenciafiiggvényének egyezése alapjan megallapithatd, hogy a magneses tér
altal okozott nuklearis Zeeman-felhasadas elnyomja a bér-nitrogén parkolesénhatasokat.

Az alapéllapoti antikeresztez6déshez tartozo térérték koril nagyjabdl 50-300 G tavolsagra 1é-
v6 savban a pszeudo-szekularis és a teljes sorfejtés koherenciaidejei kézott megjelend kiilonbség
valtozasa linearisbdl attér egy Lorentz-fiiggvénnyel kozelitheté tendencidra. Ennek oka, hogy
ekkor mar az er6sen csatolt nitrogének esetén els6 rendben sem érvényes a kozelités, aminek

c s 2

mértékil lecsengés.
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A kozelités alkalmazdsdval szamolt koherenciafiiggvény ezen a tartomdanyon is megegyezik a
tisztan bor spinfiirdé fiiggvényeivel, valamint az els6-szomszéd magspinek kivételével vett de-
koherencia sem valtozik, tehat a koherenciaid6é csokkenésének oka az els6-szomszéd magspinek
és a vakancia kozott fellépd hiperfinom kolcsénhatas, valamint az ezekbdl képezheté masod- és
harmadrendii klaszterek irreducibilis fluktudciéi. A polarizécié hatésa csak a harmadrendii fiigg-
vényekben, a dekoherencia karakterisztikus idejénél nagyobb idékre jelenik meg, ahol a koheren-
ciaidd enyhe fliggése a teljes Hamilton-operator energia-sajatatallapotaihoz tartozé sajatértékek
felhasadését figyelembe véve magyardzhatd. A két ellentétes allapotba (Pyg = 1,0 és Py = 0,0)
torténo polarizacid esetén ezek energiaszintjeinek kiilonbsége ~ 300 MHz, igy az utébbi eset-
ben a kubitallapotok energia-sajatértékeinek eltérése joval kisebb, tehat a GSLAC kozelében
megjelend effektusok kdvetkeztében nagyobb dekoherenciajarulék jelenik meg.

A GSLAC kozvetlen kozelében |D — ~.B,| ~ 0, melybdl kifoly6lag mar a gyengén csa-
tolt magspinekre sem teljesiilhet a pszeudo-szekularis kozelités, ennek megfeleléen a tisztan bor
spinfiird6 koherenciafiiggvényeiben is megjelennek ettdl eltéro jarulékok. ElsGsorban a nitrogén,
masodsorban a boér spinfiirdd jelentds masodrendii jaruléka, valamint az elsé-szomszéd magspi-
nek elhagyasaval vett koherenciaid6 lecsokkenése is bizonyitja, hogy a vakancia spin rendkiviil
érzékeny a kornyezeti zajokra, spindllapotai kézott mar gyenge effektusok hatdséara is jelentés
longitudidlis relaxécid, tehat dekoherencia megy végbe. A nitrogén magspinek polarizdciéjanak
hatasat ez a relaxacié teljesen elnyomja, emiatt nem figyelheté meg valtozas a koherenciaid6k-
ben.

A teljes magneses tértartomanyon megjelené effektusokat 6sszegezve tehat kijelenthetd, hogy
kis méagneses terek esetén az els6-szomszéd magpsinek nemszekularis sokspin korreldciéi altal
generalt kvantumzajok domindnsak. A boér magspinek hatisa csak a magneses tér ndvelésével
jelenik meg, melynek oka, hogy 0 G kérnyékén az energia-sajatértékek elsérendben nem fiiggnek
a magneses tér perturbéciéitél (clock transition), igy azok hatdsa nem képez dekoherenciamecha-
nizmust. A nagy magneses terek mellett gaussi tendenciat mutaté koherenciafiiggvények alapjan
e zajok a kubit allapotok fazisainak egy idében egyenletesen valtozo eltolasaként jelennek meg,
ezt a spinfiirdé gyengén csatolt magspinjeinek lassi, kozel homogén idéfejlédése okozhatja. Az
alapallapoti antikeresztez6dés kornyékén a vakancia rendkivil érzékennyé valik a spinfiirdében
fellép6 szekularis fluktuacidkra, igy ekkor Gjra a dinamikus kvantumzajok valnak a dekoherencia
elsédleges forrasava. A lecsengéseket jellemzé kitevok vizsgalatdval megéllapithatd, hogy 0 G és
a GSLAC kornyékén a dekoherencia exponencidlis vagy gyorsabb, mig koztes tereken gaussi vagy
lassabb, ezek alapjan tehdt azonos kép adddik a spinfiirdé domindns mechanizmusait iletéen.

A VB vakancidbdl és az azt korulvevé magspinekbdl all6 csatolt spin rendszerben fellép6
domindns dekohernciamechanizmusok elemzésével és megértésével kiilonbozé koherencia-védo
modszerek fejleszthetoek ki, melyek alkalmazasaval a hexagonélis bér-nitrid hasznélatara épiild
technologidk rovid koherenciaidébdl adddé limitéciéi lekiizdhetdek.

Kutatdsom eredményeként megallapitottam, hogy a kiils6 magneses tér vizsgalt tartomanyan
a spinfiirdé effektusainak egyiittes hatésa 100 G kornyékén optimaélis. Igy amennyiben a kiilsé tér
nem befolyasolja a pontos miikdodést, a hosszabb koherenciaidot igényld alkalmazasokat célszert
ezen a tértartomanyon végezni.

A diszkussziéban részletezett kovetkeztetések alapjan abban az esetben ha a kiilsé tér hat-
tatasa nem megoldhatd, pédaul ha az a kvantumszenzorral mérni kivant rendszert jelentOsen
megvaltoztatna, a koherenciaidé érdemi noveléséhez az els6-szomszéd nitrogén magspinek altal
okozott zajok kikiiszobolésére lenne sziikség. E nitrogénatomokat S = 0 spinii 2C szénizotépok-
kal helyettesitve az erés hiperfinom csatoldsbdl ered6é hatasok megsziintethetéek, mely mddszer
kisérleti kivitelezése tovabbi kutatasok targyat képezheti.

Az szimuldcidk alapjan meghatdrozott koherenciaidék tendenciai ramutatnak, hogy a zérus-
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tér kolecsonhatas transzverzalis komponensének valtoztatasaval is jelentés koherenciaidé nove-
kedés érhet6 el. Ez kisérletileg a bér-nitrid rétegeinek nytujtasaval, vagy kiilsé elektromos tér
alkalmazasaval megvaldsithaté, igy e koherencia-védo technikdk alkalmazhatosidganak tekinte-
tében tovabbi szamolasok és mérések elvégzése sziikséges.

Eredmanyeim koziil tovabbi elemzésre szorul a koherenciaid6 — a zérus-tér-felhasadas E para-
méterének kis értékeinél megjelent — jelentSs fliiggése a kezdballapot meghatarozasatél, valamint
a gCCE moddszer pontossidga az alapédllapoti antikeresztez6dés kornyékén, mely a mérésekhez
képest kisebb koherenciaid6t ad, tehat a GSLAC hatasat tilbecsili. Feltehet6leg ennek kovet-
keztében jelenik meg nagy maéagneses tér mellett is érdemi kiilonbség a szeparalt spinfiirdok és
a teljes spinfiirdé harmadrendii jarulékdban. A VB vakancidval foglalkoz6 tovabbi kutatdsom

c s 2

szekvenciak és izotopkoncentraciok koherenciaidokre gyakorolt hatasat is.
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