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1. fejezet

Bevezetés

A kvantummechanika torvényeit kovetd klasszikus eszkozok és a kvantumos viselkedést
mutaté objektumok 1j szabadsagi fokainak kihasznéalasa az utobbi évtizedekben rend-
kiviili technolégiai fejlédést tett lehetévé. Ezen tilmenden ma a kvantummechanikabol
leszarmazé, rendkiviil aktivan és gyorsan fejlédé tudomanyteriiletek elsédleges célja a
kvantumos viselkedést mutaté objektumokat alkalmazé technologiak a klasszikus fizikan
alapul6 eszkozokkel szembeni lehetséges elonyeinek felismerése és valodi fizikai rendszerek-
ben torténo realizdlasa. A kvantumszamitastechnika és a kvantuminforméacio-technologia
esetében a kvantumelényt (quantum advantage) eddig f6ként egyedi, specifikus problémék
megoldasaban és bizonyitottan miikodé koncepciok alkalmazasaban sikeriilt demonstralni.
Ezzel szemben a kvantumos méréstechnologia és a kvantumérzékelés teriiletén alkalmazott
kontrollalt kvantumrendszerek mara a piacon is kaphat6 nagy pontossagu és felbontoké-
pességli eszkozok épitéelemeit képezik [1].

A legegyszeriibb kontrollalt kvantumrendszer a kubit. Fontos megkiilonboztetni lo-
gikai kubitet, mely idealizalt, hiba nélkiili rendszer, illetve a kubit fizikai realizaciojat.
Utobbi pontos elméleti modellezését és alkalmazasat kiillonb6z6 hibaforrasok; példaul el-
hanyagolt szabadsagi fokok vagy a kornyezettel valo kolecsonhatasok limitaljak.

A mag mégneses- (nuclear magnetic resonance, NMR) és az elektron paramagneses
rezonancia (electron paramagnetic resonance, EPR) teriiletén hasznélt terminolégiat al-
kalmazva, a kubit koherens idéfejlodését befolyasold kornyezeti hatasok két {6 kategori-
aba sorolhatdak (1d. abra); 1) a relaxéciés folyamatok a mérési bazisban értelmezett
valdsziniiségi egytitthatok valtozéasat, termalizaciojat okozzdk, illetve 2) a dekoherenciafo-
tikus idejét 17, utobbiét kvazisztatikus zajok esetén T3, illetve dinamikos zajok esetén 75
értékekkel lehet jellemezni.

A kvantumtechnoldgiai alkalmazasok mindegyikénél esszencialis a kell6 hosszusagu
koherenciaid6, pl. a kvantumérzékelés teriiletén a szenzitivitds a koherenciaid6tol n ~
1/y/Tc szerint fiigg [1]. Emiatt vildgszerte aktivan kutatott teriilet a koherens dinamika

kisérleti és elméleti vizsgalata. A megfelel6 koherenciaidé mellett a kvantumszenzorok
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1.1. 4bra. (a) A kubit relaxécidja és (b) dekoherencidja. Atvéve [2]-bol.

praktikus alkalmazhatosaganak tovabbi sziikséges feltétele a szenzor elegendden kis mé-
rete (footprint), valamint a szenzor és a minta tavolsdganak minimalizaldsa. Mindkettd
jelentosen befolyasolja az érzékenységet és a térbeli felbontoképességet, mely sziikségessé
teszi az alkalmazasnak megfelel6 nanostruktira gyartasat.

A kvantumérzékelés szempontjabdl kifejezetten fontosak a szilardtestbeli kubit reali-
zaciok. A szilardtestek robusztus, rendkiviil fejlett ipari gyartastechnolégiaval rendelkezo,
a kornyezet kvantummechanikai értelemben extrém allapotai mellet is stabil platformot
képeznek a kiillonbo6z6é kvantumrendszerek szamara.

Az utébbi években exponencidlisan novekvé kisérleti és elméleti kutatasi tertilet a kii-
16nb6z6 félvezetok racsaban eloforduld egyedi vakanciakbdl és szubsztitiiciés atomokbol
allo ponthibédk fizikaja és alkalmazasa. A ponthibat alkotd elektronszerkezet spinallapo-
tait (a tovdbbiakban elektron spin), mint diszkrét kvantuméllapotokat kihasznélé kvan-
tumbitek az ilyen kvantumtechnolégiak egyediilallé alcsoportjat alkotjak, amelyek akér a
szobahémérsékletet joval meghaladé homérsékleten (1400 K) is megdrzik koherens allapo-
tukat [3], 14 [B]. Altalanossdgban elmondhaté, hogy a kvantumtechnoldgiai alkalmazasok
szempontjabdl relevans, magas szimmetriaju kristalyraccsal és széles tiltott savval rendel-
kez6 félvezeté anyagokban, pl. gyémant, szilicium-karbid, hexagonalis bér-nitrid, képz6do
ponthibdk elektronsiirtisége az els6é szomszéd racspontokon lokalizalodik, elektronszerke-
zetének diszkrét energiaszintjei pedig az anyag széles tiltott savjaban helyezkednek el,
melyek igy energetikailag jol elszeparaltak [0 [7, [§].

A ponthiba elektronszerkezetének alapallapota altaldban S > 1/2 spinkvantumszam-
mal jellemezhets. A tovabbi gerjesztett és metastabil allapotok kozott megjelend optikai

és spinszelektiv atmenetek lehetévé teszik a kubitek optikai gerjesztéssel torténd inicializa-



lasat, valamint kiolvasasat [9]. A megfelel$ spindllapotok kozotti energiafelhasadasokkal
azonos frekvenciara kalibralt elektromégneses gerjesztéssel minden egykubites kvantum-
kapu (quantum gate) implementélhaté.

A ponthiba kubiteket képez6 elektron spinallapotok dekoherenciajat okozéd elsédle-
ges zajforras a kornyezo racspontokban talalhaté nemnulla spinnel rendelkez6 atomma-
gok magneses momentumaibdl ered6 zaj, kvantummechanikai effektusokat tekintve pedig
ezek hiperfinom csatoldsa és dipol-dipdl kolesonhatasa. A pontos koherenciadinamika
kisérleti vizsgalata a legkorszertibb moddszerekkel is csak korlatozottan lehetséges, igy a
rendszert meghatarozé folyamatok megértéséhez elengedhetetlen a rendszer spindinamikai
szimulacidja, illetve elméleti vizsgalata. A dekoherencia jelenségére fokuszalva, a sokspi-
nes rendszerek idofejlodése legkorszertibben az altalanositott klaszter-korrelacios sorfejtés
(generalized cluster-correlation expansion, gCCE) segitségével szimulalhat6 [10].

Elméleti kutatasom soran a tudomanyteriilet mai allasa szerinti két legfontosabb pont-
hiba koherenciadinamikajat vizsgaltam. A gyémantban talalhato feltiletkozeli nitrogén-
vakancia centrum (NV ™) szabad dekoherencia idejét (T%) néhdny Gauss nagysagu és tet-
szOleges iranyu magneses tér mellett elemeztem. A kutatas célja a kornyezo magspinekkel
valé hiperfinom csatolas altal meghatarozott magneses tér tartomanyokban megjelend
koherenciavédé effektusok hatasanak megértése. A kutatds hipotézise szerint e tartoma-
nyokban a koherencia jelentés névekedése varhatd. Eredményeim ezt bizonyitjak, tovab-
Emellett metodust javaslok a magneses indukciévektor mindhdrom komponensének T3
mérésen keresztil torténo egyidejii meghatarozasara.

A grafénszerli, kétdimenzids raccsal rendelkezé hexagonalis bor-nitridben taldlhato
bér vakancia (VB™) dinamikus zaj hatasara torténd koherenciaidejét (Ts) nulla kiilsé
magneses tértol a nagy-tér hataresetig (0 — 3 T) vizsgaltam. A célkitiizés a nagy mégneses
tér hataresetben és a kisebb tereknek megfelel6 tartoményokban végbemend dinamika
megértése. Eredményeim bizonyitjak a koherenciaidd jelentés novelésének lehetdségét,
valamint széleskorti leirast adnak a dekoherencia dominans forrasait jelento effektusokrol

a teljes magneses tér tartomanyban.



2. fejezet

Vizsgalt rendszerek

Ebben a fejezetben réviden ismertetem a kutatémunkam sordn vizsgalt fizikai rendszere-
ket. Bemutatom a gyémant és a monoizotépos hexagonalis bor-nitrid kristalyszerkezetét,
a racspontokat elfoglalé nemnulla spinti atommagok jellemzéit, valamint a negativ toltést
nitrogén-vakancia centrum (gyémént) és a negativ toltésti bor vakancia (bér-nitrid) elekt-
ronszerkezetét, alapallapoti finomszerkezetét és a jellemzo6 kolesonhatasi paramétereiket.
Ismertetem tovabba a két rendszer esetén kiilonbozé tipust koherenciaid6 vizsgalatanak

elsodleges motivacioit.

2.1. Az NV~ centrum gyémantban

b m= 11

—_— 1
3 —<‘| 1.42 GHz E
ms=0 \
— 1A1
638 nm
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3A 4<;D=2.886H
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2.1. abra. (a) NV centrum gyémantban. (b) Az NV~ ponthiba energiaszint szerkezete
szobahémérsékleten (atvéve [11] cikkbol).

A gyémaént széles tiltott savi (5.5 eV) félvezetd, melyben ion-implantaciéval az [111]
kristalyorientacié mentén Cs, szimmetridju nitrogén szubsztiticids atom — vakancia pa-
rok (NV) kredlhatoak [6], 1d. dbra. A ponthiba elektromosan semleges (NV?) és —

egy tovabbi elektron lekotésével — egyszeres negativ toltésti (NV ™) formaban johet létre.
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Az alkalmazasok szempontjabol az NV~ triplett (S = 1) elektron spinjének tulajdonsé-
gai elonyosek, melynek kvantalasi tengelye egybeesik a ponthiba szimmetriatengelyével
(c-tengely, z-tengely). Az NV~ centrum szobahdmérsékletii energiaszint szerkezete a
abran lathat6é [II]. A ponthiba éllapotainak energidja a félvezeté tiltott savjan beliil
helyezkedik el, emiatt ezek kristaly kotéseit alkotd kornyezé elektronoktél energetikailag
jol szeparalt kvantumaéallapotok. A triplett alap- és gerjesztett allapot mellett metastabil
szingulett allapotok is megjelennek. Az elektronallapotok kozotti spinszelektiv atmenetek
optikai gerjesztés utjan a |0) allapotba torténd inicializaciot, valamint fotolumineszcencia-
intenzitds mérésével optikai kiolvasast tesznek lehetévé [12]. Az alapallapoti |0) és |+1)
allapotok zérus-tér felhasadasa D =~ 2.88 GHz [13], az 4llapotokat kever6 m/2 pulzus ezzel
rezonans mikrohullami gerjesztéssel implementalhaté. Az alapéllapoti spin finomszerke-
zete a c-tengellyel 6 = 60° szoget bezard kiils6 magneses tér fliggvényében a abran
lathatd. Megfigyelhet6 az energiaszintek Zeeman-felhasadasa, valamint a transzverzalis
magneses tér altal generalt allapotkeveredés hatasara megjelené elkeriilt keresztezodés

(avoided crossing).
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2.2. abra. (a) Az NV centrum elektron spinjének alapallapoti finomszerkezete a c-
tengellyel (kvantalasi tengellyel) 6 = 60° szoget bezard kiilsé mégneses tér fiiggvényében.
A kutatds soran vizsgélt tartomény pirossal jelolve. (b) Illusztrécié egy NV centrumot
(pirossal bekarikézva) és természetes koncentraciéban ¥C magspineket tartalmazé gyé-
méant racsrol. [14] cikkhez gyartott illusztracio.

A természetben fellelhetd gyémant rdcsa ¢ = 1.07 % ardnyban tartalmaz *C szénizoté-
pot, mely I = 1/2 magspinnel rendelkezik (1d. dbra). A leggyakoribb C izotépnak
nincs magneses momentuma, igy természetes eléfordulas esetén atlagosan koriilbeliil min-
den szazadik racsponton talalhaté magspin. A ponthiba elektronsiiriisége elsésorban a
vakancidval szomszédos szénatomokra lokalizalédik, igy, amennyiben a racspontban 3C
izot6p talalhatd, ezek hiperfinom csatolasa A,, ~ 100 MHz nagysagrendii [I1]. A spinek
csatolasanak erdssége gyorsan csokken a tavolsig novekedésével. Ennek koévetkeztében
igen kicsi valoszintiséggel taldlhato olyan NV centrum, amely esetén a legerdsebben csa-
tolt 3C magspin hiperfinom norméja meghaladja a ~ 10 MHz értéket.

A nuklearis magneses rezonancia jeleréssége az NV centrum és a mérendd spinek té-
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volsagatol ~ d=2 szerint fiigg [15], tehdt a kvantumos érzékelés realizaldsdhoz sziikséges
jel-zaj arany (signal-to-noise ratio) szempontjabol létfontossdgi a ponthiba és a mérni
kivant objektum kis tavolsaga. A feliiletkozeli NV centrumok kvazisztatikus és dina-
mikus zajokat jellemz6 koherenciaideje (T, T5) lényegesen kisebb, mint a gyémantban
mélyen elhelyezked6 centrumoké, melynek oka a kiilonbozo feliileti effektusokbdl eredo
toltésallapot-instabilitds, valamint elektromos és magneses zaj [16]. Kontrollalt feliileti
savtorzitassal a NV~ toltése stabilizalhat6 és az elektromos zajok csillapithatéak [17]. A
magnetometria szempontjabdl relevans kis kiils6 magneses terek mellett a ponthiba-spin
koherencidjanak magneses zajoktol vald védésére korszerti javaslat az 6radtmenetek (clock
transition, avoided crossing) alkalmazasa, mely olyan magneses tér tartomanyt jelent, ahol
az elektron spin nem érzékeny az elsérendii magneses tér fluktuaciokra [I§] (1d. abra).
Ez a hatas a kvazisztatikus zajok dominanciaja esetén jelentosebb mértékben érvényestil,
igy munkdmban az inhomogén fazisvesztést jellemz6 T koherenciaiddt vizsgalom az éra-
atmeneteknek megfelel6 paramétertartomanyban. Az FID vizsgalatat tovabb motivilja,
hogy DC (direct current) magnetometria esetén a szenzitvitas T,-t6l fiigg, valamint az
elozetes szimulaciok alapjan a T koherenciaidé magneses tér fliggése rendkiviil komplex,

amely a fellépd effektusok alkalmazasorientalt kihasznélasara adhat lehetéséget.

2.2. A VB~ vakancia hexagonalis boér-nitridben

b
S=1
3E” S=0
ms = i1‘ ) ‘/El, /{I 1E"
ms=0 e
ext &scdl| i )
E 1E
1y |/ isc2 ¢
ms==+114.-".-"
- l,'é .7 isct
mg=0 ..

2.3. abra. (a) A VB~ vakancia szerkezete és az elektronstiriiség egy potencialfeliilete. (b)
A VB~ vakancia egyszeriisitett elektronszerkezete és spinszelektiv &tmenetei. Atvéve [19]
cikkbol.

A hexagondlis bér-nitrid szintén egy széles tiltott sava (5.95 eV) félvezeté. A van der

Waals (2D) anyag szerkezete a grafén szerkezetéhez hasonlé egyszerti hatszoges pakoldsi

8



2.2. A VB~ VAKANCIA HEXACONALIS BOR-NITRIDBEN 9

rétegekbol all. Ion-implanticié vagy neutron besugarzas alkalmazasaval egy bor atom
kitithet6 a racsbol, igy — egy tovabbi elektron megkotésével — 1étrejon egy negativ toltést
VB~ centrumot, 1d. abra [20]. A ponthiba legmagasabb pontcsoport szimmetrid-
ja Dsp, tehat egy haromfogasu forgasi szimmetriatengely mellett a vakancia egy erre a
tengelyre meroleges tiikorsikkal is rendelkezik. A racs deforméciéja vagy elektromos tér
hatdséra a szimmetria Cs, vagy Cs, (hdrom- vagy kétfogast forgdstengely, erre meréleges
tiikorsik nélkil) szimmetridra redukalédhat. A ponthiba szobahémérsékletii elektronszer-
kezete a[2.3p dbrdn lathat6. A spinszelektiv dtmenetek alkalmazdsaval a vakancia triplett
spinallapota az NV~ centrummal analég médon optikailag inicializalhato, valamint kiol-
vashatd. A vakancia nagy axialis D ~ 3470 MHz zérus-tér felhasadasa kovetkeztében az
elektron spin kvantalasi tengelye a 2D rétegekre meroleges. Az elektronstiriiség jelentos
része a vakanciaval elso szomszéd, erésen csatolt nitrogéneken lokalizalodik, ezek szekula-
ris hiperfinom csatoldsa N izotép esetén A.. ~ 66 MHz. A vakancidval azonos rétegben
elhelyezked6 magspinek hiperfinom métrixanak A., és A,, komponense szimmetriameg-
fontolasok alapjan 0 [19, 21} 22]. A vakancia szimmetridjanak sériilése miatt egy E ~ 50
MHz nagysagt transzverzalis zérus-tér felhasadds mérheté [21], melynek {6 oka a ponthiba
helyén fellép6 elektromos tér fluktudcié [23] vagy a bor-nitrid réteg kismértékd gorbiile-
tébol eredé mechanikai fesziiltség (a [21] cikk utolsé szerzdjével, Vladimir Dyakonovval

valé diszkusszié alapjén).

a 3000 : : : : : : — b 500
2000F 1400 F
1000E 1300-|+)

0 o T————ocr

1100 ]
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~1000 |—1) 1000t ) :
_o000f | 0) j ; 900f ]
-3000 > 800
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2.4. abra. A VB~ vakancia triplett elektron spinjének energiaszint szerkezete a c-tengellyel
(kvantélasi tengellyel) parhuzamosan iranyd magneses tér fliggvényében. (b) az (a) ab-
ran bekeretezett tartomanyt mutatja. Megfigyelheto a transzverzalis zérus-tér felhasadés
hatédséra létrejott 6radtmenet és allapotkeveredés B, = 0 G-nél, a |[4+1) allapotok Zeeman-
effektus okozta szétvalasa, valamint az alapallapoti antikeresztezodés.

A VB~ vakanciat alkot6é elektronok triplett spinjének alapallapoti finomszerkezete
a 2.4 dbran 1lathat6. Megfigyelhet6 a |+1) és |0) allapotok D nagysagu felhasaddsa, vala-
mint a zérus-tér felhasadas transzverzalis komponense altal indukalt 6raatmenet B, = 0
G-nél. Az elektron Zeeman-effektus hatéséra a |—1) és |0) allapotok Baspac =~ 1238 G
mellett keresztezédnek, ez az alapallapoti antikeresztez6dés (ground state level anticros-
sing, GSLAC). B, # 0 G esetén az elektron spin az id6fejlédés kezdetén ezen allapotok

9
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A kristalyt alkotd nitrogén és bor atomok természetben eléforduld Osszes izotopjanak
magja nem nulla spinfi, emiatt a vakanciat koriilvevo spinfiirdo stirti, minden racsponton
talalhaté magspin. A abran a hiperfinom méatrixok Frobenius-norméja (a komponen-
sek négyzetosszegének gyoke), valamint a példaként vett A,, komponens abszolit értéke
lathato. Megfigyelhet6, hogy magspinek hiperfinom csatoldsanak erdssége a ponthibatol
vett r tavolsag szerint gyorsan csokken és a magspinek a ponthibatol vett elsd, méasodik,
sth. szomszédsagi tavolsag szerint azonos nagysagrendli csatolasi allandéval rendelkezo
héjakat alkotnak.

Kutatdsomban a monoizotépos BN bér-nitridben létrehozott VB~ vakancia T
koherenciaidejét vizsgdlom széles (0 — 3 T), a kvantdldsi tengellyel parhuzamos kiilsé
magneses tér tartomanyban. A stirdi, erésen csatolt spinfiirdé miatt a bér vakancia 75
koherenciaideje magneses tértél fiiggetlentil rendkiviil rovid. A N izotép (S = 1/2)
koherenciadinamikajat kozelmultbeli kisérleti eredmények elényosnek talaltdk [24], a 1'B
izotép természetes el6fordulasi ardnya magas (¢ = 80.1 %), spinkvantumszédma (S = 3/2)
pedig fele a 1“B izotépénak, amely jelentésen limitélja a dekoherencidt okozé dtmenetek
szamat.

A bér magspinek |+1/2) és |+3/2) sajatallapotai a S > 1/2 spin miatt a nukledris
kvadrupoélus kolesonhatas kovetkeztében felhasadnak. A felhasadast jellemzo, D-vel ana-
16g kolesonhatasi konstans a VASP programcsomaggal POTCAR pszeudopotencidlokbol

szamolt elektromos tér gradiens alapjan @) = 0.93 MHz.
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2.5. abra. A hiperfinom matrixok csokkené sorrendbe rendezett (a) Frobenius-normaja
és (b) az A, komponens abszoldét értéke. Megfigyelhetok a vakancia koriili héjak.

10



3. fejezet

Modszerek

Ebben a fejezetben bemutatom a ponthibakat tartalmazoé kristalyok spinrendszerének le-
irdsara hasznalt spinfiirdé modellt és az id6éfejlodést leiré Hamilton-operatort. Ismertetem
tovabba a ponthiba-spinek lényeges dekoherenciafolyamatait, az ezek mérésére alkalma-
zott kisérleti protokollokat, valamint a spindinamika szimulaldsara hasznélt legkorszeriibb
modszert. Bemutatok tovabba két hasznos kozelitést, melyek alkalmazasa fontos kvalita-
tiv és kvantitativ betekintést nyijt a rendszer relevans folyamataiba.

A dolgozatban a kolcsonhatasi paraméterek numerikus értékét mindig H /h szerint

szarmaztatott frekvencia alakban adom meg.

3.1. Spinfiirdé6 modell és Hamilton-operator

Az egyedi, kiillonbozé vakancidkbdl vagy szubsztitticios atomokbdl allé ponthibak model-
lezése alapvetden visszavezethetd egy jol mérheto és kontrollalhatd centralis kvantumob-
jektum és az ezt koriilvevo, vele kolesonhatd kornyezet dinamikajara. Az igy alkotott
fizikai kép a spinfiirdé (spin bath) modell [2], mely a szilardtest racsdnak spinjeit a pont-
hiba helyén lokalizalt elektron spin és a kristalyszerkezet racspontjaiban elhelyezkedo
atommag-spinek (spinfiirdé) alrendszereire, valamint ezek kolcsonhatasara képezi le. Az
applikaciok szempontjabdl relevans centralis elektron spin allapotat a kornyezettel valo
interakciobol ered6 kvazisztatikus és dinamikus zajok folyamatosan perturbaljak, amely

dekoherencidhoz vezet. A szobahOmérsékletli rendszer kezddallapota
R . 1
pe=0)=p0) o (® 1), (3.)

ahol p.(0) az elektron spin koherens allapota, az I = 1/2-es spinekbdl all6 spinfiird6 pedig
a termikus allapotban van [2].

A spinfiirdé modell térben véges, zart rendszert feltételez. A kozelitést motivalja, hogy

3
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3.1. SPINFURDO MODELL ES HAMILTON-OPERATOR 12

konvergenciaszamolasokkal meghatarozhatéak az adott kélecsonhatasra jellemzé hatarsu-
garak, melyeknél nagyobb tavolsagban a két spin csatolasabdl eredé dinamika hatasa a
centralis spinre elhanyagolhatd. Megjegyzem, hogy a kornyezettel kolesonhatd spinracs
leirdsara alkalmaztak méar disszipativ folyamatokat is kdédold spinfiirdé modellt [25].

Amennyiben a ponthiba spinjét tobb, a logdkotések palydit betolto elektron adja, a
centralis spin energiailag kedvezo allapotanak S kvantumszamat az elektronok Coulomb-
csatolasabdl eredd kicserélodési kolesonhatéasra izotrép komponensét jellemzo J konstans
hatdrozza meg [26]. Két elektronra J = (Es—g — Fs—1)/2, mely az éltalam vizsgalt
ponthibak esetén

62

J = Jp = (pa(1)pp(2)]

[05(1)0a(2)) > 0, (3.2)

471'607”12

ahol ¢4 p a hibadllapotokat leir6 hullamfiiggvényeket jeloli. J értéke altalaban sokkal
nagyobb, mint a spin rendszer mas kolcsonhatésainak energiaskaldja, tehat a ponthibak
S =1 triplett alapallapottal rendelkeznek. Ennek szemléletes magyarazata, hogy a kicse-
rélodési kolesonhatés a kiillonbozo palyakon, egymastol tavolabb elhelyezkedd parositatlan
elektronokat preferalja.

A rendszer idofejlodését leir6 Hamilton-operator a centrélis elektron spinre (f[e) és a
spinfiirdére (]fl ») kondiciondalt operatorok, valamint az ezek csatolasat leir6 H «—p Hamiltoni
Osszege [26], 27]

H=H+H,+H._,. (3.3)

Az elektron spin Hamiltoni az elektron Zeeman-kolcsonhatasbél és tobbelektronos cent-
rum (S > 1) esetén a magneses dipdl-dipdl kolesénhatds anizotrép komponensébél szér-

maztathatd zérus-tér kolesonhatasbol all;
H. = 5B gS + STDS. (3.4)

A tovabbiakban izotrép Zeeman-kolcsonhatast feltételezek, tehat a g — g¢. kozelitést
alkalmazom. Ekkor kelléen nagy magneses tér mellett az mg spinkvantumszammal jel-
lemzett allapotok sajatenergidja AE,,, = g.ptpB.mg szerint véltozik. A D szimmetrikus
tenzort az

Ho o o

7200 — 3747
Dab = 8—7Tge,u3 /pg(l‘l,rg)bderldIQ (35)

integral adja meg, ahol py a kétrészecske sfirliség-matrix és r = ry — ry [8]. Mivel sok
esetben a zérus tér kolcsonhatas a legerésebb a spin Hamiltoniban szereplé tagok kozt, a
kvantalasi tengelyt célszerli a D tenzor diagonalizdlasa soran a legnagyobb sajatértékhez
tartozo sajatvektorral parhuzamosan definialni, amely a kristalyracs haromforgasu szim-
metridja (Cs,) esetén a szimmetriatengellyel esik egybe. Emellett TrD = 0, emiatt a

zérus-tér Hamiltoni a D longitudindlis és E transzverzalis felhasadasi paraméterek szerint

12



3.1. SPINFURDO MODELL ES HAMILTON-OPERATOR 13

az alabbi alakban kifejtheto,

S(S+1)

STDS =D <52 S

E . N
11) +5 ($%+52). (3.6)
B, = 0 mellett D megadja a triplett spin |£1) és |0) allapotai kozotti energiafelhasadést,
az S’i, 52 operétorok pedig Amg = £2 atmeneteket gerjesztenek, igy ez a tag Osszekeveri
a |£1) allapotokat. A ponthiba és a racsszerkezet Cs, szimmetridja esetén £ = 0, azonban
2.4l 4brat a VB~ centrum esetén.

A spinfiirdé Hamilton-operatora rendre a nuklearis Zeeman-kolecsénhatast, a magspi-
nek magneses dipol-dipol kolesonhatasat és I > 1 spinli atommag esetén a mag helyén
fellépo elektromos tér gradiens altal indukélt nuklearis kvadrupélus koélesonhatéast tartal-
mazza,

= =5 g uyBT0 + Y IOTI0F0) 4 3 {OTQ0T0. (3.7)
i i<j i
r = r® — r tovabba Q formalisan D-vel azonosan kezelhetd. A magspin-magspin
kolecsonhatéasi erdssége az alabbiak szerint szamolhato,
(&) ()

2
ij) _ HOHNIN 9N Sror
J) = S (]1 - > : (3.8)

A centralis elektron spin és a spinfiird6 csatolasat leir6 Hamilton-operator a hiperfinom

kolesonhatast kodolja, az aldbbiak szerint

Hipe =Y STADIO, (3.9)

(2

Az A szimmetrikus tenzorhoz dltaldnosan a — magspin helyén nem nulla o(r) elektron-
stirtiséghol adodo — izotrép Fermi atfedési tag és az anizotrop magneses dipél-dipol kol-

csonhatés ad jarulékot [§],

N (2 1 [ 3rery — 126,
Ay = LolBLNOON (3(,(;{) .- /Mbﬁrba(r)dr) | (3.10)

A ponthibara lokalizalt elektronsiiriiség esetén a tavoli magspinek Fermi atfedési jaruléka
elhanyagolhaté.

Kilonb6z6 spektroszkopiai modszerekkel (EPR, NMR) tipikusan csak a centralis spin-
hez kozeli, er6sen csatolt magspinek hiperfinom tenzoranak bizonyos komponensei (tipiku-
san a kvantalasi tengellyel parhuzamos effektiv teret kédold A,,) mérhetéek. A spinfiirdé
Osszes spinjének pontos A tenzora a striségfunkcionédl-elméletet alkalmazé VASP prog-
ramcsomaggal végzett szamoldsok utdfeldolgozasival hatdrozhaté meg [28]. Numerikus

szimuldcidéim soran ezzel a modszerrel kordbban kiszamolt A tenzorokat hasznaltam [28].

13



3.2. DEKOHERENCIAFOLYAMATOK ES MERESI PROTOKOLLJAIK 14

3.2. Dekoherenciafolyamatok és mérési protokolljaik

Egy kubit allapota altalanosan a
pe(t) = 5+ (S(t)) 6 (3.11)

stirliségmétrixszal adhaté6 meg. Ekkor <5’Z(t)) a kulonbozd sajatallapotok populdcidit,
lecsengése pedig az ezeket keverd, spin-flipet gerjeszto zajok altal indukélt relaxéacié T
id6éskaléjat adja meg. (S(t)) = 0 esetén a kubit termikus allapotban van. A sajétener-
gidk felhasaddsa miatt ezt a folyamatot csak kelld erdsségii, a Hamilton-operdatorban §+,
S operatorokat tartalmazo tagokkal megjelend zajforrasok tudjak el6idézni. Ponthiba
kvantumbitek esetén a spinallapotok jelentés felhasadasa miatt a 77 id6 tipikusan jéval
hosszabb, mint a fazisveszést jellemz6 koherenciaidok.

A kubit allapotanak koherencia fiiggvénye L(t) = \/ <5':,;(t))2 + <5'y(t)>2, mely az S,

altal generdlt bazis valasztasaval a striiségmatrix offdiagonalis komponensének abszoltt

értéke. Dekoherenciat alapvetéen két kilonbozé folyamat okoz [2]. Az inhomogén fé-
zisvesztés (szabad indukcids lecsengés, free induction decay, FID) sokasdgok kiilénb6zé
elemeiben eltéro kvazisztatikus zajok hatasara jon létre, karakterisztikus ideje 75. Ilyen
sokasag lehet térbeli vagy idobeli, amennyiben az adott mérést egyszerre tobb azonos min-
tan vagy ugyanazon a mintan egymasutan tobbszor végzik, ld. abra. A spinfiird6
modell is értelmezhetd a centralis spinbdl és egy magspinbdl allo klaszterek sokasagaként,
ahol az elektron minden klaszterben maés, az adott hiperfinom tenzor A,, komponensének
megfelelo effektiv magneses teret érzékel.

Szemiklasszikus kozelitésben a spinflird6bdl eredo zajt klasszikusan modellezve és fel-
téve, hogy a kvazisztatikus zaj altal okozott relaxacié elhanyagolhaté, a sokasag elemeinek
Hamilton-operdtora H = Hy + bS, alakd, b eloszldsa a sokasdgon pedig P(b). Ekkor a

stiriiségmatrix, valamint a koherenciafiiggvény
p= [ m(t)P@), (3.12)

L(t) = (=) = / o~ P(b)db. (3.13)

Az inhomogén fazisvesztés mérési protokollja a abran lathato. A kubitet polarizalt
allapotba inicializaljak, majd ezt egy /2 pulzussal a Bloch-gomb egyenlitéjén elhelyez-
ked6 koherens allapotba forgatjak, 1d. abra. A rendszer 7 idejl szabad idofejlodése
utén a koherencia mérését egy —m/2 pulzussal populaciémérésre vezetik vissza.

A kvézisztatikus zajok a Hahn echo pulzusszekvencia alkalmazasaval kitranszformél-
hatok a kubit idéfejlodésébdl, 1d. abra. A fentivel analég protokoll sordn 7/2 idé utan
egy 7 pulzust alkalmaznak, mely a kubitallapotok az id6fejlédés soran Gsszeszedett fazisat

dp(t =71/2) = —dp(t = 7/2) szerint transzformélja. Ekkor a sztatikus zaj kévetkeztében

14



3.2. DEKOHERENCIAFOLYAMATOK ES MERESI PROTOKOLLJAIK 15

a FID b (Sf) 1 mérés d

[0) [+)

Hahn echo ¢ (SB) 1 mérés e

10) [+)

e R

t

3.1. dbra. (a) A Bloch-gémb. (b, ¢) A szabad indukcids lecsengés és a Hahn echo mérési
protokolljai a Bloch-gomb tengelyei mentén torténé forgatasokkal. 1 inicializaciot, K
kiolvasast jelol. A jelolt allapotok az inicializaciét és a |+) = (|1) + |0))/v/2 koherens
kezdGéllapotot jelolik. (d) Kvézisztatikus és (e) dinamikus zajok illusztracidja.

7 id6pillanatban dp(t = 7) = 0 és az allapot koherens.

A T, Hahn echo koherenciaid6t ebbdl kovetkezéen a dinamikus, id6fiiggd zajok (1d.
abra) altal okozott dekoherencia jellemzésére hasznaljak. A szemiklasszikus modell-
ben maradva H(t) = Hy + b(t)S., amibél Gaussi zajeloszlést feltételezve

L(t) = <e_iw(t)t> — e_<§02(t)>/27 (314)

(2 (1)) = /O "t /0 "ty (b(t)b(t2)) (3.15)

1/bpms < Ty esetén (rms — négyzetes kozép) (*(t)) ~ t, amely a koherenciafiiggvény
exponenciélis lecsengéséhez vezet [2]. Innen a koherenciaidd (¢?*(Ty)) = 2 alapjdn becsiil-
hetd.

Amennyiben a tiszta fazisvesztést kodold H = bS, + H, Hamiltoniban [I:Ib,ls] # 0,
a dekoherencia leirasahoz teljes kvantummechanikai kép sziikséges. Ekkor a koherencia-

fiiggvény a Hahn echo protokoll alkalmazasaval
L(t) _ <J1(t)|J0(t)> _ <J| eiﬁlt/(%)eiﬁlot/(%)e—iﬁlt/(%)e—iﬁot/(%) |J> 7 (3.16)

ahol PAIOJ a kiilonbozé kubit allapotokra kondicionalt Hamilton-operatort jeloli. Az ido6-
fejleszté operatorok sorrendje a kubitallapotok fazisanak m pulzus hatésara torténo fel-
cserélodését kodolja.

A nagyfrekvencias dinamikus zajok kitranszformalasara és ezaltal a koherencia meg-
védésére tobb dinamikus lecsatolasi pulzusszekvenciat is alkalmaznak, pl. CPMG—N,
XY—N [29]. Az elméleti leirds egy, a pulzusszekvenciat jellemz6 s(t) modulaciés fiiggvény
és a b(t) — s(t)b(t) helyettesités bevezetése utan analdég. Teljes kvantummechanikai kép

esetén a [3.16| egyenletben kell az idéfejleszté operatorok sorrendjét megfeleléen modosi-

15



3.3. ALTALANOSITOTT KLASZTER-KORRELACIOS SORFEJTES 16

tani.

3.3. Altalanositott klaszter-korrelaciés sorfejtés

Az éltalanositott klaszter-korrelacios sorfejtés (gCCE) a legkorszeri(ibb iterativ szimuldcids
moédszer a spinfiirdé modellel leirhaté spinrendszerek dinamikéajanak vizsgalatara [10]. A

|0) és |1) kubitallapotok kézotti koherenciat adé fliggvény altaldanosan

L(t) = [(Olp()|1)] = Tr [p(¢) 0) (1]| = |Tx [T(5)AT" (1) 0) (1]

: (3.17)

ahol az idofejleszté operator rendre a szabad indukcids lecsengés és a Hahn echo szekvencia
esetében

A Kklaszter-korrelacios sorfejtésben a spinrendszert n € {1,2,..N} rend{ alrendszerekre,
klaszterekre bontva L(t) megadhaté a klaszterek koherenciafiiggvényeinek iterativ pro-
duktumaként. Egy n rendli C klaszter a centralis spint és a spinflirdébdl n darab spint

tartalmaz, 1d. abra.

Le(t) = Lolt)

L(t) = SN SLU -
) oo Lot

Le(t) = Tr [pe(t) [0) (1], (3.19)

ITLc(t)],
c

ahol C’ a C klaszter lehetséges alklasztereinek halmazét jeloli, Lo(t) a C klaszter irre-
ducibilis dekoherencia-kontribticiéjat adja meg. N spint tartalmazoé spinfiirdé esetén az
osszes rendet tartalmazo L(t) szorzat egzaktul visszaadja a teljes rendszer koherenciafiigg-
vényét. Numerikus konvergenciaszamolasokkal ellenérizhetd, hogy a sorfejtés a klaszterek

|C'| rendje szerint konvergens, tehat megadhaté egy k, mellyel

(3.20)

Szabad indukcids lecsengés esetén a dekoherencia dominans forrasa a szekularis hiperfinom
kolcsonhatas, igy £ = 1 elegend6. Hahn echo koherenciaidé esetén tipikusan k£ = 2 vagy
k = 3 sziikséges. A tovabbiakban a sorfejtés konvergens rendjét gCCEL mddon jelolom. A
gCCE moédszer tovabbi részleteit a [10] cikk targyalja, mig a klaszterkorrelacids sorfejtés
bevezetését a [30, [BI] hivatkozdsban talalhat6 cikkek tartalmazzdk.

A koherenciaidd, vagyis a koherenciafiiggvény lecsengésének 7 karakterisztikus idejét

és n kitev6jét a fenti médon meghatarozott L(t) burkoldjara illesztett

L(t) =0.5-exp (— (f_)TL) (3.21)

16



3.3. ALTALANOSITOTT KLASZTER-KORRELACIOS SORFEJTES 17

fiiggvény alapjan hatarozom meg.

3.3.1. A gCCE modszer fizikai tartalma

A moédszer fizikai motivaciéja az, hogy a vizsgalt koherenciaidének megfelel6 idoskalan
a n > k rendl klaszterek idofejlodésében nem jelenik meg n-magspin korrelacié. Més-
képp értelmezve, ezekben a rendekben nem 1ép fel n-magspin vagy a centralis spin altal
kozvetitett (n + 1)-spin effektiv kolesonhatds.

A koherenciafliggvény szorzatalakjanak értelmezését az alabbiak szerint szemléltetem.
A sorfejtés valamely rendjében az n rendi klaszterek sokasdgahoz rendelheté Hilbert-
téer H = Qjcj=n Hc alakban irhato fel, 1d. ,c abra. Amennyiben a Hamilton-
operator felbonthaté a kiillonb6zo ‘He Hilbert-tereken hato, egymassal kommutald opera-
torok H = Yoo He Osszegeként, a klaszterek szeparaltan idéfejlédnek és a koherenciafiigg-

vényeik szorzata jelenik meg.

Ln(t) = Tr e Lici=n et ( 0% PC(O)) of ici=n et ( X 150)

|Cl=n

(3.22)

= Tr | ® o i ( ® pc<o>) ® ehfict ( ® ﬁc)

LIC|=n |Cl=n |C|=n |C|=n

=Tr | ® pclt)Pe

|C|l=n

= 1[I Le@®)

|Cl=n

:Tr ® pc(t) ® pc
|Cl=n

LICl=n

P. a C Klaszterbe beagyazott centrélis spinre vetité koherencia-projektor operator. A
Hilbert-tér fenti leirasa kodolja a gCCE moddszer azon feltételezését, hogy a centralis
spin adott klaszterre kondicionalt idéfejlédése mas klaszterektol figgetlen. A koérnyezo
klaszterek méagneses dipolusainak hatasa szemiklasszikusan egy ﬁmf atlagtér Hamiltoni
taggal kezelhet6 [10].

A szorzatalak konvergencidjanak fontos feltétele, hogy ha egy C' klaszterben nem jele-
nik meg C-magspin korreldci6, akkor Lo = 1, mely teljesiilését az alabbi egyszerii esetben
demonstralom. A magspinek dipol-dipdl kolesonhatésat elhanyagolva és feltéve, hogy a
kiilonb6z6 magspinek hiperfinom csatolasa egymastol fliggetlentil hat a centralis spinre,

egy kétspines spinfiirdét leiré Hamilton-operator
B = 1, + SOADID | §OAGTC), (3.23)

ahol 8@ a j-edik elsérend(i alklaszterbe agyazott centralis spint reprezentalé operator
vektor. A centralis spin elsérendii alklaszterek szerinti fliggetlen idéfejlédésének modelle-

zésére a masodrendii C' klaszter Hilbert-terét H = He ® He modon kiterjesztem. Ekkor

17
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a /‘\ 1. rend
QO centralis spin

magspinek

c 7;[ 2.rend

, 2 rend

3.2. dbra. (a) Kilonbozé rendi klaszterek illusztracija. (b, ¢) Az els6- és masodrendi
klaszterek sokasaga altal generdlt Hilbert-tér.

a (3.22| egyenlet alapjan

2 i 1 - I\ ip, s I
= H Tr [e_tht <p(ej)(0) ® 2) eﬁHjtPl(J) ® 21 (324)

~ ng (t)

T Li(OLa(t) L

A fenti elemzés alapjan a sorfejtés n rendjének kontribuciéja a n magspint tartalmazo
klaszterek irreducibilis sokspin-korrelaciéinak a koherenciara gyakorolt hatésat kvantifi-
kalja. A gCCE médszer rendkiviili pontossaga mellett két fontos elénye, hogy izolalhatdak
a jelentos dekoherenciat okozo egyedi klaszterek, valamint a sorfejtés konvergens rendjének
ismeretében meghatarozhatéak a dinamikat befolyasolé magasabb rendi effektiv kolcson-
hatasok. Ilyen effektiv kolcsonhatds példaul a masodrendben megjelend, centralis spin
altal kozvetitett magspin flip-flop vagy a harmadrendben megjelend 3-magspin kolcson-
hatasok.

3.3.2. Memoriahatékony implementacié

Jelen dolgozatban bemutatott munkam elsé fazisdban a gCCE mddszer implementacio-
janak fejlesztésén dolgoztam. A Wolfram Mathematica kod szerkezetének optimalizacio-
ja utan integraltam azt a Komondor nagy szamitési teljesitményii klaszterszamitégépre
(HPC). A HPC-n elérheté szamitasi kapacitas kihasznaldséara parhuzamositast implemen-

taltam.

18
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« /ey

megado formuldban az alklaszterek koherenciafiiggvényei iterativan jelennek meg, amely
tovabbi teljesitményndvelésre adott lehetéséget. A HPC-n rendelkezésre allé tarhelyen
koherenciafiiggvény-adatbazist hoztam létre, amely a megfelel6 azonositéval ellatott klasz-
terek koherenciafiiggvényeit tarolja binaris formatumban. A binaris fajlok mérete a leg-
nagyobb hatékonysagnovelés érdekében a kiirds és beolvasds sebessége szerint van opti-
malizalva.

A fejlesztésen atesett implementacioval a konvergenciaszamolasaimat ~ 50 — 60 ezer
masod- és harmadrendii klaszterrel tudom futtatni, amely az irodalomban fellelheto érté-

kekkel Osszevetve egyediilallo.

3.4. Szekularis és pszeudo-szekularis kozelités

A szimulacidkban megfigyelt jelenségek értelmezése és analitikus leirasa soran gyakran
alkalmaztam a tenzoridlis kolcsonhatasok szekularis és pszeudo-szekuléris kozelitését. Ha-
miltoni szekularis alakja egy tiszta fazisvesztést kodold operator, benne csak az S, és I,
operatorok kombinacidi szerepelnek. Az ilyen Hamilton-operatorral leirt rendszerekben
mg jo kvantumszam, az S, operétor 4ltal generalt sajatrendszer H sajatrendszere is, vagy-
is az S, = % (5‘+ + SL), S’y = i (S‘+ — 5',> operatorok nem keverik S, sajatallapotait.
A fenti gondolatmenet alapjan a spinrendszer dinamikajanak elemzésére hasznos mod-

szer a hiperfinom kolecsonhatast leir6 Hamiltoni szekularis kozelitése.
Hipe =Y ADS, IO (3.25)

A kozelités érvényességének feltétele, hogy az elektron és magspinek sajatéllapotainak
energiaszeparacioja sokkal nagyobb a hiperfinom kolcsonhatas spin-flip operatorokat tar-

talmazo tagjainak erdsségénél. Ez S = 1 elektron spin és tetszoleges magspin esetén

|D - ge,uBBz| > {Ama Amya Ayy; A, Azy} )

(3.26)
gN,uNBz > {Azzu A:Byu Ayya Azza Ayz} .

Mivel D > g.upB, és |getin| > |gnpn|, széles B, tartoményban csak az elsd feltétel
teljesiil, igy célszerti bevezetni az elektron spinre sziikitett pszeudo-szekularis kozelitést.

Ekkor a csatolasi Hamilton-operator magspin-flip operatorokat is tartalmaz.

o = 3 AQSI0 + AOSHO + AQSLI =
' (3.27)

A

= ST ADSIO 1 1 ((AD —iAD) S + (AD 4 iAD) 8.1
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4. fejezet

Feluletkozeli NV~ centrumok

koherenciaideje gyémantban

Ebben a fejezetben roviden ismertetem az NV~ centrummal kapcsolatos kutatdsom sordn
alkalmazott, a klasszikus altalanositott klaszter-korrelaciés sorfejtésen tilmeno modszert,
majd atfogdan vizsgalom a szabad indukcids lecsengés fliggését (T5) a kiils6 magneses tér
nagysagatol és orientacidjatol, a transzverzalis zérus-tér felhasadas értékétol, valamint a
szekularis hiperfinom komponensek eloszlasatol. A szekularis és pszeudo-szekularis koze-
litések alkalmazasaval kvalitativ és kvantitativ médon leirom a dominans spindinamikai
folyamatokat.

A NV~ centrum kutatasat elsésorban a Wigner Fizikai Kutatékézpont Szilardtestfizi-
kai és Optikai Intézetében miikodo Félvezeté Nanoszerkezetek kisérleti kutatdcsoporttal
valé egyiittmiikodés motivalta. A kutatas soran feladatom a piacon beszerezhetd gyémant
nanooszlopokban létrehozott feliiletkozeli NV centrumok (NV1 és NV2 egyedi ponthibak)
T3 (By) kisérleti koherenciaid-gorbéjének megértése volt. A kozos munka eredményeként
egy kézirat sziiletett [32], amelynek szakért6i birdlata folyamatban van. Az eredménye-
imet jelen dolgozatban 6nallé elméleti eredményekként kozlom, a szerzotarsak kisérleti

eredményeit nem részletezem.

4.1. A szabad indukciés lecsengés kontrollparaméter
fliggése

A centralis elektron spinbdl és a spinfiirdébdl all6 rendszer leirasara alkalmazott Hamiltoni
alapvetéen két, kisérletileg konnyen befolyasolhatoé kolesonhatasi paramétert tartalmaz.
A feliiletkozeli NV centrumok Cs, szimmetridja a feliilet egyenetlensége és mas toltott
ponthibdk kozelsége altal el6idézett mechanikai fesziiltség vagy elektromos tér hatasara
sériil, igy a hiperfinom csatolassal 6sszemérhetd vagy nagyobb transzverzalis zérus-tér fel-
hasadas alakul ki. A hatds modellezése érdekében a T koherenciaidét £ = 0 — 32 MHz
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mellett vizsgalom, mely tartoméanyt elméleti szamolasok alapjan meghatarozott értékek
tanulmanyozasidhoz az NV-tengellyel (c-tengely, z-tengely) 6y = 60°-t bezard teret alkal-
mazok (1d. abra). Emellett figyelembe veszem a Fold kis B, = 0.45 G mégneses
terét, melynek 6, = 120° polarszoge a kisérletileg vizsgalt rendszerek esetén meghataroz-
hato [32]. A Fold mégneses tere, illetve egyéb magneses zajok kisérletileg ledrnyékolhatoak
vagy kompenzalhatéak, azonban a Félvezeté Nanoszerkezetek kutatocsoport altal végzett

mérések soran ezt nem végezték el.

4.1.1. Modell rendszerek energiaszint szerkezete

a 960 b g0
9581 958}
N N
I T
= =
> 956 > 9561
(el (2]
@ 5}
c c
L i}
9541 954 -
952 9521
Magnetic field (Gauss)
C 960 . . . . d 960
9581 W 1 958}
N ! ! N
z ! ! Z
g 1 15 1 — =
§ 9561 1Azz(PPN) : By, =0.225G ? 956}
@ @
[ [
i} L
954 - 0 954
i
1
1
952 1 1 f | 1 1 952 1
-3 -2 -1 0 1 2 3
Magnetic field (Gauss) Magnetic field (Gauss)

4.1. abra. A szomszédos nitrogénnel és egy vagy tobb szén magspinnel kolesonhaté NV~
centrum hiperfinom energiaszint szerkezete (a, b és d), valamint (c) esetén rendre 6y = 60°
és 0y = 0° mellett. Az abrak x-tengelye a B, kiils6 magneses teret jeloli. A gorbék
szimmetriavonalanak By = 0 G-tél valo eltolédasa B, az NV-tengelyre valdo nem nulla
vetiiletének kovetkezménye. A feliilet hatasanak modellezéséhez a transzverzalis zérus-tér
felhasadds értékét £ = 1.25 MHz-nek vettem. (a) és (b, c) rendre 0 és 1 csatolt 3C
magspin esetét mutatja, (d)-ben pedig 2 tovabbi gyengén csatolt szén hatdsdrdra tobb
kozeli felhasadas jelenik meg.

A BN és egy vagy harom !3C magspinnel kolesonhaté NV~ centrum mg = +1 al-
térhez tartoz6 energiaszint szerkezete kis, ~ 0 G maégneses terek mellett a abran

lathat6. A nitrogénnel valé hiperfinom kolcsonhatds miatt nulla magneses tér mellett a
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{+1,1),|-1,1)} és {|+1,]),|—1,1)} allapotparok rendre megnovelt és csokkentett ener-
gidval felhasadnak. Kiilsé magneses tér (By) hatdsdra az elektron spin sajatéllapotai
a longitudinalis (c-tengely irdnyt) komponens szerint g.upB, = g.p1pcosfy By mértékben
felhasadnak. A Fold konstans magneses terének az NV-tengelyre vett vetiiletét figyelembe
véve az effektiv zérus-tér és ezaltal az energiagorbék szimmetriavonala eltolédik By = 0 G-
hoz képest. A fentiekhez hasonléan, a szénnel valé csatolas hatasara a felhasadt allapot-
parok energia szerint csokkend sorrendben; {|+1,1,1), -1, 1,1}, {|+1,1,4), -1, 4, D},
{+L4L1, -0 {+L 1,4, -1, 17,1} A nem nulla transzverzalis zérus-tér fel-
hasadéds osszekeveri az elektron spin |+1) és |—1) dllapotait, aminek kovetkeztében az
energiaszintek tobb elkertilt keresztezédése (avoided crossing, éradtmenet) jelenik meg a
fent leirt felhasadasokat jellemz6 A, hiperfinom komponensek A.,/cosfy szerint atskala-
zott alakja altal meghatarozott magneses terek mellett. Az oradtmenetek koherenciavé-
dett paraméter-altereket hoznak 1étre, melyekben a rendszer nem érzékeny az elsérend
magneses tér fluktudciokra az e energiaszintek eltiing de(B)/dB gradiensei miatt. Ahogy
egyre tobb 13C spin keriil a rendszerbe, tobb egymdshoz kézeli felhasadds és dradtme-
net jelenik meg. Az igy létrejott energiaszint szerkezet magaba foglalja minden egyes a

centralis spinnel kolcsénhaté magspin egyedi ujjlenyomatat.

4.1.2. gCCE1 szimulaciék bovitett centralis maggal

A kiilonb6z6 rendszerek vizsgalatara elsérendit gCCE1 szabad indukcids lecsengés szimu-
lacidkat végeztem (i) az alkalmazott mégneses tér és az NV-tengely altal bezart szog,
(ii) a Fold magneses terének, és (iii) a transzverzélis zérus-tér felhasadas jelenlétének fi-
gyelembevételével. Az dradatmenetek hiperfinom eltolédasanak és felhasaddsanak pontos
modellezéséhez a standard gCCE1 modszeren tillépve a rendszer kozponti magjat ketto
(vagy harom) spin; az elektron spin, valamint az erésen csatolt N (és egy *C) magspin
alkotja, erre a tovabbiakban NV (és NV-C) magként hivatkozom. A harom (vagy négy)
spint tartalmazé elsérendii klaszterek energiaszint szerkezete igy kett6 (vagy négy) elkii-
16niilé éradtmenetet tartalmaz (1d. abra). A gyengébben csatolt spinfiird6t a termé-
szetes el6fordulasi gyakorisdgnak (¢ = 1.07 %) megfelel ardnyban tovabbi 3C magspinek
alkotjak, melyek hiperfinom konstansdnak felsé hatdrat A < A9 szerint hatdroztam
meg. A fiirdS hatdrsugara 7, = 30 A, melynek érvényessége a Ty koherenciaidére vég-
zett konvergenciaszamoldsokkal aldtdmasztott [32]. Az egyedi spinfiirdé konfiguracidkra
jellemz6 koherenciadinamikai tulajdonsagok feltardsa érdekében nem atlagolok kiilonb6zo
véletlenszert mintavételezésekre, ehelyett néhany konkrét hiperfinom csatolas-eloszlast és

a koherenciaidé ezektdl valé fiiggését vizsgalom, 1d. a [4.3] szekcidt.
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4.1.3. Szabad indukciés lecsengés kisérletileg realizalhaté kont-

rollparaméterek mellett

Az NV magot alkotd nitrogén mindig erésen csatolt az elektron spinhez (A%Y) = 3.1 MHz).
Az NV-C magban egy nitrogénnel szomszédos *C magspint vettem figyelembe (AS) =
0.6 MHz), igy nyerve betekintést a vakancidhoz kozeli, hasonlé nagysagrendii csatolassal
rendelkezé magspinek hatasaba. A két magra vonatkozo koherenciaid6-gorbék két kiilon-

b6z6 E felhasaddssal rendelkezd NV1 és NV2 centrumok esetén a [f.2h,b dbrdn lathatok.

a 6 . . . . . . b 6 . . . . . .
— e NV1 — e NV2
5F —— A,,(3C)=0.6 MHz b 5 — A,,(**C) = 0.6 MHz 1
4r 4
m m
3 3l 3
[ o
2r 2L
1F 1
0 1 1 1 1 1 1 1 O 1 1 1 1 1 1 1
-3 -2 -1 0 1 2 3 -3 -2 -1 0 1 2 3
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C 6 . . . . . . d s . . . . . .
— o0 NV — -0 NV2
5 — g,=0° 1 5F— g, =0° 1
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3 3l 23
[ po
2r B 2
0 1 1 1 1 1 1 1 0 1 1 1 1 1 1 1
-3 -2 -1 0 1 2 3 -3 -2 -1 0 1 2 3
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4.2. dbra. (a, b) Az NV és NV-C maggal kapott szabad indukciés lecsengési idék 6ssze-
hasonlitasa. (c, d) Az NV1 és NV2 magok szabad indukcids lecsengési idejének Osszeha-
sonlitasa a magneses tér és a c-tengely 0° vagy 60° polaris szoge esetén.

Az egyszerii NV mag esetében két széles cstcs jelenik meg az eltolt draatmenetek
helyén, ami koherenciavédett méagneses tértartomanyokat jelol. A magneses tér kozelé-
ben, melytol mérve a gorbe szimmetrikus, keskeny mélyedések jelennek meg, ami arra
utal, hogy ezekben a régiokban a szamos energiaszint keresztezodés kovetkeztében enge-
délyezett spin-flip folyamatok képeznek jelentés zajforrast, ld. abra. A szén spin
hozzédadésa az erésen kolcsonhaté maghoz jelentdsen eltéré hatassal van az NV1 és az
NV2 esetében; az elobbinél felére csokkenti a koherenciaidét a relevans régidkban, az
utobbinal pedig harom éles cstuicsot eredményez az éraatmenetek pontos poziciéiban. Az

NV1 transzverzalis zérus-tér felhasaddsa E = 0.65 MHz ~ A) ami A(©) 6sszes elemével
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(©)

./, ami arra

Osszehasonlithaté nagysagi. Ezzel szemben az NV2-re £ = 1.25 MHz ~ 2A
utal, hogy a hiperfinom kolcsonhatas és a zérus-tér felhasadas altal gyakorolt hatasok
kozott kapesolat all fenn, 1d. a [4.2.1] szekcidt.

A rendszer c-tengelyével parhuzamos By magneses indukciovektor mellett kiszamitott
koherenciaidokkel megvizsgaltam a c-tengelyre merdleges magneses térkomponensek ha-
tasat is (1d. abra). Az 6radtmenetnek megfelel$ csicsok helyének megvaltozasan kiviil
(1d. abra) a gorbén nem kévetkezik be szerkezeti valtozas, ezért megallapithatd, hogy
hasonlé transzverzalis zérus-tér felhasadasi és szén hiperfinom csatolasi paraméterek ese-
tén (E ~ Al9) a Zeeman-kélesénhatds Hamiltonijanak transzverzéalis komponensei nem

befolyasoljak a rendszer megfigyelheté dinamikajat.

4.1.4. Transzverzalis zérus-tér felhasadas altal indukalt zajszup-

o »
resszio
a 70 : : : : ; ; b 9450
60f ]
Bl z _
sl i — E=32MHz o415l
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% 40} ] _ N
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4.3. abra. (a) Az NV~ centrum szabad indukciés lecsengési idejének szamitott gorbéi
kis magneses terek fliggvényében kiilonbo6z6 E felhasadasok és a Fold magneses terének
elhanyagolasa esetén. Az x-tengelyen az NV-tengely mentén alkalmazott magneses tér
nagysaga szerepel. A spinfiird6 altal indukalt egyedi energiaszint szerkezet Osszetett alaka
szimmetrikus gérbéket eredményez. (b) A kiszélesed$ éradtmeneti tartomanyok (piros)
szemléltetése F = 15 MHz esetén.

A szabad indukcids lecsengési idé gorbéinek fiiggése a transzverzalis zérus-tér felha-
sadas nagysagatol az NV~ centrum c-tengelye mentén alkalmazott kiils6 magneses tér
és a Fold magneses terének elhagydsa esetén a abran lathaté. Ahogy FE eléri azt a
tartomanyt, ahol £ > A©) érvényesiil, a koherenciaidd a kiilsé magneses tér teljes tar-
tomanyan egy nagysagrenddel, az éradtmenetek koril pedig még ennél is jelentésebben
novekszik. Ennek magyarazatahoz harom, egymast erésité hatast tekintek. A kiilonb6zo
Hamiltoni sajatallapotok koherenciavédett paraméter-alterei E novekedésével kiszélesed-
nek és atfednek (Id. abra), igy lehet6vé valik erdsebb elsérendli mégneses zajok
kioltdsa is. A {|® 1), |® |)} alaki sajatallapotok kozotti hiperfinom felhasadas E nove-
lésével az oradtmenetek kornyékén csokken, ahol |®) az elektronspin és més magspinek

tetszoleges sajatallapotat jeloli. Ennek eredményeképpen az ezeket az allapotokat keverd
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magspin-flip kdlecsonhatasok a kubitallapotok relativ fazisanak kisebb valtozasat okozzak,
ami javitja a koherenciavédelmet ezekben a régiokban. Az elektronspin sajatallapotok
nagyobb felhasadasa elnyomja az elektron spin-flip kolesonhatasokat is, ami csokkenti a
lehetséges koherenciavesztési csatornak szamat.

A T} gorbék sok éles csicsot és mélyedést tartalmaznak. Az Osszetett struktirat
az egyedi energiaszint szerkezettel lehet magyarazni, amely szamos szorosan elhelyezke-
d6 éraatmenetet és a fiirdoben 1évo kiillonboz6 magspinek &altal indukalt energiaszint-
keresztezédést tartalmaz (1d. abra). Ahogy a mdagneses tér valtozik, a rendszer
gyorsan alternal a magspinek hiperfinom és magneses dip6l-dipdl csatolasaibol eredo kii-
16nbo6z6 allapotkeverési és spin flip-flop folyamatok elnyomésa vagy engedélyezése kozott,

igy védve vagy tonkretéve a kozponti elektron spin koherenciajat.

b40| T T T T T T

T; (us)

c sz

felel meg, By és B, az alkalmazott, illetve a Fold méagneses terét jeloli. A szaggatott
vonalak a z-tengelyre merdleges sikban hizdédnak. (b) A szabad indukcids lecsengési
idejének gorbéi kis alkalmazott magneses terek fiiggvényében az F = 15 MHz esetre. ¢
az alkalmazott és a Fold magneses tere kozotti relativ azimutalis szoget jeloli.

Az alkalmazott kilsé magneses tér transzverzalis komponenseinek és a Fold méagne-
ses terének figyelembevételével az éraatmenetek helyén megjeleno csticsok aszimmetridja
jelenik meg, 1d. abra. E hatas elsddleges oka a transzverzalis magneses tér kom-
ponensek nagysaga (|B_|) kozotti kiilonbség a kilonbozo éradtmeneti régiokban. Ezek a
komponensek az elektron és a nitrogén spinje kozotti Ay Sol, és Ayygyfy hiperfinom spin-
flip tagokkal kombinalva keveredést okoznak az NV mag |1 ]) «— |—11) sajatallapotai
kozott, analitikus levezetést lasd a a szekciéban. Azaltal, hogy az elkeriilt kereszte-
z6désekhez tartozo koherens spinallapotot a magneses tér c-tengely iranyu ingadozasaira
érzékeny allapotba transzformalja, ez a hatds elkeni az éradtmenetek koherenciavédett
régi6it. A keveredés frekvencidja linedrisan figg |B, |-t6l (1d. {.2.2| szekcid), igy ha az
alkalmazott magneses tér és a Fold magneses tér kozotti relativ azimutdlis szog (¢ a

abran) 180°, a vektorok kollinedrisak és |B | mindkét éradtmeneti régiora azonos, ezért a
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gorbe szimmetrikus. |B, | kiillonbsége a kiilonboz6 6radtmeneti régickban és kovetkezés-

képpen az aszimmetria is a ¢ = 0° esetben maximalis.

4.2. Szekularis és pszeudo-szekularis kozelitések a spin-

fiirdon

A transzverzélis zérus-tér felhasadas hatasanak tanulmanyozasa utan a centralis spin és
a kornyezet csatolasat kodolé hiperfinom kélecsonhatast vizsgdlom. Az elektron (é) és
a magspin (I) kozotti kélesonhatast leir6 Hamilton-tagok >3 1 Aglk)gji,(;) alakiak. A
dekoherencia {6 forrasaként hato hiperfinom komponensek azonositasahoz a fiirdoben 1év6
kiilonb6z6 magspinek hiperfinom csatolasara szekularis és pszeudo-szekularis kozelitést

alkalmazok.

4.2.1. Az E ~ A© tartomany

A pszeudo-szekularis kozelités alkalmazasa minden *C magspinre a spinfiirdében az ere-
detiekkel azonos gorbéket eredményez, azonban a szekularis kozelitésben T} az éradtme-
neteknek megfeleld csicsoknal ~ 1,5-szeresére novekszik, ld. abra. Ez arra enged
kovetkeztetni, hogy a Hamilton-operator Agg)ngx és Agg)ngy magspin-flip tagjai fon-
tos dekoherenciaforrasok ezekben a magneses tértartomanyokban. Ezek a tagok az NV~
elektron spinje altal érzékelt, c-tengely mentén fluktualo effektiv magneses teret kddolnak.
Ez a dekoherencia fontos forrasa abban az esetben is, ha a kvazisztatikus zajok elnyomasat
célzé protokollokat alkalmaznak [33].

A transzverzalis zérus-tér felhasadas és a pszeudo-szekularis tagok kifejezhetéek a

kovetkezo formaban;

N A N 1 A N
Hyps = B(S; = 5)) = SE(SS +52), (4.1)
N PN A A A A~ oa 1 PN A
Hypy = Ae: S L4 A 8oL A 8.1,y = ALt (Ao = iAL) STy + (As +iAL)8.0)
(4.2)

ahol a csatolasi erdsségek abszolut értékei fontos jellemz6i a dinamikanak. Valéban,
2 2

A, = \/(Agg)) + (AES)) ~ 0.53 MHz a nitrogénnel szomszédos szén spinre, ami —

az 6radtmenetek régiéin belil és £ > 0.1 MHz esetén — nagyobb, mint a {|® 1), [P |)|}

sajatéllapotok kozotti AEST = |/ E? + (AES))Q — FE energiakiilonbség. Ennek két fontos
kovetkezménye van; a targyalt pszeudo-szekularis kolcsonhatas eréssége elég nagy ahhoz,
hogy Ty idoskalan magspin-flip dtmeneteket okozzon, igy az déradtmeneti régiok haté-
sa sériil. Emellett AETCLT gyorsan csokken E novelésével, tehat ekkor a kubitallapotok
relativ fazisanak a fenti folyamatok altal indukalt valtozasa elhanyagolhatd. Emiatt a

kubitéllapotok stabilak az elkertilt keresztezddéseknél, ami lehetévé teszi éles T cstcsok
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megjelenését, 1d. abra. Ez 0sszhangban van az NV1 szekularis kozelitésében megfi-
gyelt markéns csicsokkal, 1d. a dbra.

a 6. : : : : : : b sp : : : : : :
— full hyperfine NV1 — full hyperfine NV2
5 — pse-sec. ap. ] 5 — pse-sec. ap. ]
4 af
@ ©
23 23
A [
2r 1 2
1t ' \) J' A’ \ﬁ.'L \/ 1 1
0 1 1 1 1 1 1 1 O 1 1 1 1 1 1 1
-3 -2 -1 0 1 2 3 -3 -2 -1 0 1 2 3
B, (G) By (G)
C 6 ; ; ; ; ; ; d sp : : : : : :
= full hyperfine NV1 =— full hyperfine NV2
51 — secular ap. ] [ = secular ap. ]
s
m @
3 3f 3
o =
2F
1k
0 1 O 1
-3 -2 -1 0 1 2 3 -3 -2 -1 0 1 2 3

By (G) By (G)

4.5. dbra. Az NV1 és NV2 centrumok szabad indukcids lecsengési idejének 6sszehasonli-
tasa pszeudo-szekularis (a és b) és szekuldris (c és d) kozelitéssel.

4.2.2. Az E > A tartomany

Abban az esetben, ha F > 2 MHz és a Fold maradék magneses terének jelenlétében az
oraatmeneteknek megfelelé koherenciaidé maximumok pozitiv és negativ By értékeknél
aszimmetrikusak, 1d. [£.6] &bra. Annak bizonyitdsdra, hogy az elektron és a nitrogén spin
kozotti hiperfinom csatolas AN S, T, és Agg )S’yfy tagjai valoban az E > A©) tartomany-
ban megjelen6 aszimmetria f6 okai, a magneses tér fliggvényében kiszamitottam a szabad
indukcios lecsengés idejét néhany killonbozé F értékre a nitrogén hiperfinom méatrixa-
nak szekuldris kozelitése nélkiil és azzal egytitt, 1d. [£.6p,b dbra. A kozelités alkalmazdsa
mellett az aszimmetria eltiinik. Megjegyzem, hogy a nitrogén hiperfinom matrixa diago-
nalis, igy ebben az esetben a szekularis és pszeudo-szekularis kozelitések egyenértékiiek.
Tovébbé, mivel AN) = Ang ), a fenti tagok atirhatok a kovetkezd, elektron- és magspin

léptetoperatorokat tartalmazo formaba;

i, = ANS, I, + AMS, I, ==~ (3
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A zérus-tér kolesonhatds nagy D axidlis Gsszetevije miatt az elektron |0) és |[£1) allapo-
tai energiaban szeparaltak. Kovetkezésképpen a Amg = +2 atmenetek gerjesztéséhez a
transzverzalis magneses tér altal gerjesztett elektron spin-flip tagoknak is részt kell vennie

a vizsgalt folyamatban, melyek

5. = geps (BaSe + B,S,) = 9653 ((B: —iB,)8. + (B, +iB,)S_) . (4.4)

A |By| = \/B:%TBz fontossdgat megerdsiti az aszimmetria hidnya longitudindlis kiil-
s6 magneses tér esetén (Id. abra) és az aszimmetria fiiggése a teljes transzverzdlis
méagneses tértol (1d. abra).

Az és egyenletekben meghatarozott kifejezések egyiittes fontossiga a |1 |) «—
|—1 1) NV centrum sajatéllapotok kozott fellép6 allapotkeveredésre utal. Az ilyen atmene-
teket kivalto effektiv Hamilton-tagok meghatarozasihoz a [34] cikket kovetve kanonikusan
atalakitom a Hamiltonit egy — a |£1) és |0) elektron spin sajatallapotok éltal kifeszitett A,
B alterekre nézve — tiszta fazisvesztést leird, blokkdiagonalis formaba. El6szor az elektron

és nitrogén spint tartalmazoé rendszer Hamilton-operdatorat harom részre bontom,
ﬁzﬁo+ﬁ1—|—ﬁ2, (45)

ahol Hy = D (S‘f —S(S+ 1)/3) és D > AEs g (AE, p az A és B altéren beliili allapotok
kozotti energiakiilonbségeket jeloli). H, sajatallapotai az altereken beliil vannak, H, pedig

az A és B altereket kevero tagokat tartalmazza. Jelen esetben
N N A a E A N
Hy = geupB.S. + Ao.S.1. + 5 (82 +92), (4.6)

I:IQ = (gelUB (BJ_S+ + BJ_S\'_) + A, (S+f_ + S_f+) y (47)

ahol elhanyagoltam a nukledris Zeeman-kolesonhatést. A H = e~S ¢S kanonikus transz-
formécié alkalmazasa utdn (ahol S egy antihermitikus blokk-offdiagondlis operator) a

masodrendi effektiv Hamiltoni alakja a kdvetkezo;

~ 1 ~qa 1 N A JURA — Ao
H® = HHA= - <ggu23 (B2S8% + BYS?) + 2geupA' (BLSYT. + BLS* 1, ) +
[ BIBE (3.5 +8.8.) + 47 (8,811 + 8.8 1,1 + m
+2g.ppA' (BLS_S. I, + B8, S 1) ] A) ,

ahol A = Py—Pp = 2521, az i altérre vett P; projekcidkkal [34]. Az elsé, valamint utolsé

harom tag rendre a transzverzalis zérus-tér felhasadés, a sajatenergiak és a magspin-flip

28



4.2. SZEKULARIS ES PSZEUDO-SZEKULARIS KOZELITESEK A SPINFURDON29

tagok kis korrekciéit irja le.

a ; ; ; b ; ;
40f — E=15MHz 1 40f — E=15MHz
— FE =5 MHz = E =5 MHz
— E=2MHz — E=2MHz
Et £
[ (&
c , , , , d , ,
40f — E=15MHz 1 40f — E=15MHz
= E =5 MHz = E =5 MHz
— F =2 MHz — E =2 MHz
2 £
& [
B (G) By (G)

4.6. dbra. Az NV~ centrum szabad indukcids lecsengési idejének gorbéi kis alkalmazott
magneses terek fliggvényében a nitrogénen alkalmazott (a) szekularis kozelités nélkil és
(b) szekularis kozelitéssel. (c) és (d) rendre a szénspinekre alkalmazott pszeudo-szekuldris
és szekularis kozelitéssel kapott eredményeket mutatja. A szaggatott vonalak segitenek
szemléltetni a f6 csicsok kozotti kiillonbséget.

A mésodik tag az |1 |) «— |—1 1) allapotok kozotti atmenetet generdljaw = 2g.upA’|By|/D
frekvenciaval, amely linearisan fiigg a c-tengelyre merdleges kiilsé magneses tér nagysa-
gatol. Ennek a folyamatnak az iddskalaja ~ 100 ups nagysdgrendi, igy, figyelembe véve
a E > A© tartomanyban adédé hosszii koherenciaidét, az allapotok jelent6s mérték-
ben keverednek 75 idéskalajan. Ez alatamasztja, hogy a vizsgalt effektus valéban fontos
dekoherenciaforras.

A szén spinek hiperfinom csatolasanak pszeudo-szekularis (szekuléris) kozelitésével
kapott koherenciagérbék a (d) abrdkon lathatéak. A csicsok aszimmetridja mindkét
esetben megfigyelhetd. A pszeudo-szekularis kozelitésben a T3 értékek kis mértékben no-
vekednek, ami az elektron-szén parok allapotainak fent leirt moédon torténo keveredésére
utal, bar a kisebb hiperfinom komponensek miatt legaldabb egy nagysagrenddel nagyobb
idoskalan, mint a nitrogén esetében. Ha az pszeudo-szekularis tagokat is elhanyagolom,
markéans csticsok jelennek meg, ami aldtamasztja a szekcioban targyalt eredménye-
ket.
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4.3. A szabad indukciés lecsengés fiiggése a szekularis

hiperfinom komponensek eloszlasatol

A koherenciaidé a fiirdében 1évo spinek A.. hiperfinom komponenseinek eloszlasatol valo
fiiggésének elméleti modellezéséhez az NV-C magot és egy A,, csatoldsi allandéval ren-
delkez6 gyengén kapcsolt szénspint tartalmazé rendszer szekularis Hamilton-operatorat

tekintem,

N N E /4 N N N A AL
H=D(8-8(S+1)/3)+ 5 ($3+92) + geppBS.+ > ADSOID (4.9)
i=N,C,C

ahol elhanyagolom az elektron Zeeman-kolcsonhatas transzverzalis komponenseit, vala-

mint a mag Zeeman- és a magneses dipolus-dipélus kolesonhatast. Miutan kiszamitottam

az w sajatenergia-kiillonbséget a {|1n) ,|0n)} alaku allapotparok kozott, ahol |n) a magspi-

A,, szerint; w ~ C' + aA,,. A koherenciafiiggvény levezetéséhez félklasszikus zajmodellt

veszek alapul; az w ltal meghatérozott fazisfejlédést integralom a A.. Gauss-eloszléséra
o szorassal [2].

) - g 1 72 2 1.2 242

L(t) = (e~ Wt — /dAzze—zaAzzt e—Azz/(QJ ) — ez 0"t 4.10

0 ={) Vit (4.10)

Feltételezve az L(t) koherenciafiiggvény Gauss-féle lecsengését, a koherenciaid$ a Ty =

V2/(ao) képlettel adhaté meg. Az erésen kapcsolt nitrogén- és szénspinek négy lehetséges

konfiguraciéjara vonatkozé eredmények a egyenletben lathatoak. Megjegyzem, hogy

a koherenciaid6 nem fiigg a gyengén csatolt szénspin allapotatol.

2vZ | (A5 + Agzv))z +4gepipB. (gepnB. — AL — AL)) + 452
T3() = P~ A0 AT
: 23 | (A~ ADY 4 dgoupB. (gopnB. + AL — AY)) 1 4E2
B \ (2geunB. + A — AN’
(4.11)
. 2v3 | (A9 = ANV 4 dgupupB. (geunB. — A + AN 4 42
e (2g.18B. — AL + ADY’
; 2v3 | (AD + A+ dgpunB. (gousB. + AD + AY)) 1 42
T5(4) = 5
7\ (20e15B. + AL + ALY)
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Feltételezve, hogy a kiilonb6z6 nuklearis spinallapotoktdl fiiggd zajfolyamatok fliggetlenek;

. (2 2 2 2\
E (T;m) Tnan oo " T;w) ’ (4.12)

ami a goupB, > E, AN A esetben Tj = v/2/(40)-ra redukalédik, igy meghatérozva
a koherenciaidé alapvonalat. A nevezében szereplé 2-es szorzéfaktor a gyengén csatolt
szén magspin allapotanak megfeleld, azonos esetek miatt jelenik meg.

Az alabbiakban a stirtiségfunkcional-szamitasokbol szarmazé pontos hiperfinom-tenzorok
statisztikajat vizsgalom [28]. A gyengén csatolt spinfiirdd szekularis komponenseinek
(AD) < AD) eloszlasa, amelyekbél a véletlenszerti fiirdSkonfigurdcidkat mintavételezem,
kozelithetd egy 0 atlagi és 0 = RMS ~ 0.17 MHz Gauss-eloszlassal, ahol az RMS a diszk-
rét eloszlas négyzetes kozepét jeloli. Fontos, hogy a spinfiirdében talalhatd szén magspi-
nek természetes eléfordulasnél (c = 1.07 %) nagyobb koncentricidja esetén a A®) < AC)
feltétel nem teljestil, igy o lényegesen nagyobb is lehet.

Hogy elkeriiljem az adott randomizalt konfiguraciora jellemz6 hatédshoz vald viszonyi-
tast, 10 kilonboz6 randomizalt spinfiirdé konfiguraciéra szimuldltam a koherenciaidot,
majd kiszamitottam ezek dtlagat mindkét modell rendszerre, 1d. [{.7h,b dbra. A [.12]
egyenletbe 0 = RMS behelyettesitéssel, illetve a szimulaciékbol kapott gorbék osszeha-
sonlitdsa a [£.7c,d dbrdn lathat6. A kvézisztatikus zajok &ltal okozott inhomogén fazis-
vesztést leird elméleti modell jol reprodukalja a szimulalt gorbék altalanos alakjat, a négy
6radtmenetnek megfeleld négy csics is megjelenik, 1d. abra. A szimuldlt gorbék
tovabbi struktirdjanak eredete a szekcioban targyalt magspin-flip tagok hatasa. Ez
a folyamat az NV-C magban 1évé erdsen csatolt szén esetén is végbemegy, igy érvénytele-
niti a4.12] egyenletben hasznélt, a magspinallapotoktdl fiiggetlen zajforrasokra vonatkozo
kozelitést.

A koherenciagorbék egyedi, osszetett alakja megfeleltethet6 az egyes randomizalt spin-
furdd konfiguracidk energiaszint szerkezetének, 1d. [L.Id dbra. By kiilonboz értékeinél
a rendszer felvaltva engedélyezi vagy elnyomja a hiperfinom-indukalt magspin-flipekbol
szarmazd kiilonbozo zajforrasokat, ezért egy valtakozd csicsokbol és mélyedésekbdl allo
szimmetrikus struktura alakul ki.

A véletlenszerii konfiguraciokra adodé gorbék két csoportja azonosithatéd az atlag (fe-
kete vonal, [1.7h,b dbra) feletti (A) és alatti (B) alapvonal szerint. Ennek magyardzatara
megvizsgaltam az eloszlasok konkrét A, értékeit. Okolszabalyként azt kaptam, hogy a B
csoport esetében legaldabb egy spin A,, 2 0.2 MHz vagy tobb spin A,, ~ 0.1 MHz értékkel
csatolt, ami noveli az eloszlas szorasat. Az A csoport esetében csak egy vagy két spinnek
van A,, ~ 0.1 MHz-es csatolasa.

Kiilonosen érdekes a [I.7p,b dbran sdrga vonallal jelolt firdékonfiguracié. Itt a leg-
nagyobb és a masodik legnagyobb szekularis hiperfinom &allandé rendre 0,045 MHz és
0,018 MHz, igy az NV-C mag és a spinfiird6 gyakorlatilag lecsatolédik egymasrol. Kovet-
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a T T T T T T T b 10F T T T T : a
6 [ = average NV1 N = average NV2
5t 8
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4.7. abra. (a, b) Az NV1 és NV2 centrumok szabad indukciés lecsengési ideje 10 kii-
16nb6z6 randomizalt spinfiirdé konfiguracié esetén. A fekete vonalak az atlagolt gorbéket
mutatjék. (c, d) A szimulélt értékek atlagolasaval (kék), valamint a szekuldris Hamiltonin
és a félklasszikus zajmodellen alapulé elméletbél (fekete) kapott koherenciaid6k ésszeha-
sonlitésa.

kezésképpen a mag bels6 dinamikaja valik a fontos koherenciakorlatoz6 hatassa (1d.
szekci6t), ami kellden nagy zérus-tér felhasadas esetén lehetévé teszi a |B | tér hatasara

létrejovo aszimmetria megjelenését.

4.4. Diszkusszio

A feliiletkozeli NV centrumokat hasznald, kis magneses terek melletti alkalmazéasokra
tervezett szenzoros technolégiak tekintetében kulcsfontossagi koherenciadinamikai elem-
zésem soran atfogdan leirtam a rendszert dontéen befolyasold kolcsonhatasok kontroll-
és kolcsonhatasi paraméterfiiggését. Az inhomogén fazisvesztést jellemzé T koheren-
ciaid6 transzverzalis zérus-tér felhasadastol vald fliggésének vizsgalataval megmutattam,
hogy az éraatmeneteknek koszonhetoen megfeleloen kezelt feliilettel, valamint optimalis
mélységben létrehozott NV centrumok hasznalataval a zajokra rendkiviil érzékeny sza-
szimmetriatengelyével parhuzamos kiilsé magneses tér esetén a maximalis koherenciaid6

az Oradtmeneti tartomanyokban elérheté 75 ~ 70 us, amely optimdlis spinfiirdé konfi-
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guracio esetén tovabb novelheté. A koherenciaid6 ilyen nagysagrendje mar lehetévé teszi
a gyakorlatban alkalmazhaté kvantumos érzékeléshez sziikséges szenzitivitas elérését. A
legfontosabb koherenciaforrast, tehat a szekularis hiperfinom komponensek altal keltett
effektiv magneses terek kiterjesztett magra gyakorolt hatasat altalanosan alkalmazhato, a
szimulacios eredményekkel jol egyezo elméleti modellel elemeztem. A modell segitségével a
T3 koherenciaid6 josolhaté més kiterjesztett mag, transzverzalis zérus-tér felhasadas vagy
szekularis hiperfinom csatolas eloszlasok esetére. Tovabbi munkam soran altaldnos mo-
dellt tervezek késziteni, melyet alkalmazva a koherenciaid6-gorbék ismeretében pontosan

leképezhet6 az adott spinfiirdé magspinjeihez rendelt hiperfinom konstansok eloszlasa.

Z 1 b 7 4
By

d
BZ B? B,
y y
X /

4.8. dbra. A vektormagnetometriai protokoll illusztraciéja. (a) Az energiaszint szerkezet
szimmetriavonalanak By = 0 G-tél vett eltolédasat és az alkalmazott magneses tér 6,
polarszogét ismerve B? meghatdrozhat6. (b) A maximadlis aszimmetridnak megfelel6 By

s s

v

I

modellezése soran kisérletileg relevans E értékek mellett is megfigyelheté aszimmetriat
fedeztem fel, melynek elméletét, az aszimmetriat okozé effektiv kolcsonhatast és az ef-
fektus erdsségének kolcsonhatédsi- és kontrollparaméter fliggését, egzaktul leirtam. Az
aszimmetria 1j magnetometriai protokoll megadasara ad lehet6séget, mellyel a mérendo,
konstans méagneses indukcidévektor mindharom komponense egyidejlileg meghatarozha-
t0, 1d. a [4.8 dbrat. Jelenleg a korszerli protokollok csak az NV-tengely irdnyu vetiilet
mérését teszik lehetévé [35]. Kollinearis alkalmazott és mérendé magneses tér esetén a
megfigyelheto aszimmetria maximalis, tehat az 6raatmenetek helyén a maximalisan mér-
heté T3 megkeresésével az alkalmazott tér polar- és azimutszogének, valamint a mérendo
tér NV-tengelyre (z-tengely) vett vetiiletének ismeretében (B¥, BY, B?) egyértelmiien
meghatarozhaté. B? az energiaszint szerkezet szimmetriavonalanak By = 0 G-to6l vett
B eltolédasat és az alkalmazott magneses tér 6y polarszogét ismerve hatarozhaté meg;
B? = — B /cosby.

Fontos kiemelni, hogy a vektormagnetometriai alkalmazas szempontjabél 1ényeges a
5N izotépot tartalmazé NV centrum hasznalata, mivel az aszimmetridt okozé effektiv

kolecsonhatas altal okozott atmenet Am; = +1 magspin-flipet tartalmaz. Az dtmenet

33



4.4. DISZKUSSZIO 34

altal okozott keveredés idoskalaja jelentésen fiigg az allapotok energiajanak felhasadasa-
t6l, amely a N izotép I = 1/2 magspinje esetén lényegében nulla (az igen kicsi mag
Zeeman-felhasadast elhanyagolva). Ezzel szemben a N izotép spinje I = 1, melynek
kovetkeztében MHz nagysdgrendii nuklearis kvadrupél felhasadas jelenik meg a |0) és
|£1) spindllapotok kozott. A felhasadas a vizsgalt effektus hatdsat jelentsen csokken-
tené, Am; = £2 atmeneteket gerjeszté effektiv kolcsonhatasok pedig csak a kanonikus
transzformacié magasabb rendjeiben, tobb nagysagrenddel kisebb atmeneti rataval jelen-

nek meg.
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5. fejezet

VB~ vakancia hexagonalis

bor-nitridben

Ebben a fejezetben széleskorii konvergenciaszamolasok bemutatasa utan ismertetem a vak-
ancia Hahn echo koherenciaidejének kvantalasi tengely mentén hattatott kiilsé magneses
tértol valo fiiggését. Meghatarozom a lényegesen kiillonbozé koherenciadinamikat mutatd
magneses tér tartomanyokat, majd egzakt elméleti leirast adok a ~ 100 — 1000 G tarto-
manyban megfigyelheto els6 és masodrendii kontribuicidkra. Szemléletes modellt alkotok
a nagy tér hataresetben és az atmeneti tartomanyban megfigyelheté koherenciadinamika
leirdsara, valamint bemutatom és elemzem tovabbi szimulaciés eredményeimet, kiilonos
tekintettel a zérus kiilsé magneses tér mellett megfigyelheto jelenségekre. A kutatomun-

kam eredményeit Osszegzd kétszerzés kézirat frasa folyamatban van [36].

5.1. Széleskorii konvergenciaszamolasok

A koherenciafliggvények numerikusan konvergens alakjainak meghatarozasahoz az alta-
lanositott klaszter-korrelacios sorfejtés 1-4. rendjeiben, a 0 — 3 T tartomanyt jol lefed6
reprezentativ magneses térértékek mellett végeztem konvergenciaszamoldsokat, 1d. [5.1]
b.2] abrak. A szdmoldsok sordn a rendek kontribucidinak lecsengését jellemzd
T karakterisztikus id6 konvergenciajat vizsgaltam. Abban az esetben, ha az adott rend
Ty id6skéldjan kozel teljesen koherens (L(t) = 1), a koherenciafliggvényt egy elnyijtott
exponencialis fliggvénnyel modulaltam, igy lehet6évé téve a konvergencia vizsgalatat. A
modulal6 fliggvény sziikségessége alapjan megallapithato, hogy 100 G, 10000 G és 30000
G mellett mar a gCCE2 rend, mig 0 G, 1000 G és 3000 G esetén gCCE3 konvergens.

A centralis spinnel torténé hiperfinom csatolashoz (r), valamint a spinfiirdében taldl-
haté magspinek kozotti magneses dipdl-dipdl kélesonhatashoz (d) hozzérendelhetd kon-
vergens hatarsugarak az tablazatban lathatoak. Koztes méagneses tér tartomanyokban

a hatarsugarakat linedris interpolaciéval hatdroztam meg.
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5.1. abra. Konvergenciaszamolasok a gCCEl rendben. A fekete vonalak a hiperfinom
csatolas konvergens hatarsugarait jelolik.
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T (s) 100G Ts) ‘ 1000G )
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5.2. abra. Konvergenciaszamolasok a gCCE2 rendben. A piros pontok a hiperfinom
csatolasnak és a dipol-dipdl kolcsonhatdsnak megfelelé konvergens hatarsugarakat jelolik.

Bz (G) 1 (A) T2 (A) d2 (A) T3 (A) d3 (A)
0. d. 7. 8. 6. )
100. 11. 6. 4. 4. 2.
1000. 11. 4. 4. 4. 4.
3000. 9. 10. 4. 6. 7.
10000. 7. 10. 4. 4. 4.
30000. 3. 10. 4. 4. 4.

5.1. tablazat. A kétspin koélcsonhatasok konvergens hatarsugarai kiillonbozé gCCE rendek-
ben és magneses terek mellett. r; a hiperfinom kolesénhatéas, d; a dipdl-dipél kdlesonhatés
sugarat jeloli -ik rendben.
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5.3. abra. Konvergenciaszamolasok a gCCE3 rendben. A piros pontok a hiperfinom

csatolasnak és a dipdl-dipdl kolesonhatasnak megfelel6 konvergens hatarsugarakat jelolik.
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5.4. abra. Konvergenciaszamolasok a gCCE4 rendben.

5.2. A Hahn echo koherenciaidé magneses tér fiiggése

A T, koherenciaidé a kvantalasi tengely mentén alkalmazott kiils6 magneses tér fiiggvé-
nyében az[5.5h,b dbrdn lathat6. A szimulalt értékek jol egyeznek a kozelmiltban publikalt,
néhdny méagneses tér érték esetére addé értékekkel [24] (37, [38] és elméleti eredményekkel
[39, 40]. B. < Bgsrac terek esetén az dltalam vizsgalt rendszertdl (1'BN) eltérd izotop-
osszetételek (1°B°N, UBMN) ellenére a mért és szimulalt értékek kozel azonosak, tehat
ezen a tartomanyon az izotop konkrét tipusanak hatdsa nem jelentos. Ezzel szemben a
3 Teslan, "*BN mintdn végzett mérés eredménye koriilbeliil fele a szimuldlt értéknek.
Ennek oka a 1°B és 1*N izotépok nagyobb spinkvantumszama kovetkeztében megnévekedd

koherenciavesztési csatorndk szdma, 1d. az [5.4] szekciot.
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5.5. abra. (a) A T; koherenciaid6 a kvantélasi tengely mentén alkalmazott kiilsé magneses
tér fiiggvényében a teljes Hamiltoni és a pszeudo-szekuldris kozelités alkalmazasaval. A
fekete haromszogek kisérleti méréseket eredményeit jelolik [24 37, 38].(b) Nagy felbontdst
abra a koherenciaidék atmeneti tartomanyarol.
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A Hahn echo koherenciafiiggvény idé- és magneses tér figgése. (a) Nagy
magneses tér tartomany. A fehér szaggatott vonalak a kvalitativan kiilonb6z6 koherencia-
dinamik4ji tartoményokat jelolik. (b) Atmeneti régié. (c) Kis méagneses tért tartomény.
A kék szaggatott vonal a (d) dbra tartomanyat jeloli.
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A GSLAC kornyékén a koherenciaidd tobb, mint egy nagysagrenddel lecsokken, ami
ciaido limital6é tényezének a kévetkezménye. Ezt alatamasztja, hogy a hiperfinom kol-
csonhatas elektron spin-flip tagjainak elhanyagolasaval a GSLAC hatasa nem figyelheto
meg.

A Hahn echo koherenciafliggvény id6- és magneses tér fiiggése az abran lathato.
A szilicium-karbidban talalhaté szilicium vakancidhoz hasonléan harom kvalitativan kii-
16nb6z6 tartomany hatarozhaté meg [41]. B, < 1800 G esetén Ty nagysagrendje 0.2 us,
a koherenciafiiggvény pedig monoton Gaussi alakban cseng le. Ebben a tartoményban a
koherenciafiiggvény magneses tértol fiiggetlen ~ 70 MHz-es oszcillacidja figyelheté meg.
Az 1800 MHz < B, < 3200 MHz atmeneti régioban a koherenciaid6 szabalytalan, nem
egyenletes modon két nagysagrenddel novekszik, 1d. abra. E régiéban L(t) gyors
Gaussi dekoherencidja, majd hosszabb idéskalan a koherencia részleges visszaépiilése és
lasst lecsengése figyelheté meg. B, 2 3200 G felett a koherenciafiiggvény lecsengése tjra
Gaussi alaki, Ty nagysagrendje ~ 30 us. A tovabbiakban ezen tartomanyok dominans

spindinamikai effektusait elemzem.

5.3. Az elektron spin altal kozvetitett magspin flip-flip
és flip-flop

A B, ~ 100 — 1000 G magneses tértartomanyra jellemzé koherenciafiiggvények az
és az abrakon lathatéak (rendre B, = 100 G és B, = 500 G). Az els6rendii Gaussi
lecsengés a sorfejtés masodik rendjében megjelend oszcillacioval modulalt, melynek frek-
vencidja ~ 70 MHz, magneses tértol fuggetlen, 1d. abra. A bér (nitrogén) magspinek
hatdsdnak elhanyagoldsaval adédé Ly (t) (Lp(t)) koherenciafiiggvények az [p.7p(c) 4b-
ran szerepelnek, az Ly(t) - Lp(t) szorzat és a teljes spinfiirdé figyelembevételével adodd
L(t) 6sszehasonlitdsa pedig az abran szerepel. Az elsérendil lecsengés tisztan a bor
magspinek hatasa, a koherenciafiiggvény oszcillacidja pedig a két nitrogént tartalmazo
klaszterekben jelenik meg. Ly(t) - Lg(t) = L(t), tehat a két kiilonboz§ magspin altal
okozott dekoherencia szeparalhatd, a bor-nitrogén spinek kozotti kolesonhatasok 15 id6-
skaldjan elnyomottak, nem okoznak dekoherenciat. Ez a két magspin kiilonboz6 giromég-
neses faktoranak kovetkezménye (1d. egyenlet); a mag Zeeman-kolcsonhatas hatdsara
a kiilonb6z6 magok sajatenergiai kiillonbozé mértékben hasadnak fel, igy az energiaban

szeparalt allapotok T, idoskaldjan nem keverednek.

MH MH
Yoy = —0,000431 736 z g = 0,001 366 33

(5.1)
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5.7. dbra. (a) A sorfejtés kiilonb6z6 rendjeiben ad6dé koherenciafiiggvények B, = 100 G
mellett. (b, ¢) Tisztan nitrogén és tisztan boér spinfiird6 figyelembevételével ad6dé kohe-
renciafiiggvények. (d) A szeparalt spinfiirdék fiiggvényeinek szorzata és a teljes spinfordé
fiiggvénye.

Full Hamiltonian b Pseudo-secular approximation
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500G 3 500G
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c d o —
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5.8. dbra. (a, b) A teljes Hamilton-operator és a pszeudo-szekuldris kozelités alkalmazd-
saval kapott szimulalt és elméleti koherenciafiiggvények B, = 500 G mellett. A szaggatott
vonalak az burkoléra illesztett gorbéket jelolik. (c, d) A gCCE rendek a teljes Hamilton-
operator és a pszeudo-szekularis kozelités alkalmazasaval ad6dd kontribiiciéi hosszu id6-
skalan.
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A kiilénbo6z6 gCCE rendek hosszu (50 ps) idoskalan vizsgalt kontribiciéi B, = 500
G mellett az 5.8 abran lathatéak. A harmadik rend lasst, oszcilldld lecsengése mellett
az elsorendi fiiggvény koherens beatingje figyelheté meg, valamint a dekoherenciat ezen
az id6skalan a méasodrendli kontribiicié dominélja. Az elsérendii beating oka a kiilonbo-
76 magspinek precesszi6éjabol ered6 koherenciafiiggvény-modulaciok szuperponalt hatésa.
I = 1/2 magspinekbdl allé spinfiird és tiszta fazisvesztést kodold (pszeudo-szekularis)
Hamiltoni esetén az elektron spin echo burkolégérbe modulacié (electron spin-echo en-
velope modulation, ESEEM) modszerével L(t) analitikusan megadhaté. A Hahn echo

pulzusszekvencia esetére;

t t
L@t =T] (1 — 2k?sin? (\/(wi + A2+ B§4> sin? (wi4)> : (5.2)
ahol A=A, B= /A2 + A% ésk} = m, valamint w; = 7; B, az i-edik magspin
Larmor-frekvenciaja [27]. A vakancidval azonos rétegben elhelyezked$ magspinekre B = 0,
tehat ezek a fenti formula alapjan nem modulaljak a koherenciafiiggvényt.

I > 1/2 magpsinek esetén a

Lt = I (1 - ili(li +1)k2sin? W(M A+ Bfi) sin? (WD) (5.3)
kozelité formula alkalmazhaté [42]. A pszeudo-szekuldris kozelitésben adddéd beating és
az [0.3] egyenlet alapjan szadmolt elméleti gorbe B, = 500 G melletti Gsszehasonlitdsa,
az abran lathaté. A szimulaciomban megjelend és korabbi szimulaciés munkakban
is megfigyelt ([43]) csticsok helyzete, valamint a révid idskdlan torténd Gaussi lecsengés
tokéletesen reprodukalva van az elméletben. A csicsok magassdganak helyes leirasdhoz
szitkséges az [ > 1 spinek kvadrupdl felhasadasanak figyelembevétele is, azonban az iro-
dalomban erre az esetre csak a w > A, B — jelen munkaban nem teljesiilé — kozelitésben

érvényes formula talalhat6 [42].

a 1o ' ' b o ' ' "
—— gCCE1 —— polarized first-n. "°N
0.8h = no first-neighbor *N ] 0.8l — mixed state
0.6 0.6}
- ()
041 0.4}
0.2 0.2}
0.0k . . . . i 0.0k . . . . =
0.0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5
t (us) t (us)

5.9. dbra. (a) Az els6-szomszéd nitrogén magspinek elhanyagoldsival ad6dé koheren-
ciafiiggvény, valamint a teljes spinfiirdé ad6dé gCCE1 kontribticié 6sszehasonlitésa. (b)
gCCE2 kontribtcié az els6-szomszéd nitrogén spinek polarizalt és kevert kezdéallapotaval.
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A rendek pszeudo-szekularis kozelitésben kapott kontribicioi az abran lathatoak.
A kozelités alkalmazasaval a harmadik rend teljesen, a masodik rend pedig kozel teljesen
koherens. Ez alapjan megallapitom, hogy a koherencia 6 forrasa ebben a tartomanyban a
hiperfinom kolcsonhatéds nem pszeudo-szekularis tagjai altal kozvetitett magspin flip-flip és
flip-flop. A fenti eredmények alapjan ez a kolcsonhatas nitrogénekbdl allé6 homonuklearis
parok kozott megy végbe. Az els6 szomszéd nitrogén magspinek elhanyagolasaval adé-
dé koherenciafiiggvény, valamint a teljes spinfiirdével adodé gCCE1 kontribiicié azonos
alakja alapjan (1d. abra) a flip-flip és flip-flop csak az egyik els6 szomszéd nitrogént
tartalmazé parok esetén megy végbe.

A abra alapjan az erdsen csatolt els6-szomszéd nitrogének gyors precesszidja az
5.9b dbran a polarizalt és termikus kezdoallapoti elsoé szomszéd nitrogén spinek esetén
adod6 masodrendl kontribucidok lathatéak. A ~ 70 MHz-es oszcillacié polarizalt esetben
~ 2-szeres amplituddval jelenik meg, amely alatamasztja a flip-flip Atmenetek jelent6ségét.

A hiperfinom csatolas altal kozvetitett magspin flip-flip és flip-flop kdlesénhatast leird
effektiv Hamiltoni levezetéséhez a szekcidban is alkalmazott kanonikus transzforma-
ciét alkalmazom [34]. Az elsé szomszéd nitrogének esetében A,, = A,, = 0, A, # 0
és lehet A,, # A,,. Ekkor hiperfinom kélcsénhatds nem pszeudo-szekuldris tagjai az
alabbiak szerint kifejthetoek;

Hiyp = AweSals + Ay Sy0, + Agy (81, + 8,1) =

A — Ay —iA Apo — Ay +ilay s > Awat Ay 1o+ 2 s
= : i S I = (Sef-+8.1.) (5.4)
— A+§+j+ + A_S_j_ + Ai (»§+j_ + g_f+) .

WS I, +

Az inicializacios protokoll és igy a dekoherencia szempontjabol relevans |0) és |—1) alla-

potok felhasadéasat a zérus-tér és a Zeeman-felhasadas hatarozza meg, ezért

A

HO =D (SE - S(S + 1)/3) + ge,uBBzS\’z- (55)

Az |D — g.upB.| energiafelhasadas a vizsgalt tartoményban ~ 1000 MHz nagysagrendii,
ezért az 52, S? operatorokat tartalmazé tagokat a tovibbiakban elhanyagolom. A még-
neses dipol-dipdl kolesonhatas és a mag Zeeman-kolcsonhatas hatasa ~ 0.1 us idoskalan
szintén elhanyagolhaté. Ekkor

2
=3 A0S0 T,

i=1 =1
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A masodrendii effektiv Hamiltoni az alabbi; (A = P_; — By)

i 1 N 1
A9 = — — A= —
D — geppB.| * 1D — gepinB.|

(QP_1 + 4150)

(ADAD 1 AD AR FOTD 4 (ADAD 4 AP AP 07D 4

/

+ (ADAR + AL AP FOTP 4 (404D + AL A) 07 4

ahol kihasznaltam, hogy S+§_ +5_ §+ = 2P, —4F,. Az utolsé négy tag energiaszint kor-
rekcikat kodol, az els6 (mésodik) kettd tag pedig a |0) és |—1) elektron spin allapotokra
kondicionalt magspin flip-flop (flip-flip) d&tmeneteket gerjesztik.

A flip-flip és flip-flop tagok altal okozott allapotkeveredés kovetkeztében megjelend
idofiiggo fazismodulacio és dekoherencia elméleti leirasahoz a pszeudo-spin modellt alkal-
mazom [27, BI]. A [11) és |[{{), valamint a [1) és |} 1) magspin allapotokat a |f}) és |{})
pszeudo-spin allapotokhoz rendelem. Ekkor az {7, j} magspin-parbél képzett pszeudo-spin

allapotok Hilbert-terén haté Hamilton-operator
H7® = Q5 J. + Di3® J, (5.8)

alaku, ahol sz fiktiv spin-1/2 operatorokat jelol, €27?% és D;7* pedig rendre a pszeudo-
spin allapotok a kézponti spin mg alterében érvényes energiafelhasadésa, illetve keveredési
rataja.
ATy < [41) flip-flop dtmenetekre (A eset);
ng =0 Ol = ‘AQ — A

iJ 2z

, 4 AP A 1 49 AP L2 A A9 + AP AD| (5.9)
v |D - QEMBBZ| Y |D - geMBBz|

a [T1) < [J)) flip-flip Atmenetekre (B eset);

O = 2gnpn B, Q' = ‘Agz) + AD| + 29NN B.
, 4[AYAY + 4047 L 2[ARAD + AP AD) (5.10)
Y 1D — gepipB:| N 1D = geppB:|

c sz
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analég moédon [27];

(2,05 -~ 92505’ ;
FO)) (@) + (03))
it (o) (o)) s (o5 (037 )

ahol k£ a kiillonb6z6 atmeneteken, ¢ az elsé-szomszéd nitrogén magspineken, j pedig az

ke{A,B} i€{1,2,3} j#i

Lo- T T H(l— 2
((ng)

adott els6-szomszéd nitrogéntél kiilonbozé, a vakanciatol r < 6 A téavolsdgra 1évé nitrogén
spineken fut végig.

Az elméleti Gton szarmaztatott L;(t) - Lo(t) koherenciafiiggvény és a szimulalt gorbe
Osszehasonlitasa az abran lathato. A koherenciafiiggvény gyors oszcillaciéjat, a csi-
csonként alternalé amplitudot és az amplitidd haranggorbe alakt valtozasat tokéletesen
reprodukalja az elmélet. A gyors oszcillacié a két elsé szomszéd nitrogént tartalmazo

klaszterekben a |—1) elektron spinéllapotra kondicionalt [11) <> |{{) flip-flip d&tmenetek
2 2
hatasara létrejové modulacidban megjeleno vy = 411\/ (Ql_21> + (Dl_Ql) ~ 33.4167 MHz

2 2
és 1y = }1\/ (Ql_31) + (Di}) ~ 33.417 MHz frekvencidju oszcillaciok lebegésébdl ered;
v =1 + vy &= 67 MHz. A burkolégorbe lecsengését Lq(t) hatarozza meg, a szimulacidval

valé pontos egyezéshez a kvadrupolus felhasadas pontos kezelése lenne sziikséges.

5.4. A nagy tér hatareset

A és abrak alapjan a koherenciaidé B, ~ 3500 G koril eléri a nagy tér ha-
taresetet, amikor a Ty ~ 31 us koherenciaidé egyetlen limitald tényezéje a mégneses
tértol figgetlen, dipol-dipdl kolesonhatas altal indukalt magspin flip-flop. Ebben a tarto-
manyban a Hamilton-operator pszeudo-szekularis kézelitése érvényes, mivel a |0) és |—1)
allapotok nagy Zeeman-felhasadédsa elnyomja a méasod- és harmadrendii effektiv hiperfi-
nom tagok altal gerjesztett magspin flip vagy flip-flip &tmeneteket. A pszeudo-szekularis
kozelités a vakanciaval azonos rétegben elhelyezked6 magspinekre ekvivalens a szekularis-
kozelitéssel. Emellett az abran lathaté, hogy a nagy tér hataresetben az elsorendii
modulécié nagy frekvenciaju, kis amplitidojia koherens oszcillaciéva alakul. Ennek oka,
hogy a mag Zeeman-felhasadas a pszeudo-szekularis tagok &ltal okozott magspin-flipet
is elnyomja és igy az egyenletben szereplé moduldciés mélység (modulation depth)
paraméter k; — 0. Emellett érdemes megjegyezni, hogy a dipo6l-dipdl kolesénhatas indu-
kalta magspin flip-flop els6sorban az azonos (két dimenzids) rétegben elhelyezkedd spinek
kozott megy végbe, mivel 2D van der Waals anyagok esetén a rétegek kozotti tavolsag ti-
pikusan 2-3-szor nagyobb mint a rdcspontok tévolsaga [22], a kolesonhatés eréssége pedig

a tavolsag ~ d—3 hatvanya szerint csokken.
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5.10. dbra. A gCCE rendek kontribiiciéi nagy magneses terek mellett.

A magneses dip6l-dipol kolecsonhatdas Hamilton-operatora az alabbi alakba kifejtheto,

ahol a fentiek alapjan csak a szekularis (A) és a flip-flop (B) tag nem elhanyagolhaté [44];

Ho il

3
41y

alv = (A+B+C+D+E+F), (5.12)

ahol az r;; vektor altal meghatarozott 6 és ¢ szogekkel

A =I1D]0)(1 - 3cos?6),

z

f(j)f(_j) + v AJ(rj)) (1-— 300820),

Q W
| |
|

(5.13)

(
(ff:)f(j) + [AS) AP) sin@cos@e_i¢,
(

[0 4 [ ]Y )) sinfcosbe™®,

— z z —

ff)f@sin%ezi‘z’.

W W W Wik =

A fentiek alapjdn az I = 1/2 nitrogén péarok [11) és |])) allapotai energidban kellden
szeparaltak, igy ezek a nagy tér hataresetben nem keverednek. A [1]) és |[1) pszeudo-
spinéllapotok energiafelhasadasa az egyenlet alapjan Qi_jl = |AW) — AV)|.

Az I = 3/2 bor-parok esetén a szekularis dip6l-dipdl felhasadés

J=(1- 3(:0829)%%”}’;'712/(47””%)7

valamint a nem nulla kvadrupdl felhasadas (@) miatt tobb flip-flop csatorna jon létre. A
lehetséges dtmeneteket és a nekik megfelels energiafelhasadés (§2) alakjat az tablazat

tartalmazza. A pszeudo-spin allapotok keveredési ratdaja mindig

_ 1 po viry;h?
1 0 _ J 20 _
Dij = Dij =11 -3 (3COS 0 1). (5-14)

ij
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10) -1
[3/2,-1/2) < [1/2,1/2) | Qf = |J;; —2Q| | Q; = |Jy; —2Q + AY) — AY)|
-1/2,3/2) < [1/2,1/2) | @) =[Jy; —2Q] | Q' = [Ji; —2Q — AT + AY)]
[1/2,-3/2) & [-1/2,-1/2) | @) =1J; —20Q| | Q' = [J;; —2Q + AY) — AY)]
=3/2,1/2) < [=1/2,-1/2) | Qf = |J;; —2Q] | Q) = [J; —2Q — AY) + AD)|
[-1/2,1/2) & [=3/2,3/2) | Q) =2|J;; —2Q] | ;' = [2J;; — 4Q — ATY) + AD)|
[3/2,-3/2) < [1/2,-1/2) | Qf; =2]Jy; — 20| | Q" = [2J;; — 4Q + Al) — AY)]

5.2. tablazat. A boér magspin-parok flip-flop atmeneteinek megfelelé energiafelhasadasok
az elektron spin |0) és |—1) alterében.

A tablazat alsé két soraban talalhaté dtmenetek egymastol fliggetlenek, azonban latha-
t6, hogy a [1/2,1/2) és |—1/2,—1/2) allapotok tobb &tmenetben is szerepelnek, mely
effektusok ezaltal csatoltak lesznek, nem kezelhetoek fiiggetlen folyamatokként. Emiatt
az S = 1/2 pszeudo-spinre érvényes ESEEM modell itt nem alkalmazhaté, valamint a
egyenletben alkalmazott kozelité formula sem elégséges a masodrendli kontribiicié
lefrasahoz.

A kiilonb6z6 magspinallapotok kozotti lehetséges atmenetek vizsgalata ravilagit arra,
hogy a nagy tér hataresetben a koherenciaid6 a lehet6 legkisebb spinkvantumszamu izoté-
pok alkalmazasaval maximalizalhato, mivel a dekoherenciat okozo atmenetek szama ekkor

miniméalis. Tehat ekkor az dltalam vizsgalt ' B'°N monoizotépos dsszetétel optimalis.

5.5. A spinfiird6 térbeli szeparacigja

Az dtmeneti tartomanyra jellemzd koherenciafiiggvények és a kiillonb6z6 rendek kontri-
buciéi az 511l 4brdn ldthatéak. A masodrendben domindns effektiv kolcsonhatds frek-
vencidaja a GSLAC-hoz kozeledve jelentosen megnd, a modulaciés mélységet meghatarozo
paraméter pedig lecsokken, igy ebben a tartoményban a mésodrendl oszcillacié szatu-
ralédik, koherens lesz. 1500 G felett az effektiv kolcsonhatas altal okozott spin flip-flip
atmeneti rataja kisebb, mint a [11), |[{J) allapotok energiszintjeinek Zeeman-felhasadésa,
igy a folyamat a koherenciaidé idéskalajan elnyomodik. Ehelyett a GSLAC koérnyékén és
az atmeneti tartomanyban a harmadrend kontribuicié oszcillalé exponencidlis lecsengése
dominalja a dekoherenciat. A harmadrend dinamika pontos leirdsahoz a Hamiltoni ka-
nonikus sorfejtésének harmadik rendjében megjeleno effektiv kolcsonhatasi operatorokat
kell megvizsgalni. Az aldbbiakban egy egyszerii szemléletes képet tekintek az dtmeneti
tartomany leirasara.

A abran lathato, hogy a pszeudo-szekularis kozelitésben nem figyelheté6 meg a
koherenciaid6 atmeneti tartomanya, a sorfejtés harmadik rendje ekkor teljesen koherens.
Ez alapjan a vakancia koriili, a[2.5]abrdn jol megfigyelhetd héjakra jellemzé nem pszeudo-
szekularis hiperfinom tagok és a mag Zeeman-felhasadas nagysaganak osszehasonlitasaval

kvalitativ magyarazat adhat6 a megfigyelt atmeneti tartomanyra. Az atmeneti régiéban a
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5.11. abra. A gCCE rendek kontribucidi az atmeneti tartomanybdl vett magneses terek
mellett.

mag Zeeman-felhasadas sorra haladja meg a vakanciahoz egyre kozelebbi héjakban taldlha-
t0 spinek nem pszeudo-szekularis hiperfinom konstansait, igy elnyomva az ezen tagok altal
generalt magspin-flip folyamatokat. A jelenség kovetkeztében az dtmeneti tartomanyban
a spinfiird6 térben szeparalddik; a belsd, erésen kolesonhatd koherens magot alkotd né-
hany héjban néhany jol meghatarozott frekvencian végbemennek spin-flip folyamatok,
mig a kiilsé, lecsatolédott kornyezetben ezek elnyomottak. A kiilsé magbdl eredé zaj az
el6z6 szekcidoban targyalt dipol-dipol kolesonhatas altal indukalt homonuklearis magspin
flip-flop. Az atmeneti tartomany B, ~ 3500 G fels6 hataranak magyarazata, hogy a bér
magspin |1/2) és |—1/2) dllapotainak Zeeman-felhasadésa ckkor 3500 G-0.0014 X2 ~ 3.5
MHz, amely mar meghaladja a vakancidhoz legkozelebbi héjban 1év6 bér magspinek nem

pszeudo-szekularis csatolasdnak erdsségét is.

5.6. Tovabbi szimulaciés eredmények

5.6.1. Az els6rendii beating frekvenciaja

A [5.8 4bran 1athato, hogy a teljes Hamilton-operétor figyelembe vételével adddé elséren-
di beating frekvenciaja kiillonbozik a pszeudo-szekularis kozelitésben megfigyelhetétol.
Abban az esetben, ha az els6-szomszéd nitrogén magspinek kezdoéallapota polarizalt, a
pszeudo-szekularis kozelitésben lathatoval azonos frekvencia jelenik meg, 1d. abra.
Az effektus nagyobb, ~ 1000 G mégneses terek mellett mar eltiinik, amely a hiperfinom
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kolesonhatés altal moduldlt effektiv mag giromagneses faktorra utal [24].

b

_ — 3.rend — 3.rend
{ — 2.rend 4 = 2.rend
— 1. rend — 1. rend
0 10 20 30 40 50
t t
(1s) 500 G (ps) 1000 G
€ 1o ' ' d o
: 15
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5.12. abra. Az elsérendii beating kevert és polarizalt kezd6allapotu els6-szomszéd nitro-
gének esetén.

5.6.2. Zérus magneses tér kornyéke

A B, = 0 G mellett ad6d6 koherenciafiiggvények és a kiilonboz6 gCCE rendek kontribtci-
6i az abran lathatbéak. Az els6 rend koherens oszcillacidja mellett a jelentés méasod- és
harmadrendii, alternalva oszcillalé kontribuicié hatasara Ts kortlbeliil negyedére esik a ko-
zepes magneses tér tartomanyokban adodé koherenciaidokhoz képest. A bor és a nitrogén
magspinek elhanyagolasaval adodé kontribticiok alapjan lesziirheto, hogy a dekoherencia
elsodleges forrasai a tisztan nitrogéneket tartalmazé masod- és harmadrendi klaszterek,
masodlagos forras pedig a boér-nitrogén magspineket csatold effektiv kolesonhatasokbol
ered6 dinamikus zaj. A tisztan bort tartalmazo klaszterek dekoherencia-kontribucidja T,
idoskalajan nulla.

A (.5 és[5.13) dbrakon megfigyelhetd, hogy a B, = 0 G mégneses térnél megjelend 6ra-
atmenet altal 1étrehozott koherenciavédett tértartomany hatasa nem érvényesiil. A
abran az elso szomszéd nitrogének elhanyagolasaval addédé koherenciaidok lathatoak. T,
ekkor B, = 0 G koriil jelentosen megnd, tehat érvényesiil az elsérendi magneses zajokkal
szembeni érzékenység kikiiszobolésének koherencianével6 hatasa. Az igy kapott koheren-
ciaid6 jol egyezik a pszeudo-szekularis kozelitésben adéddval, 1d. abra betétabrajat.
Ez alapjan megallapithatd, hogy ebben a tartoményban a dekoherencia 6 forrasa a két

vagy harom els6é szomszéd nitrogén magspin nem pszeudo-szekularis hiperfinom csatolasa
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5.13. dbra. A gCCE rendek kontribtciéi B, = 0 G mellett (a) rovid és (b) hosszi
id6skdlan. A (c) bor és (d) nitrogén magspinek elhanyagolasival adédé kontribuciok.

altal okozott korrelalt zaj.

A abran Ty az elso szomszéd nitrogének kezddoallapoti polarizaciéjatol vald filig-
gése lathatd. A teljesen polarizalt dllapot esetén a koherenciaid6 felére csokken. Ez
alatamasztja a magspin-flip folyamatok dekoherenciaban jatszott szerepét, mivel ekkor
a nagyobb kezddéallapoti populacié hatasara a kubitallapotok keveredésekor végbemeno
energiaszint-fluktuacioé és ezédltal a kubit idofejlodés soran Osszeszedett fazisfaktor is na-

gyobb.

a . . . . . —— b 06

" onf O Pyo: polarization of
osf . . : 3 ’ ; ; 15
“*I' no first-neighbor °N oorl first-neighbor “°N
ol ] 0.00 ' ' ' '
B T R 00 02 04 06 08 10
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5,(©) Poo

5.14. abra. (a) Az elsé szomszéd nitrogén magspinek elhanyagolaséaval ad6dé T koheren-
ciaid6k kis és kozepes magneses terek mellett. (b) 75 fiiggése az els6-szomszéd magspinek
kezdoallapoti polarizacidjatol.

49



5.6. TOVABBI SZIMULACIOS EREDMENYEK 50

5.6.3. A transzverzais zérus-tér felhasadas hatasa

a 300F!

B, (G)

5.15. abra. A T, koherenciaidd a transzverzalis zérus-tér felhasadas fiiggvényében kis mag-
neses terek mellett. A kordbbi szamolasok soran figyelembe vett értéket a fehér szaggatott
vonal jeloli.
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5.16. abra. A gCCE rendek koherenciafiiggvényei kiilonb6zo E és kis B, értékek mellett.

A B.18 4bréan a Hahn echo koherenciaidé E transzverzalis zérus-tér felhasadastol va-

16 fuggése lathatd kis magneses terek mellett. Ahogy E nagysaga meghaladja az els6
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szomszéd nitrogének nem pszeudo-szekularis hiperfinom csatolasanak ~ 100 MHz nagy-
sagrendjét, a koherenciaidé ~ 0.2 us értéken szaturdlédik. Ez alapjan megdllapithato,
hogy kis mégneses terek mellett a SE, 52 operétorok altal gerjesztett |—1) <+ |[+1) dupla
elektron spin-flip folyamatok is fontos szerepet jatszanak. F ndvelésével az dtmenetek a
relevans idéskélan szupresszalédnak. Egzakt E = 0 MHz esetén ezek a tagok nem sze-
repelnek a Hamilton-operatorban, tehat a Amg = £2 atmenetek elsé rendben tiltottak.
A dupla spin-flipek szerepét alatamasztja, hogy az szekcioban alkalmazott kanonikus
Hamiltoni sorfejtésben, amennyiben ezek nem elhanyagolhatéak, megjelenik az S’ifg)if)
alakt operatorok Osszes lehetséges kombinacidéja. Az egzakt dtmeneti rata és az energia-
szintek felhasadéasa kozotti relacié pontos elemzéséhez és a kiilonbozé E értékek mellett
adddé koherenciafiiggvények alakjanak megértéséhez (1d. abra) a Hamiltoni harmad-

rendii sorfejtésére is sziikség van.

5.7. Diszkusszio és kitekintés

Kvalitativ és kvantitativ modelljeim részletes és szemléletes képet nytijtanak a hexagonalis
boér-nitrid strt spinfiirdojében fellépé komplex folyamatokrdl. A kilénboz6 paraméter-
tartomanyokhoz hozzarendelheté dominans effektusok, kolecsonhatasok ismerete, valamint
az ezek erosségét és idofejlodését meghatarozé relaciok, egyenletek levezetése és megérté-
se fontos alapot képezhet tovabbi elmélet- vagy alkalmazasorientalt kutatasok szamara.
Emellett a munkam soran leirt effektiv kolcsonhatasokra épiilé modellek altalanosan al-
kalmazhatoak tetszdleges ponthiba és spinfiirdé esetére. A kvalitativan més dinamikat
mutato kontrollparaméter tartomanyok meghatarozasa, illetve az ezek kozotti atmenetek
leirdsa lehetové teszi a VB~ vakancia tetszoleges alkalmazasara optimalizalt kontrollpa-
raméter csoportok meghatarozasat. Annak megértése, hogy a kiilonboz6 kolesénhatasi
paraméterek értéke, valamint a spinfiirdé pontos Osszetétele mely tartomanyokban jatszik
fontos szerepet, szintén létfontossagu lehet az ipari alkalmazasra gyartott, VB~ vakancidn

alapul6 technologidk tervezésénél.

Munkam soran szamos lényeges elméleti kérdés felmeriilt, melyek megvélaszolasahoz
eredményeim jé alapot adnak. A kanonikus Hamiltoni sorfejtés harmadik rendjében meg-
jeleno effektiv kolesonhatasok leirdasaval lehetséges lesz a kisérleti szempontbdl igen rele-
vans, kis magneses tér tartomanyban és nagyobb transzverzalis zérus-tér felhasadas ér-
tékek mellett megjelend koherenciadinamika teljeskorii megértése. Az erds hiperfinom
csatolas mag giromagneses faktorra gyakorolt hatdsanak leirasaval lehetséges lesz az el-
sorendii beating frekvenciajanak pontos rekonstrukcidja. Emellett a VB~ vakancia ko-
herencidjanak egzakt elméleti leirdasa modellalkotast is igényel; az altalanositott klaszter-

korrelacios sorfejtésben alkalmazott szorzatalak elséelvii levezetése fontos a szimuldcids
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eredmények hitelesitéséhez az olyan rendkiviil szenzitiv tartomanyokban, mint példaul az
alapallapoti antikeresztezddés és kornyéke. Az altalanos I spinkvantumszamu és kvadru-
pol felhasadast magspinre alkalmazhaté és a hexagonalis bér-nitrid esetében is érvényes
kozelitéseket alkalmazé ESEEM modulaciés képlet levezetésével pontosan modellezheto-
vé valik a szimulalt és mért koherenciaidé. Egy ilyen képlet a koherenciaidot tetszoleges
firdckompoziciok vagy mas hexagonalis bér-nitridbenben el6fordulé ponthibak esetében

is josolhatéva tenné.
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6. fejezet

A TDK dolgozat 6sszegzése és a

kutatémunka folytatasa

TDK munkam soran el6szor megértettem, elsajatitottam a ponthibak és az ezeket befo-
gad6 anyagok lényeges tulajdonsigait meghatarozo fizikat, a spin-spin kolecsonhatasokat
leir6 Hamilton-operator elméletét, a koherencia fogalmat és a dekoherencia folyamatat,
szert. Ezutan a modszert implementald kod fejlesztésével a szimulaciok futasi idejének
jelentos csokkenését értem el, amely a jelenségek gyors és sokoldali, részletes vizsgdlatat
tette lehetévé. Ennek kihaszndlasaval a két legkutatottabb ponthiban végeztem atfogd
és részletes koherenciadinamikai elemzést, melynek eredményeképp széles paramétertar-
tomanyokra érvényes, a megfigyelheto, jelentos effektusokat jol magyarazo, onkonzisztens
koherenciadinamikai modelleket alkottam.

A jelen eredményeket meghaladé kozvetlen célkitiizéseken tul a dolgozatban részlete-
zett modszereket altalanositva és mas rendszerekre alkalmazva a legtijabb, a kvantumtele-
kommunikaci6 vagy a kvantum rezervoar szamitas (quantum reservoir computing, QRC)
tertiletén attoro jelentoségiinek igérkezo komplex szerkezetii ponthibak koherenciadinami-
kai elemzését is el fogom végezni. Emellett késobb a Hamilton-operator és a koherenciaido
altalanositasaval egyéb bonyolultabb rendszerek, példaul mas ponthibdkat, elektron spi-
neket tartalmazoé spinfiirdé vagy a racsban mozgé elektron koherenciajanak vizsgalatat
is tervezem. Az itt gy(jtott eredmények késobb 1j, feltorekvé tudomanyteriiletek olyan
egzotikus problémainak vizsgélatat is lehetové teszik, mint példaul a természetben is meg-
figyelhetd koherens kvantumbiolégiai effektusok. Ma a leginkabb kutatott ilyen jelenség a
vorosbegy tajékozddasat lehet6vé tevd, annak szemében taldlhaté d6lésszog irdnytil (inc-
lination compass), mely a madar szemében fény hatdsdra lejatsz6dé kémiai reakcioban

keletkez6 szabad gyok spinjének koherens dinamikdjan alapul [45].



A. fiiggelék
Sajat kontribuciok

A szekciéban a problémakor legkorszertibb szimulaciés modszerének fizikai értel-
mezésével kapcsolatos sajat gondolataimat részletezem; a kiilonbo6zé klaszterek Hilbert-
tereibe agyazott elektron spin objektumok modelljébol levezetem az altalanositott klaszter-
korrelacios sorfejtés szorzatalakjat, valamint a modell alapjan meghatarozom a sorfejtés
adott rendjében megjelend lehetséges sokspin korrelaciokat.

A szekcibban modszerfejlesztési és programozasi kontribuciémat mutatom be,
amely kiterjedt a futasi id6 és a tarhely felhasznédlas optimalizdlasara.

A [] és ] fejezetekben tisztan a kutatémunkdm eredményeit kozlom.

A W] fejezetben feliiletkozeli NV~ centrumok kis mégneses terek mellett adodé T3 ko-
herenciaidejének témakorében elért elméleti és numerikus eredményeimet ismertetem. A
rendszer, killonbozé paraméterek mellett megfigyelhetd, koherenciadinamikajaval kapcso-
latos allitasok kizarolag sajat otletek alapjan futtatott szimulaciok, illetve ezek elemzése
nak modszerét szintén 6nalld irodalomkutatés soran fedeztem fel, majd kismértéki modo-
sitast bevezetve alkalmaztam a kérdéses rendszerre. A [4]fejezetben ismertetett tanulmany
a HUN-REN Wigner Fizikai Kutatéintézetben miikods, Gali Addm &ltal vezetett Félve-
zetd Nanoszerkezetek kutatdcsoporttal torténd egyiittmiikodés keretében valésult meg. A
szamolasaimhoz hasznalt Hamilton-operatorban szerepld, valds fizikai rendszereket leird
kolcsonhatasi paramétereket a kutatocsoport kisérleti és elméleti kutatéinak eredményei
alapjan hataroztam meg.

A 5| fejezetben a VB~ vakancia széles mégneses tér tartomanyon megfigyelheto T, ko-
herenciaidejéhez kapcsolodé eredményeimet mutatom be. A dekoherencia dominéns forra-
saiként azonositott folyamatok elméleti modellezése, leirasa szintén tisztan sajat eredmé-
nyem, valamint az ESEEM modulécié megfelel6 egyenleteit, illetve a pszeudo-spin modellt

is 6nall6 irodalomkutatds soran sajatitottam el.
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