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Kivonat

A magspin polarizaciés protokollok kulcsfontossagu elemei a modern NMR
és MRI méréseknek, valamint a szilardtest kvantumalkalmazasok, példaul a
kvantumeérzékelés, kvantumkommunikacié és kvantumszamités fejlesztésének.
Az utébbi idében a széles tiltott sava félvezetSk az optikailag "cimkézhets"
elektronspin-qubitek igéretes alternativaként jelentek meg a nukleéris polarizé-
ci6 szaméra, az elektronspin és a magspin kozotti dinamikus spin polarizacios
atvitel révén. Egy széles korben hasznalt eljaras a kvantumalkalmazéasokban
a PulsePol protokoll, amely hatékony és robosztus a gerjesztési hibdkkal és a
rezonanciatol valoé elhangolodéasokkal szemben. Azonban a protokoll pontos
numerikus szimulacioi és alapos elméleti megértése eddig korlatozott volt a hi-
perfinomom csatolés leirdsaban hasznélt kozelitések és a tobbspini korreldcios
hatésok figyelmen kiviil hagyasa miatt. A TDK munkamban a pulzalt polariza-
ci6s protokoll viselkedését vizsgaljuk egy NV centrumon gyémantban, pontos
numerikus hiperfinom tenzorokat hasznalva a kozeli magspinekre. Bemuta-
tom, hogy a PulsePol protokoll egy médositott pulzusidézitéssel képes még
magasabb polarizacios fokot elérni. Ez az elméleti elemzés segiti a PulsePol

protokoll megértését, és felhivja a figyelmet a tovabbi fejlesztési lehet&ségekre.
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Bevezetés

A széles tiltott sava félvezetGkben talalhato ponthibak kiemelkeds tulajdonsagokat
mutattak szamos alkalmazasban, a kvantuminformacios feldolgozastol |1}, 2, 3| a
nanoszint érzékelésig [4, 5, [6]. Ezek koziil a nitrogén-vakancia (NV) centrum a
gyéméantban kiilonosen igéretes hibdnak bizonyult, koszonhetGen egyedi kvantumtos
tulajdonsagainak és sokoldalii alkalmazhatosaganak. Ezt a hibéat kiterjedten tanul-
méanyoztak és hasznaltak qubitként [7], kiemelkedd koherenciaideje [8] és az optikai
¢s mikrohullamt manipulacié lehetGsége miatt]9, |10} [11].

Az NV-centrum a kvantumszamitason tul is széles korben alkalmazhatd, tob-
bek kozott méagneses térérzékelésben [12], nanoszintd hémérsékletmérésben [13] és
koherenciaideje (T3), valamint a spinallapot preciz manipulalhatosidga miatt az NV-
centrumot rendkiviil vonz6 rendszerré teszi ezekhez a kiilonb6z6 alkalmazésokhoz.
Példaul az NV-centrumok 75 ideje akar mikroszekundumos nagysagrendi is lehet
szobah6émérsékleten, ami lehet6vé tesz hosszabb kvantum-algoritmusok végrehaj-
tasat és pontos méréseket. Kiilondsen fontos tulajdonsidg az NV-centrumok azon
képessége, hogy a hiperfinom kolcsonhatas miatt lehetévé teszi a kdzeli atommag-
csatolas megértése elengedhetetlen, kiilonosen az olyan protokolloknal, mint a di-
namikus nukleéris polarizécié (DNP) és a kvantummemoriaként valo alkalmazasok-
hoz. Ezek a hiperfinoman-csatolt nuklearis regiszterek nemcsak a koherenciaidéket
hosszabbitjak meg, hanem novelik az NV-centrum képességét a kvantuminformacios
feldolgozasra, amint azt a legajabb kutatasok is kiemelik[8] [14].

Az NV-centrum fontos szerepet jatszik a hiperpolarizaci6é létrejottében, amely
létfontosséagi a magmagneses rezonancia (NMR) és egyéb spektroszkopiai technikak
érzékenységének novelésében. A hiperpolarizacié a nukleéaris spinek orientécidjat
jelenti, amely noveli a jel-zaj aranyt az NMR-mérésekben. Ez kiilonosen hasznos
gyenge jelek észleléséhez és molekularis strukturak felbontasanak a javitasahoz. Az
NV-centrum kézponti szerepet jatszik ebben a folyamatban, DNP[10] [15] és ke-

resztpolarizacios|16] technikék alkalmazaséval. Ezek a modszerek kihasznaljak az



NV-centrum nagyfokt spinpolarizacidjanak atvitelét a kozeli nukleéris spinekre, igy
novelve a polarizalt spinek szamat a mintaban. Korai protokollok, mint példaul a
Hartmann-Hahn keresztpolarizacio, megalapoztak ezt, de az NV-centrumokkal elért
legijabb fejlesztések jelentGsen javitottak a polarizacié atadasanak hatékonységat.
Példaul olyan protokollokat fejlesztettek ki, amelyek lehetévé teszik a kozeli mag-
spinek dinamikus polarizalédsat nagyobb kontrollal és precizitassal. Ez a fejlesztés 1j
lehetGségeket nyitott a molekularis struktirak nanométer skalaja, példatlan részle-
tességel torténd tanulmanyozasara.

A spininterakciok vezérlésére és magas polarizacios szintek elérésére szolgalo ro-
busztus protokollok kifejlesztése kulcsfontossagu cél ezen a teriileten. Ebben az
Osszefiiggésben a protokollok olyan strukturalt mtiveleti vagy impulzus-sorozatokra
utalnak, amelyeket a magspinek kontrollalt manipulalédsara terveztek. Ezek koziil
a PulsePol [17] szekvencia kiiléndsen hatékonynak bizonyult. A PulsePol egy dina-
mikus szétvalasztasi (dynamic decoupling) szekvencia, amelyet kifejezetten a mag-
és elektronspin kozotti polarizécio atvitelének fokozasara terveztek, igy hatékony
eszkOzzé valt a spin-interakciok vezérlésében. Alapvetéen a PulsePol periodikus
mikrohullamu impulzussorozatokat hasznal, amelyek a polarizacié atvitelét végzik,
lehetévé téve a spinéllapotok hatékony manipulalasat kiilonféle feltételek mellett.
Alapvets miikodési elve a elektron spin rezonancia (ESR) és a magmagneses rezonan-
cia modszereinek megalapozott elveibdl ered, ahol impulzussorozatokat alkalmaznak
a nem kivant interakciok elnyomésara, mikézben a kivant kapcsolatokat erdsitik|18]
[19].

A PulsePol szekvencia egy effektiv kicserélddési Hamilton-operétorral irhato le,
amely linearis a qubit és nuklearis allapot kozotti kapcsolatban, alacsony hiper-
finom kozelités mellett. Hatékonysaga a polarizacié gyors atvitelében, kiilénosen
olyan rendszerekben, amelyek nagy atommag-elektron kolcsonhatasi-konstansokkal
rendelkeznek, jelentésen csokkentheti a kvantumaéallapotok inicializédlasahoz sziiksé-
ges id6t. Annak ellenére, hogy sikeres polarizacios modszerrdl beszéliink, észrevehets
egy jelentGs elméleti hianyossag a levezetésében, amely igy valos rendszerek leirasa-
ra kozelitések és elhanyagolasok nélkiil nem alkamazhaté. Igy a protokoll pontatlan

olyan magspineken val6 alkalmazasara amelyek kolcsonhatasi eréssége meghaladja



a néhany kHz-t (kozeli magspinek). A jelenleg hasznalt PulsePol protokoll amely a
gyenge hiperfinom interakciok feltételezésére épiil, korlatokat mutat, amikor erésen
csatolt rendszerekre alkalmazzik. Ez a korlatozas befolyasolja a legkozelebbi szom-
széd atommagokat hasznal6é rendszereket, ahol magas polarizaciés szintek fenntar-
tasa nehezen megoldhatd. Ez a korlat kiemeli annak sziikségességét, hogy tovabbi
kutatasokat végezziink a PulsePol protokoll optimalizadlasara val6saghtibb kolcson-
hatasok figyelembevétele mellett.

Egy nemrégiben megjelent munka 20| jelentGs eldrelépéseket tett a hiperfinom
kolcsonhatasok pontos meghatarozéasa felé, amelyek kulcsfontossaguak a spininter-
akciok atomi szintd megértésében. Erre az alapra épitve a a TDK munkam célja a
valos - teljes hiperfinom tenzorokkal leirt - rendszereken vett gyakorlati vizsgalata a
PulsePol szekvencidanak. Az szakirodalmi hianyossagok kezelésével célom, hogy meg-
értsem és javitsam a spinpolarizéciés PulsoPol protokoll hatékonysagat, és tovabb

bévitsem az NV-centrumok potencialjat a kvantumalkalmazéasok teriiletén.



Elméleti hattér és modszerek

NV centrum rovid elméleti attekintése

Az NV-centrum egy nitrogénatomot tartalmaz, amely a gyéméntracs egy szénatom-
jat helyettesiti, mely szomszédos egy vakanciaval, igy létrehozva egy Cs, szimmet-
rikus szerkezetet. A szabad kotésekkel rendelkezé atomok lokalizalt hibaallapoto-
kat hoznak létre a gyémant tiltottsavjaban, amelyeken keresztiil manipulalhatoak
a spinallapotok. Az NV~ negativ toltéstd allapot triplett (S = 1) effektiv spintd
alapéllapotot hoz létre, amely optikai aton manipulalhato|15].

Az NV~ elektronallapotok 1.9 eV-nal nagyobb fotonenergiaval gerjeszthetdk,
melynek hatasara a triplett 3A alapallapot a triplett >E gerjesztett allapotba ke-
riil [0.1]3.) ébra.

A relaxacios folyamat soran, amely meta-stabil szinglett allapotokon keresztiil
zajlik, spin-allapot preferencia alakul ki 2.) abra.Ez a preferencia azt eredménye-
zi, hogy az NV~ centrum gerjesztett allapotabol torténd relaxacié soran az alapalla-
potba torténé populécié visszatoltése torzitottan megy végbe, azaz nem egyenlGen
oszlik meg az mg spin-allapotok kozott. A folyamatban elényben részesiil az mg = 0
allapot, ami azt jelenti, hogy a relaxacié sordn ennek az allapotnak a populacioja
megnovekszik az mg = +1 allapotokhoz képest.

Az optikai pumpalés tehéat képes polarizalni a ponthibat a triplett elektronspin
mg = 0 allapotaba, illetve mérhets kiilonbséget okoz a lumineszcencia intenzitasa-
ban, amely felhasznélhato a spin-allapot kiolvasasara.

Az NV~ triplett spinje egy effektiv Hamilton operatora

A 2 S o
HOZD <S§—§> +,uBgeB'S, (01)

alakban irhato ahol az elsé tag a ponthiba zero-field splitting (ZFS) kolesonhatésat
irja le, D = 2.87 GHz értékkel. A mésodik tag a Zeeman-hatast mutatja, amely az

mg # 0 allapotok felhasitasaért felelGs a kiilsé magneses tér B, hataséra, és lehetévé



teszi a centrum mikrohullamu gerjesztését B transzverzalis komponensein keresztiil.
Az up és g. mennyiségek rendre a Bohr-magneton és az elektron Landé-g-tényezGje
(ge == 2.0).

Az NV~ elektronéllapotokat hatékonyan alkalmazhatjuk qubit-rendszer létreho-
zasara. Egy effektiv két-szintd rendszer érhets el megfelel6en magas magneses tér
alkalmazaséaval, amely kellGen szétvalasztja az mg = +1 allapotot az mg = {0, —1}
allapotoktol, hogy ez utobbiak izolaltnak tekinthet&ek. A spin-operétorok, S , ezutan
spin-duplet operatorokként értelmezhetsk, amelyek csak az mg = {0, —1} &llapo-
tokra hatnak.

Az NV-centrum koézeli magspinekkel is kélcsonhatasba 1ép, amely interakciok, a

pszeudo-szekularis kozelitésben, az alabbi Hamilton-operatorral irhatok le:

Nue Nue
Hyot = Hy + wy Z I' + 8, Z A'T' + acos(wot)(cos DS, + sin DS,), (0.2)

i=1 i=1
ahol a méasodik tag a nuklearis Zeeman felhasitést irja le a Larmor-frekvencia, wy
szerint. Itt a nuklearis Zeeman-tag tengelyiranyt komponensét veszem figyelem-
be, amely tovabb bontja a rendszer energiaszintjeit. A harmadik tag az elektron-
és nuklearis spinek kozotti csatolast jeldli, ahol A® = (A, A,, A,)T a hiperfinom
komponenseket tartalmazza. Az utolso tag a kiilsé id6fiiggé mégneses térrel va-
16 kolesonhatést irja le, amely mikrohullamu gerjesztésekért, illetve a pulzusokért

felelss. Illetve :

a = gt B (0.3)

A hiperfinom interakciok a racshiba elektronspin-stiriisége és a nuklearis spinek
kozotti dipol-dipdl kolesonhatasbol erednek. A vakancia spin-stirtiségének kiterje-
dése miatt a hiperfinom interakcié jellemezhetd egy rovidtava koélesonhatési taggal,
amely a spin-strtiség atfedésébdl ered a magspinnel - Fermi csatolas, Apc, és egy
hosszatava dipol-dipol tagra, Agip. Ezen tagokat ebben a munkaban rendre Fermi-
kontaktus tagnak és dipol-dipol tagnak nevezem. A Fermi-kontaktus tag kiilonosen
jelents, és egy izotrop hozzajarulast ad a vakancia kozvetlen kozelében, 1-100 MHz
nagysagrendben a racs szomszédos héjainak nuklearis spinjei esetében. A szekularis

kozelitésben a Fermi-kontaktus tag {6 hozzajarulasa igy a tenzor A, komponensében



nyilvanul meg.
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0.1. dbra. 1.) Az NV centrum sikjabdl kivagott kép a gyémdanban elhelyezkedd spi-
nek dtlagos polarizaciojarol a PulsePol protokoll alkalmazdsa utdn. Lathato hogy a
szomszédos spinek melyek erdsen csatoltak gyengén polarizdltak, és a protokol effek-
tiven eqy bizonyos tartomdnyon belil képes polarizdlni a magspineket. Megfigyelhetd
tovabbd, hogy a 2.)-es dbran lathatd spinstriséggel korreldl a polarizdlt spinek el-
helyezkedése is. Ugyanis az NV centrum szimmetrikus a 2mw/3 sz09d forgatdsra. A
2.) dbra a gyémdant kristdlyszerkezetébe beépilt nitrogén-vakancia (NV) centrumot
mutatja, amelyben eqy nitrogénatom €és eqy hozzd kapcsolodo tires vakancia taldlha-
to. Az NV centrum korili spin siriség térbeli eloszldsdt narancssdrga izo-feliiletek
jelzik, az NV tengely a [111] kristdlytengely mentén helyezkedik el. 3.) dbra az NV
centrum energiaszint diagramjdt mutatja a gyémdnt savmodelljében. Az dbrdn ldtha-
tok a gyémdnt vezetési savja (CB) és vegyértéksdvja (VB), valamint az NV kozpont
kiilondllo energiaszintjei, mint az e és ay szintek. A zold nyil az optikar gerjesztést
(foton abszorpcidt), a narancssdrga nyil pedig a gerjesztésbél torténd relaxdcios fo-

lyamatot jelols.

A hiperfinom kélecsonhatasok lehetévé teszik a polarizéacio atvitelét az NV-centrum
és a kozeli magspinek kozott, ezaltal megalapozva a polarizacios protokollokat. Ezek

a kolesonhatasok az NV-centrumot polarizacios forrasként hasznalhatjak a kornyezd




s s

sat. Ez a képesség olyan fejlett protokollokat tdmogat, mint a kvantum memoria,
ahol a polarizalt magspinek hosszabb ideig képesek megérizni az informaciot, mint az
elektronspin, és az érzékenyebb szenzoros alkalmazasok, ahol a polarizalt magspinek

javitjak az érzékenységet a kiils6 méagneses terek irant.

A PulsePol protokoll

A legtobb protokoll optikai inicializalédson és periodikus mikrohullamu vezérlési so-
rozatokon alapul. Az olyan protokollok, mint a NOVEL vagy a PulsePol, ezen
ponthiba centrumokon hatnak. A hiperfinom kolcsonhatas kovetkeztében az atomi
spinek és a ponthiba spin kozott kapcsolat jon létre, igy amikor hatast gyakorlok a
ponthibara, kozvetetten a legkozelebbi atommagok viselkedését is befolyasolhatjuk.

Vizsgalatunk soran megfigyeltiik a legijabb polarizaciés protokollt, a PulsePol
protokollt, amelynek célja a maximélis polarizacios atvitel elérése az NV-centrum és
a kozeli nuklearis spinek kozott dinamikus dekoherencia technikak alkalmazéséaval.
A protokoll a hiperfinom tenzor pszeudo-szekularis kozelitését alkalmazza, ami egy

egyszertsitett interakcios Hamilton-operatorhoz vezet:

Nuc Nuc

H=AS. +> wil®+> S.(AJ + A.ID) + Q(t)(S, cos ¢+ Sy sing), (0.4)
=1 =1

ahol A jeloli a mikrohullaimi gerjesztés frekvenciaja és az atommagok Larmor-
frekvenciaja (wy) kozotti eltérést. A munkam soréan elhanyagolhatom a detuning
hatasat, mivel annak a rendszer dinamikajara gyakorolt hatasa jelentGsen kisebb,
mint a Hamilton-operator mas interakcios tagjaié.

Az abran lathaté sematikus rajz a PulsePol protokoll, mely mikrohulldmu
(MW) impulzusok sorozatat alkalmazza, amelyek egyenld id6kozokre osztva kovetik
egymast egy 7 periddussal, amely alatt a rendszer szabadon evolval. Minden peri-
6dus 7 négy szegmensre van osztva, és az egymast koveté MW impulzusok koézott
7/4 ideig tart a szabad evolucio. Az MW impulzusok a NV elektronspinjét az X

vagy Y tengelyek koriil forgatjak, a szabad evoltcié pedig a precesszald rendszeren
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0.2. abra. A PulsePol protokol sematikus mikddése. A vakancidval kélcsonhato vé-

letlenszertd (kevert) dllapotban lévé magspineken 2N db m illetve 7 /2 szogd forgatdst
hajtunk végre, mind x mind y irdnyba, mikrohulldmi gerjesztés seqgitségével. Ezutdn
eqy lézerrel optikailag jrainicializaljuk a vakancidnkat,igy tartva fent az NV cent-
rum polarizaciojat. Ezt N-szer megismételve kapjuk a teljes PulsePol polarizdcids
protokollt, melynek eredményeképpen a rendszeriinkben taldlhato magspinjeink pola-

rizalt dllapotba kertlnek.
zajlik:
N
Ufree(T) = exp | —iT Z (wﬂéi) + S, (AT + Azlz(i))) exp(—iTAS,). (0.5)
A 7 értékét az alabbi médon hatdrozom meg:

= — 0.6
=7 (06)

ahol az eredeti [17] PulsePol cikkben n = 3 értékével sikeriilt a legnagyobb pola-
rizacios atvitelt elérni, amit a szimuldcidinkban is alkalmazunk. A protokoll egyik
lényeges eleme a gyenge csatolasi hatdrmenetben megvalosulo effektiv kicserélédési
Hamilton operator. Ez a Hamilton operator rogziti az NV elektronspin és a nuk-
learis spinek kozotti interakciokat, elGsegitve a koherens dinamikat, ami fokozza a
polarizacios atvitelt. A 7 értékének megvalasztasa jelentds hatéssal van ennek a
Hamilton-operatornak a sajatértékeire, biztositva az elektron- és nuklearis spinek
k6zotti rezonanciat. A 7 megfelels igazitdsa maximalizalja az atvitel hatékony-
sagat, mig az eltérés off-rezonéns koriilményeket eredményezhet, igy csokkentve a
hatékonysagot.

Ezenfeliil, habar a low coupling limit kozelités egyszertsiti az elemzést, valos
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rendszerek gyakran erésebb hiperfinom kolcsonhatasokat mutatnak. Ezek a koleson-
hatasok eltolhatjak az energiasajatértékeket és bonyolithatjik a dinamikat, ezért
tényleges kisérleti beallitasoknal fontos a paraméterek gondos tjragondolasa. Igy
bar a protokoll elméletileg robusztus, a gyakorlati megvalésitas gondos finomhan-
goléast igényel, hogy figyelembe vegye ezeket a bonyolultsagokat, ami végss soron
lehetévé teszi a hatékony polarizacids atvitel megvalositasat kvantuminformacios
alkalmazasokban.

Vegyiink egy vakanciat gyéméantban, amely minddssze egy magspinnel hat kol-
cson egy kiils6 By nagysagi magneses térben. Egy mikrohullamu gerjesztés mezejé-

ben, az NV centrum rotating-frameben felirt Hamilton-operatora igy néz ki:
A(t) = [wp I + 8. (AP [0+ A0 F0) | 4 0(0)S 0, (0.7)

ahol az n-edik spinhez tartozé paraméterek szerepelnek. Itt w; a magspin Larmor-
frekvenciaja, Agn) pedig az n-edik mag NV-t6l mért tavolsagahoz viszonyitott hiper-
finom tenzor i-edik komponense. Az Q(t) a mikrohullamu gerjesztés hullamat jeloli,
mig S; az m, = {0,—1} qubit bazisban talalhaté operatorok. Az fi(”) az n-edik

magspin 1/2-es operatorai, és

~ ~

Set) = cos[p(t)]S, + sin[p(t)]S,,. (0.8)

A rendszer Hamilton-operéator felirasa soran a rotating-wave kozelitést alkalmazhat-
juk. Az egyszertiség kedvéért h = 1-et feltételeziink, hiszen CGS mértékegységeket
hasznalunk.

A mikrohullamu gerjesztés hullamformaja a dinamikus szétcsatolodési protokoll-
tol fiigg, amelyet alkalmaznak. A PulsePol egy DD protokoll, amelyet dinamikus
nuklearis polarizaciora hasznalnak, mivel allapot-szelektiv. Ennek az impulzuspro-

tokollnak az alakja a kdvetkezs:

™ ™ ™

urear (§) rmer §) s (3] o9

ahol (0), egy impulzus T, = 0/) id6tartammal, és ¢ fazissal. A vizsgalatom soran
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én idealis pulzusokkal foglalkoztam, azaz a pulzus hatasanak idejét pillanatszertinek
tekintettem. Az impulzusok kozotti tavolsag 7 a szabad evolucio/iddfejlédés. Az
NV-re hato mikrohullamu gerjesztés Rabi-frekvencidjat 2-val jeloljiik. Ez a protokoll
periodikus, 1" = 47 peridodusidével, és Osszesen Tioy = 8N, 7 ideig alkalmazzék.

A DD gerjesztés hullamformajat felhasznalva a rendszert felirhatjuk a hullam
framejébe, amelyre a szakirodalom toggling frameként is hivatkozik. Ennek megfe-

leléen a Hamilton-operator a kévetkezs formaban irhato

~

A (t) = {wf" 0 + [1(6)S, + HB)S,)(ADF) + AP f) L (0.10)

ahol az f;(t) az i-edik modulacios fiiggvények, melyek periodikusak: f;(t+27") = f;(t)
- 2T-ben, és lépcsts fliggvények melyeket igy definidlunk:

(
1 ha 0 <t<7ésdHr <t <6T,

filt) =4 -1 hart<t<2rés 47 <t < b, (0.11)

0 egyébként.
\
és

;

1 haT<t<3rés 7T <t <8,

fo(t) =9 =1 ha3dr<t<dreés 6T <t < T, (0.12)

0 egyébként.
\

Ezek a fiiggvények periodikusak, ezért a Fourier térben felirva az f;(t)-re azt kapjuk,
hogy
k=

fi(t) = Z [al(cl) cos (Z—T) + bg) sin (Z—T)} : (0.13)

0
11— (=1)
a,(j) = E# {4 sin (%T) — 28sin (]%T)} , (0.14)

om_ 11-(=DF[ km
by, = 4 cos 1 +2]. (0.15)

ahol

Az f5(t) modulécios fliggvény szintén hasonldo modon taladlhaté meg, csak a Fourier-
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2k—2 2k—2

egyiitthatok, al”) = —(—1)*Tal" és b® = (—1)*7b", eltérnek az idébeli eltolodas

miatt. Az A, < 7/7 feltétel mellett, a Hamilton-operator idéfiiggését perturbativ
modon kezelhetjiik a Magnus-kifejtés segitségével. Els6 kozelitésben az idéfejlesz-
t6 operator U (2T) = exp [—i2[flat1agT}, ahol I—:Tétlag az id6ben atlagolt Hamilton-

operator, melyet az alabbi formaban frhatunk fel:

. 1 [T
Hétlag = ﬁ/o H(t) dt, (016)

igy a pillanatnyi térerdsség helyett idében atlagolt térerdsségekkel dolgozhatunk. Ez
a kis idgskaldkra vonatkozo feltételezés a magspinhez tartozo kolesonhatéasi képben
teljestil az A, < 1/T kozelités mellett. A rezonancia 7, ~ 37/(4w;) vagy k = 3
valasztéasa esetén, az elsérendi perturbacio idéatlagabol szamolt Hamilton-operator

a kovetkezd formaban taladlhaté meg:

anlC
i = |9 (S0 + S7 1) (0.17)

n=1

ahol feltételezziik, hogy a Hamilton-operator egy Nu.. szami magspinbdl allo fiig-
getlen rendszer. Ahol g™ = A (v/2 + 2)/6m illetve S = \/§(j:5'§;n) + 84,

A PulsePol protokollban az Gjrainicializalas kulcsfontossagu 1épés, amely sorén az
NV-centrum elektronspinje teljesen polarizalt |0) allapotba keriil optikai gerjesztés
révén. Ez a folyamat alapvets fontossagu, mert az NV-centrum a kornyezd nukleé-
ris spinek szamara polarizacios forrasként szolgal. Az NV-centrum polarizacidéjanak
visszadllitdsdval minden impulzussorozat utan biztositjuk, hogy folyamatosan 4j po-
larizaciot juttasson a rendszerbe, ami elengedhetetlen a protokoll hatékonysigénak
fenntartasahoz. Ujrainicializalas nélkiil az NV-centrum fokozatosan elveszitené po-
larizacidjat, igy csokkentve a rendszer polarizacio transzferjét. Ennek a ciklikus
djrainicializélasnak koszonhetGen a protokoll jelentésen fokozza az atomjének pola-
rizaciojat.

Emellett fontos megjegyezni, hogy bar az NV-centrum hatékonyan biztosit po-
larizaciot, a tovabbithato polarizacidé mennyisége korlatozott. Ezt a korlatozést fi-

gyelembe kell venni a rendszer dinamikajanak teljes megértéséhez.
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A végzett szimulaciok alapjan kimondhato, hogy a protokoll robusztussaga a
rendszer Gjrainicializalasanak kovetkezménye, hiszen igy tudunk mindig egy kicsivel
tobb polarizaciot csempészni a rendszerbe. A jelenlegi alkalmazasok sokkal inkabb
egy brute-force modszerként hasznaljak a protokollt, kihasznalva az tjrainicializa-
lassal nyerhet extra polarizaciot, elhanyagolva a szomszédos spinek problémaéajat.
Ezeket jol megfigyelhetjiik az[0.1](1)-es abran. Itt lathato a PulsePol altal biztositott
polarizacio. Megfigyelhetjiik, hogy a protokoll limitalt és jol definialt tartoményban
képes elérni magas polarizaciot. Célom az volt, hogy ezt a limitalt mtikodési tar-
tomanyt kibdvitsem, és egy altalanosabb szélesebb korben felhasznalhaté protokollt

kaphassanak a kisérleti fizikusok kézbe.

Szimulacioés modszerek

Ebben a munkaban az NV centrum koherens evolici6jat szimulaltam egy magspin
jelenlétében. Az idéfejlodést a stirtiségmatrix negyedrendi Runge-Kutta (RK4)
modszerrel torténd szamitéasaval végeztem. A magspineket leird strtiségmatrixo-
kat teljesen termikus egyensilyi allapotban lettek inicializalva. A strtiségméatrix
elemei az NV centrumot és szénatommagokat tartalmazzak. Az iddlépés értékét
0,005 ps-ra allitottam, és Lindblad-dinamikat nem alkalmaztam (zart rendszer). A
rendszer rogzitett idSlépéseken keresztiil fejlédik, amely soran mikrohullamu gerjesz-
tésbdl szarmazo forgatasokat, illetve szabad id6fejlédést kombinaltam. A forgatasok
a slriiség matrixon hatoé operatorokként lettek implementalva. A szimulaciéban az
eredeti cikkben [17] megadott ciklusszamok lettek figyelembe véve és alkalmazva.
Az Gjrainicializalast projektiv méréssel valositottam meg a |0) allapotban.

A modellparaméterek kozé tartozott az atommagok Larmor frekvenciaja, ame-

lyet az aldbbi képlettel hatarozhatunk meg:
wr = ungn B, (0.18)

ahol yy a magneses atommagra szamolt magnetron, gy = 1.4048236 a 3C g-faktora,
és B a kiils6 méagneses tér. B = 1760 G (0.176 T) nagysagu kiils6 mezst alkalmaz-
tam annak érdekében, hogy az NV centrum degeneralt |£1) allapotai felhasadjanak
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és jol definialtak legyenek. A hiperfinom kolcsonhatasokat a stirtiségfunkcional elmé-
let (DFT) segitségével szamithatjuk ki a Ref.[20] alapjan. Kiilénosen a hibakézpont
kornyezetében 1év6 atommagok hosszt hatétava hiperfinom csatolasi paramétereit
(> 10 A) egy tamogatoracson végzett valos térbeli integracios megkozelités segit-
ségével hataroztak meg. Ez a modszer lehetévé teszi a hiperfinom paraméterek
szamitasat a szupercellan tul, valamint csokkenti a periodikus hibaképekbdl és a
véges méret hatasabol ered6é hibakat az olyan atommagok esetén, amelyek kozel

helyezkednek el a szupercella széléhez.
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Eredmények

Protokoll limitaciol

Polarizacié dinamikai vizsgalatai soran jelentés korlatokkal talalkoztam, amelyeket
a vizsgalt atommagok kozotti csatolasi erdsségre vonatkozo feltételezések okoznak.
Kiilonosen a mostanaig kidolgozott protokollok a hiperfinom csatolést kozelitették
és csak a gyengén csatolt rendszereket vették szamitasba egy-egy protokoll megal-
kotasdnal. Ezen kozelités sordn a dipo6l-dipol kolesonhatést tekintik dominansnak
a hiperfinom tenzoron beliil, elhanyagolva Fermi-kontakt kolcsonhatésbol szarmazo
tagokat. Ez a feltételezés pontatlansdgokhoz vezethet, kiilonosen az olyan rendszerek
esetén, amelyeket erés atommagok kozotti csatolas jellemez, ahol a Fermi-kontakt
kolcsonhatas Osszevethetévé, vagy akar dominanssé is valhat a dipol-dipol koleson-
hatassal szemben.

Igy azon rendszerekben, ahol a kozeli szomszédos spineket vizsgaljuk, a polari-
zéaci6 dinamika eltérd viselkedést mutat, hiszen az ffétlag atlagtér Hamilton operétor
méar nem irja le a rendszer tulajdonsagait, ugyanis nem lesz érvényes az alacsony
csatolasi kozelitésbol szarmaztatott hatarfeltétel. Ennek kévetkeztében jelent&s mér-
téki polarizacioesokkenés kdvetkezik be egy teljes polarizacios ciklus utan, ha erésen
csatolt atommagok is jelen vannak. Ez kiilonosen kritikus, mivel szamos gyakorlati
szitudcioban — kiilonosen a defektusok kozelében — az atommagok olyan Osszetett
kolcsonhatasoknak vannak kitéve, amelyeket a jelenlegi modellek nem irnak le kel-
16en.

E problémak megoldaséara olyan szimulécidkat alkalmazhatunk, amelyekben nem
hasznaljuk a gyenge hiperfinom kolcsonhatas kozelitését. Ehelyett a hiperfinom
tenzor teljes hatasat vizsgalva a polarizacios dinamikara, kiilonos tekintettel arra,
hogy a hiperfinom tenzor kiillonb6z6 komponensei — nevezetesen a dip6l-dipol és a
Fermi-kontakt tagok — miként jarulnak hozza a rendszer polarizacios viselkedéséhez.

A dip6l-dipo6l kdlesonhatéas, Hpp, matematikai forméban a kovetkezdképpen 1ir-

hato fel: X .

S: -1, =3(Si- 1), - 1)

r3

2 o
Hpp = — 0.19
DD 47'(' 9 ( )
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ahol S, elektronspin-operator ij az atommagspin-operator, r a két atommagot 6ssze-
kots vektor egységvektora, r a tavolsag kozottiik, és pp a vikuum permeabilitasa.
Ezzel szemben a Fermi-kontakt kolcsonhatas, I:IFC, az elektronfelhd és az atom-

magok atfedésébdl szarmazik, és az alabbi modon fejezhets ki:
N QT A A

ahol A a kontakt hiperfinom csatolasi allando és §(r) a Dirac-delta fliggvény, amely
azt jelzi, hogy ez a kolcsonhatés csak akkor jelentds, ha az atommagok szoros kozel-
ségben vannak egymashoz.

A kutatas soran célom a csokkent polarizacié okainak feltarasa erdsen csatolt
atommagok esetén, ezaltal atfogdobb megértést nyujtva a komplex rendszerek alap-
vet§ fizikajarol. A protokoll viselkedésének vizsgélatat ezekkel az eddig nem figye-
lembe vett feltételekkel végeztem, amely pontosabb és arnyaltabb megértést tesz

lehet6vé az atommagspin rendszerek polarizaciés dinamikajarol.

Szisztematikus vizsgalat

Az abra 1.) paneljén lathato tobb kiilonb6z6 erdsségi csatolassal rendelkezd
magspin, s azt szemlélteti, hogy a csatolasban beallt legkisebb valtozas is jelentGsen
befolyasolhatja maximalisan elérheté polarizaciot és a spin precesszios frekvencia-
jat. Ez az eredmény megerdsiti a jol ismert elméletet, miszerint a hiperfinom kol-
csonhatés alapvetd szerepet jatszik a spin dinamikajaban. Megfigyelhetjiik, hogy a
protokoll altaldnosan kolcsonhat minden csatolt spinnel, de ezek a spinek egy jol

definialt rezonans gerjesztésnél polarizalédnak csak megfelelGen.
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0.3. dbra. 1.) Kuloénbézd nagysdgi csatoldssal rendelkezd magspinek polarizdcidja.
Ldthato, hogy adott rendszerek igen vékony optimdlis frekvencia tartomdnyon reagdl-
nak jol a mikrohulldmi gerjesztésre. 2.) Adott szimuldcicban a 4. szomszéd magspin
csatoldsdt skdlaztam, gy annak pozicidja nem, csak hiperfinom csatoldsa vdltozott.
Ldthato, hogy élesen elhatdrolt rezondns frekvencidkon vagyunk képesek gerjeszteni,
gy a gyémdantban létrejonnek "sétét helyek”, amik az off-rezonancidjuk miatt nem

képesek polarizalodna.

Ezt kévetSen elkezdtem vizsgalni azokat a rendszereket, ahol kivalasztottuk a méa-
sodik szomszédos szénatomot. Azutan a teljes hiperfinom koélesonhatast a nitrogén-
vakancia (NV) kozpont és ezen legkdzelebbi szomszéd kozott nullardl skalaztam fel.
Az abra 2) panele arra a f6 kérdésre keresi a valaszt, hogy a hiperfinom kéleson-
hatas valtozasai miként befolyasoljak a rendszer dinamikajat.

A vizsgalt spin Frobenius normaja 4,53 MHz volt. A kivélaszott spin csatolasat,
0 MHz-es csatolastol kezdtiik skalazi, aholis kovetkezetesen 5%-kal noveltiik minden
szimulacié soran a kolcsonhatas erésségét.

Nagyobb skaldn varhato a polarizécios rataban egy bizonyos periodicitas, kiilono-
sen olyan konfiguraciok esetén, ahol n = 6,9, 12. Ezek az elrendezések erés Fourier-

komponenseket sugallnak a protokoll effektiv Hamilton-operatoraban. Azonban fon-
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tos megjegyezni, hogy bar ilyen periodikus viselkedés varhato, ez nem jelenti azt,
hogy maguk a hiperfinom kolecsénhatésok is szigoriian periodikusak; inkabb azt jelzi,
hogy a polarizacié dinamikaja bizonyos téavolsagokon rezonans viselkedést mutat.

A abra 2) panelén lathato, hogy az eredeti paraméterek alkalmazésa lehe-
t6vé teszi rezonans frekvencidk azonositasat, ahol az impulzusprotokoll hatékonyan
tud optimalis polarizaciot elérni. Ez megerdsiti azt az elképzelést, hogy bizonyos
konfiguraciok kiszamithato eredményeket hozhatnak, a jol ismert elvekre alapozva.

A kristalyracsban elhelyezkedé magspinek térszerd vizsgalata soran azt talal-
tam, hogy vannak meghatérozott tavolsagok a vakanciatol, ahol a magok rezonéns
hiperfinom kolcsonhatast mutatnak, tovabb erdsitve a joslatainkat.

Bar az optikai Gjrainicializalas nem alkalmaztam még ezen a ponton a szimuléci-
6inkban, érdemes megjegyezni, hogy depolarizaciot figyeltiink meg hosszabb futasta
ciklusok soran. A polarizacié romlasat vagy dekoherencia, vagy numerikus hibak
okozzak a szimulacioban. Egy tobb komponensi eset feltételezése mellett azt gon-
dolhatjuk, hogy a megfigyelt depolarizacié a rendszer id6beli viselkedésének elvart
jelenségét koveti. A rendszer koherens oszcillaciokat mutat, idSbeli periodicitisa
pedig nyilvanvalo. Azonban a maximalis polarizaci6 cstkkenését 6vatosan kell értel-
mezni, mivel el6fordulhat, hogy a numerikus artefaktumok miatt jelentkezik, nem
pedig valodi fizikai jelenségként, hacsak ezt a megfigyeléseink nem erdsitik meg ab-
rainkban.

A polarizacios viselkedésének megértése érdekében elGszor egyetlen szénatom ese-
tét vizsgaltam meg részletesen. Itt a C(13) mag hiperfinom értékeit vessziik figye-
lembe, 6sszesen 10000 racspontot vizsgalva az NV centrumtoél tavolodva. Az eredeti
7 id6t alkalmaztam, és minden 50. ciklus utan ujrainicializaljuk az NV-kézpontot,
ahogy azt a eredeti |[17] cikkében javasoltak.

ElsGsorban arra térekedtem, hogy azonosithatovéa tegyem a polarizaciot befolya-
sol6 f6bb tényezsket. Ezért kiilon vizsgaltam meg a protokoll MW gerjesztési részét,
amely a polarizacio atvitelére hivatott a rendszeriinkben. Ha két hasonlé Frobenius
norméju hipefinom csatolésti spiniink van, miért mutatnak kiilonbséget a polarizaci-
6jukban? Van-e olyan tényezs, amely negativan befolyasolja a polarizacié atvitelt?

Ennek vizsgélatahoz elGszor a polarizacié hiperfinom tenzort fiiggését vizsgaltam
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meg, majd arra kerestem a vélaszt, hogyan polarizalhatjuk az erds csatoléssal ren-
delkez6 kozeli szomszédokat. Az els6 néhany szimuléacié utan megallapitottam, hogy
a Fermi-kontakt kifejezetten hatésos a tovabbitott polarizicié csokkentésében. Ezt
kovetGen arra torekedtem, hogy meghatérozzam, hogyan lehet a legkozelebbi szom-
szédokat erGs csatolassal polarizalni. Illetve vizsgaltam ezek mellet a rendszerek
Gjrainicializalasanak hatésat a polarizacio transzferre. A abra (2) panelje vila-
gosan szemlélteti, hogyan miikddik az tjrainicializalas. Az abra 15 teljes ciklust ab-
razol, bemutatva a rendszerre alkalmazott optikai pumpalas hatasossagat. Minden
teljes ciklus utan a rendszer teljes polarizacidja névekszik, kiillénosen hatékonysagot
viszont az els6 5-6 ciklus soran érhetiink el. Ezt a kezdeti fazist kdvetGen a gorbe
telit6dési jeleket mutat, hasonléan a magneses rendszerekhez. Fzt a viselkedést a
csatolési erdsség is befolyéasolja.

A[0.4]4bra (1) és (2) paneljén a teljes hiperfinom tenzort alkalmaztam. A[0.4(1) és
(3) abrakon nem hasznaltam optikai Gjrainicializalast, mig a[0.4)2) és (4) abrakon a
teljes PulsePol protokollt —beleértve az optikai pumpaléast is— alkalmaztam. Fontos
megjegyezni, hogy az djrainicializdlas bevonésa lehet6vé teszi azt, hogy a rendszer
magasabb atlagos polarizaciot érjen el.

Bar a gérbék hasonléonak tiinnek a kozos adatpontok miatt, a maximélisan elér-
het6 polarizaciot jelentGsen befolyédsolja a csatolasi erdsség. Kiilonosen, a kozepes
csatolasi erdsség biztositja a legjobb polarizaciot, ami kompromisszumot jelent a

csatolasi erdsség és az optimaélis varakozasi / szabad evolucios id6 kozott.
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0.4. abra. 1.) Teljes hiperfinom tenzor - ujrainicializacio nélkil 2.) Teljes hiperfi-
nom tenzor tjrainicializaldssal 3.) Hiperfinom tenzor a diagondlis tagok nélkil 4.)
Hiperfinom tenzor diagondlis tagok nélkil, ujrainicializdldssal. A szimuldciok sordn
10,000 kiilonbozd kristdlyrdcspontot vizsgdltunk meg, majd az eredményeket dtlagol-
tuk. A szimuldciok célja annak vizsgdlata, hogyan vdltozik a polarizdcids viselkedés
az eqyes helyeken, ha a Fermi-csatolds nem lenne jelen. Osszességében megdllapit-
hato, hogy a gyengén csatolt rendszerekben, ahol a Fermi-csatolds amigy sem jdatszik
jelentds szerepet, annak eltavolitisa nem okoz lényeges vdltozdst, amit eldzetesen
vdartunk. Ugyanakkor azokban a rdacspontokban, amelyek kozel helyezkednek el az
NV centrumhoz, megfigyelhetd a polarizdcid novekedése. Erdemes megjeqyezni, hogy
a Fermi-csatolds eltavolitisdval nem tapasztalunk olyan jelentds csatoldsi vdltozdst,
mint amat a 1.) dbrdbol varndnk. Ennek megértéséhez figyelembe kell venni, hogy
az erdsen csatolt rendszerekben a dipolus interakcio mar elegendd mértékben eltolja
a rezonancia frekvencidt, hogy a rezondns rdcspontok dthelyezddnek a kristdlyrdcson
beliil. Tovdbbd megfigyelhetd, hogy az tjrainicializdlds dtlagosan 20-30%-kal képes

novelni a rendszernek dthadhato polarizdciot.
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Rendszertlinket tehat harom tartomanyra bonthatjuk: az els§ tartoméany erdsen
csatolt magokbol &ll, ahol a Fermi-csatolds dominal; a mésodik tartomanyban azo-
nos ergsségi fermi és dipolus tagok jellemezik a hiperfinom tenzort; a harmadik
tartomany pedig gyengén csatolt szénatomokat tartalmaz, ahol a Fermi-tag elha-
nyagolhato, igy a dipolus kolesonhatas valik dominanssa. Ezen részek kozott egy
folytonos atmenetet kell elképzelni a polarizacié szempontjabol. Tehat amint meg-
felel6 erdsségii lesz a dipdl csatolas ugy novekszik a polarizacié, s kozben a Fermi
csatolas csokken tovabb novelve az elérhetd polarizaciot. Viszont a dipolus lecsengé-
si tulajdonségai miatt, tavolabb annyira gyenge lesz a csatolds, hogy a polarizacios
transzfer nem lesz jelentds, hiszen a kolcsonhatés gyengiilése miatt nem tud atadoédni
a polarizaci6. Az els6 és a harmadik tartoményban a csatolas nem optimalis az alta-
lunk beallitott varakozasi id6hoz, mert a csatolas az NV kozponttal vagy erésebben,
vagy gyengébben torténik. Ez arra utal, hogy a kezdeti varakozasi id6 meghatarozza
azt a tartomanyt, amelyen beliil a protokoll hatékony.

A [0.4(3) és (4) abrdkon kizarolag a hiperfinom tenzor off-diagonalis elemeire
Osszpontositottam, amelyek a dipol-dipol kolesénhatasért felelGsek.

Az erés csatolas esetében jelentds eltolodas figyelhets meg a varakozési idében,
amely csokkenti a maximalis polarizaciot a protokoll frekvenciaeltérése miatt. Ezzel
szemben az alacsony csatolasi kozelitésben szdmolt varakozasi id6 igen nagy po-
larizaciot tud elérni, de hosszabb ideig kell alkalmazni a protokollt, hogy jelentGs
polarizaciot érjiink el, még djrainicializélassal is.

Itt lathato a polarizéacios gorbén az 1/r? viselkedést figyelhetiink meg. Tehat
a Fermi-kontakt interakcio nélkiil a polarizacié kizarolag a tavolsagtol fligg - mint
ahogy azt vartuk a dipolus csatolastol. Az optikai jrainditassal végzett szimulaciok
csak a protokoll tartoményat bévitik ki, bizonyos rezonancidkra effektiven - de az
offrezonéans gerjesztéseknél nem figyelhetiink meg sokkal magasabb polarizécot.

A vizsgalat soran nagyrészt a protokoll els§ részére Gsszpontositottam, kihagyva
az optikai ujrainicializalasi lépést. Konkrétan a protokoll kezdeti fazisat alkalmaz-
zuk, amely ismétl6dé mikrohullami impulzusokat és id6fejlédést tartalmaz
(mw impulzusok + id&fejlédés)™, hogy megfigyeljiik a rendszer viselkedését. Ez a

megkozelités lehetévé teszi, hogy tisztan megértsiik, hogyan befolyésolja a hiperfi-



23

nom tenzor a rendszert.

A hiperfinom tenzor és a polarizacié transzfer hatékonységa kozotti kapcsolat
megértéséhez azt [0.5(1) abra illusztralja, hogy kiilsnboz6 kapcsolatok hogyan be-
folyasoljak a polarizaci6 hatékonysagat. Az abra harom jol definialt magot mutat
a kristalyracsbol, mindegyikiik eltéré ardanyt Fermi és dipélkomponensekkel rendel-
kezik a hiperfinom tenzorban. FEzeket a tenzorokat kiilonbozé kristalyracs-régiok
polarizacidjanak vizsgéalatara skalaztam.

Ha a Fermi-kontaktus dominalja a rendszert jellemzé kapcsolatot a polarizacio
atvitel hatékonysaga alacsony; ez a fajta csatolas nem képes effektiv polarizicio
atvitelre spin rendszerek kozott. Ezt az interakciot sajnos nem lehet figyelmen kiviil
hagyni a valés rendszerekben, ennek kdvetkeztében jelentds nehézségeket jelent a

legkozelebbi magok polarizalasaban az NV kézpont koriil.
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0.5. abra. 1.) A magspin polarizicids tulajdonsdgait jelentdsen befolydsolja az adott
spin tavolsdaga az NV centrumtol. Az ilyen rendszerek hdarom kilonbozd tartomdnyra
oszthatok attol fiiggden, hogy a Fermi-csatolds és a dipol-dipol kolcsonhatds milyen
ardnyban van jelen. Az elsd tartomanyban a Fermi-csatolds domindl, és a magspin
a vakancia kozelében helyezkedik el, igy az eredeti protokoll haszndlatdval nem fi-
gyelhetd meg jelentds polarizdacio. A mdsodik tartomdnyban a Fermi-csatolds €s a
dipol-dipol kolcsonhatds hasonlo nagysdgrendiiek, és a dipol-dipol kolcsonhatds ré-
vén polarizdcio jelenhet meg a rendszerben. A harmadik tartomdnyban a magspin
elég messze helyezkedik el a vakancidtol ahhoz, hogy a Fermi-csatolds ne gyengitse
a polarizdcids dtvitelt, igy a polarizdcic kénnyebben megualdsul. 2.) A rendszer vi-
selkedése tjrainicializalaskor is érdekes viselkedést mutat. Ugyanis a visszapolarizdlt
vakancia a leghatékonyabban az elsd 5-6 ujrainicializdcios ciklusban mikodik. Ha
a magspin az off-rezonancia tartomdnyban helyezkedik el, akkor tjrainicializdldssal
sem érhetd el polarizdcio dtaddsa a spinre. Megfigyelhetd ezek a polarizdcios gorbék

eqyfajta hiszterézis szerd telitddést mutatnak

Az alacsony csatolési limit esetén, ahol F]e);fsi < 1, a Fermi-kontaktusnak nincs
jelent6s hatasa a protokollra, szinte tokéletes polarizaciot engedve ezzel meg. Ez
azt jelzi, hogy a kristalyracson beliili kélecsonhaté magok elegendd tavolsagra van-

nak, hogy a Fermi-hatas elegendGen redukalojon, akkor a polarizacio tokéletes lesz.

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13 14 15
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Azonban érdemes megjegyezni, hogy még az erés dipol-dipdl interakcié is hatéssal
van a polarizacié hatékonysagara, bar kisebb mértékben, mint a Fermi-kontaktus.
Viszont valos kristalyokban nem létezik olyan hely ahol a dipdl csatolas annyira ergs
legyen hogy elrontsa a polarizaciot, hiszen 3 nagysagrendi eltérés van a két csatolas
kozott, ezért ahol mar a Fermi csatolas lecsengett ott sem lehet olyan erés a dipélus
csatolés, hogy az erdsen befolyasolné a transzfert.

A Fermi-kontakt abszolit nagysaga egyértelmiien jelzi jelentGs hatasat a "stand-
by time" eltolodésara, sokkal inkdbb, mint a dipolus komponensek. Ennek ered-
ményeként arra a kovetkeztetésre jutottam, hogy az erésen csatolt rendszerekben
a Fermi-kontaktus a legdominansabb tényezs, amely jelentés depolarizacios hatést

eredményez a rendszerekben.

Korrekcié meghatarozasa

Amint azt korabban kifejtettem, a PulsePol protokoll teljesitménye jelent&sen csok-
ken az erés hiperfinom csatoléssal rendelkezé spinek esetén, és nem képes megfeleld
nagysagu polarizaciot elérni ezeken a magokon.

A hiperfinom csatolas fiiggs teljesitmény magyarazatara feltételeztiik, hogy az
erGs hiperfinom hatas kdvetkeztében a protokollban definialt varakozéasi idé eltolodik
az eredeti magspin precessziohoz képest. Ennek kovetkeztében kivizsgaltam, hogy
az erésen csatolt rendszerek milyen modon tolodnak el, milyen a rendszert jellemzé
tulajdonsaggal tudjuk leirni legjobban az eltolast. Ennek vizsgalata sorédn arra a
kovetkeztetésre jutottam, hogy a hiperfinom kolcsonhatas, annak is kiilénosen az
A. kompinensei, képesek jelentsen eltolni az elektron-magrendszer energiaszintjeit
0.6(1). Az altalunk vizsgélt térrel merdleges A,. egy Fermi csatolast is tartalmazo
tag tolti be a legdominédnsabb szerepet. Egy ilyen eltolédas megvaltoztatja a re-
zonanciafrekvenciat is, ami a mikrohullamu gerjesztés soran az eltolodik az eredeti

magspin allapotokhoz képest. [18].
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0.6. abra. 1.) A szimuldcick sordn megfigyeltem, hogy a szabad iddfejlédés alatt
az adott A, komponensekkel rendelkezd magspinek optimdlis polarizdcidjihoz tarto-
20 vdrakozdsi idd jelentdsen eltér az eredeti definicid alapjdn szamitott értéktdl (kék
szaggatott vonal). A rendszernek az A, hiperfinom komponensekre vald érzékenysége
indokolta a kovetkezd elemzést. 2.) Az g szimuldcidban kézel ezer rdacspontot vizsgdl-
tam meg eqy nagy csatolast skdaldn, azzal a céllal, hogy meghatdrozzuk, hangolhato-e
a magspinek polarizdcidja a vdrakozdsi idd finom bedllitasdval. Eredményeink alap-
jan a stand-by time finomhangoldsdval minden csatoldsi frekvencidra elérhetd eqy
magjdnem teljes polarizdcids dllapot. 3.) A sajdtértékekbdl szamitott korrekcids tag
bevezetése utan lathato, hogy a magas polarizacioval rendelkezd tartomdny kiterjeszt-
hetd a vakancidaval szomszédos, erdsen csatolt magspinekre is, ezzel 1j lehetdségeket
teremtve az ilyen rendszerek precizios hangoldsdiban. Ez a megkézelités alapvetden
hozzajdarulhat a magspinek polarizdciojanak dinamikus vezérléséhez kiilonbozd csa-
toldasi kornyezetekben, és jelentds eldrelépést jelenthet az adott kvantumrendszerek

stabilitdsdnak és iranyithatosdganak javitdsaban.

Ezek alapjan megéllapithatjuk, hogy a hiperfinomom kolcsonhatas tehat megval-
toztatta a rendszer energiaszintjeit, ezaltal befolyasolva a polarizacié atviteli dinami-
kajat. Pontosabban, a magspin effektiv precessziés frekvencidja az erds hiperfinom-

kolesonhatasok miatt eltolodik. Igy az erre a frekvenciara épiils szabad idéfejlédési
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ablakok nem lesznek szinkronban a rendszerrel.

Amint az a[0.6)2) abran lathato, az A, komponensek vizsgilata sorén, hogy az
eredetileg meghatarozott optimalis készenléti/ szabad idéfejlédési id6 egyértelmiien
eltolodik amint a rendszerben jelent&sebb 100 kHz feletti A, komponensti hiperfinom
csatolas jellemz6. Az altalam hasznélt és definialt korrekcioval lefutottatok szimu-
laciok soran [0.6/(3) abra, lathato ha figyelembe vessziik az energia sajatérékeiben
bekovetkezs eltolodast, majd ezzel definidljuk a "stand-by time-ot" azaz a szabad
idsfejlédést, akkor lathatd, hogy majdnem tokéleteses polarizacié érhetd el méar 50
mikrohullamu ciklussal is, Gjrainicializalas nélkiil. Igy kimondhatjuk hogy sikeriilt
a protokollt még effektivebbé tenni, ugyanis mér az eredeti cikkben definidlt Gjra-
inicializalas nélkiil is, &t tudtuk vinni akkora polarizaciot, hogy az a rendszerben
talalhatd magspiniinket teljesen polarizaltta tegye.

Az Eq. szerinti standby-id6 valasztasa alapjan az eltolodas egy tovabbi
hasadasnak tulajdonithatdé a magspin-allapotok energiakiilonbségében, w;. Ezen
feltételezés szerint a Hamilton-operatorral leirt elektron-magrendszer sajatértékei
az Eq. esetében, mikrohullamu gerjesztés nélkil egyetlen magra vonatkozoan

a rendszer sajatértékei a kdvetkezdképpen alakulnak:

rme (s ) e (2) 4 (%) 021)

ami a magspin-allapotok kozotti korrigélt rezonanciafrekvenciat adja:

oy (s ) e () (%) 02)

ahol az A, tag elGjele pozitiv és negativ az elektronspin allapotanak magasabb és

c s

A készenléti id6 eltolodésa, amelyeket az Eq. precesszios frekvenciaként
val6 alkalmazasaval szamoltam ki az Eq. alapjan, a(2) abran lathato. Teljes
atfedést figyeltiink meg a szimulaciok soran talélt optimalis szabad id&fejlésztési a
skalazott rendszer esetében.

A polarizaci6 teljesitménye a szokésos és korrigalt standby-timeok kozott a[0.6/(3)
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abran lathat6. Mindkét esetben a kis hiperfinom-értékek esetén a szimulacié idétar-
tama korlatozo tényezd, de a korrigalt értékek egy bizonyos csatolési kiiszob felett
mar ugyanazon idé alatt jelentGsen nagyobb polariziciot érnek el. A szokasos va-
lasztas optimalisnak tiinik a kozel 100%-os polarizacioju platoé tartomanyaban ami
fejleszési ablakkal torténd polarizacié hamarosan nem lesz optimalis a névekvs hi-
perfinom csatolés mellett, mivel a mag rezonancia frekvenciaja elhangolodik. Ebben
a tartoményban jelentds javulast figyelhetiink meg a polarizacié hatékonysagaban
a korrigalt standby-time esetén. Ez az energia sajatértéketkbsl adodo korrekcid
hatékonyan lekiizdotte a protokoll korlatait az erds hiperfinom-kolesénhatéasok keze-

lésében, ami sokkal nagyobb polarizacidéatvitelt eredményezett.
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0.7. abra. 1.) Az eredeti cikkben meghatdrozott protokol dltal elérhetd polarizacio
az NV centrum sikjdban. 2.) A korrigdlt protokol dltal elérhetd polarizicio az NV

centrum sikjdaban

A (1) abran lathatjuk az eredeti [17] cikkben meghatarozott PulsePol pro-
tokoll altal elérheté polarizaciot. (2) abra bemutatja az altalam optimalizélt

protokoll eredményét, amely nemcsak nagyobb mértékd polarizaciot biztosit, ha-
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nem altalanosabb és robusztusabb teljesitményt is nytjt az NV centrum koérnye-
zetében. A javitott protokoll nagyobb polariziciés hatékonysagot ér el szélesebb
tartomanyban, igy alkalmazhatdsaga és teljesitGképessége is jelentGsen kibgviilt. A
kozeli erésen csatolt magspineket sikeriilt polarizalni, illetve elmondhaté hogy a

rendszer Gsszpolarizacioja szignifikinsan javult.
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Osszegzés és kitekintés

A jelen kutatas kézéppontjaban a PulsePol protokoll teljesitményének elemzése all,
kiilonos figyelmet forditva a hiperfinom kdlesonhatésok és a magspin polarizacioja-
nak kapcsolatara. Az eddigi eredmények azt mutatjak, hogy a hiperfinom kélesénha-
tasok, kiilonosen az A, paraméter, lényegesen befolyésoljak az elektron-magrendszer
energiaszintjeit, igy hatassal vannak a rendszer rezonanciafrekvencidira és a polari-
zacio atviteli dinamikajéra.

A kutatasom soran kiderilt, hogy a PulsePol protokoll teljesitménye jelentésen
csOkken az erds hiperfinom-csatolas esetén, kiilonosen az NV center kozelében 1évé
magspin polarizaci6janak elérésében. A kisérletek soran a realizalt polarizacio ér-
tékei jelentGsen alacsonyabbak voltak, mint amit az erdsen kétott magok esetében
varhato volna. A hiperfinom kolecsonhatéasok figyelembevételével végzett analizis so-
ran megallapitottam, hogy az optimalis szabad idéfeljesztési idGablak eltolodasa a
rendszer energiaszintjeiben bekovetkezd valtozasokkal all Osszefiiggésben. Az opti-
maélis készenléti id6k pontos meghatarozasa nemcsak a magspin precesszios frekven-
cidjanak javitasat eredményezheti, hanem a kvantuminformacios rendszerek teljesit-
ményének altalanos novelését is. Jovobeli kutatésaink sordn tovabbi vizsgélatokat
terveziink més kvantumaéllapotokkal és kiilonb6z6 anyagokkal, hogy a hiperfinom
kolcsonhatasokat még szélesebb kontextusban értelmezhessiik.

A kutatas eddigi megallapitésai jelentGs 10kést adhatnak a kvantumtechnologi-
ak fejlédésének, kiilondsen a kvantumszamitas és kvantumkommunikacio terén. A
hiperfinom kolecsonhatasok jobb megértése lehetdséget biztosit a kvantumaéallapotok
hatékonyabb manipulalasara, amely kulcsszerepet jatszhat a kvantum-informacios
illetve a kvantum-érzékelésen alapuld rendszerek optimalizalasaban. Az eddigi ered-
mények megerdsitik, hogy a hiperfinom kolecsonhatasok és a polarizacié dinamikéja
kozotti Osszefiiggések vizsgalata nemcsak tudoményos, hanem gyakorlati jelentd-
séggel is bir. A jovébeli munkak soran a mélyebb elméleti elemzések és kisérletek
segithetnek a protokollok optimalizalasaban, lehet&vé téve a magasabb szintd kvan-
tumszamitési teljesitményt és a hatékonyabb kvantumkommunikacios rendszerek ki-

fejlesztését.
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Folytatvan az eddigi munkat, jelenleg is tart a ketts illetve harom magspint tar-
értelmezése és implementalédsa a tobbspines rendszerekre. Célom egy olyan, a fenti
tulajdonsagok alapjan tovabbfejlesztett protokoll létrehozéasa, amely effektivebben
és koltséghatékonyan képes a teljes rendszert polarizalni. Tovabbi kittizés az 'elekt-
ron tenger’ implementalasa, azaz olyan rendszerek vizsgalata, ahol a kristalyracs-
ban szabad elektronok is taldlhatoak. Az igy megszerzett tapasztalatokat kisérleti
csoportokkal egyiittmiikodve, szamukra is konnyen implementalhato, a kisérletek

szinterére igazitott megoldasokka szeretném formaélni.
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Filiggelék

Raabi-oszcillacio

A Raabi-oscillacio a kvantummechanikai rendszerek egy kétallapoti rendszer (spin
vagy kvantumbit) energiaszintjei kozotti periodikus atmenetet irja le, amit kiilsg
elektromégneses mezG gerjesztése idéz el§. A jelenség megértéséhez hasznalhatjuk a
kétallapoti rendszer Hamilton-operatorat, amely kiils6 magneses mezd hatasa alatt

a kovetkezsképpen irhato fel:

g hsy (0, cos(wt) + o, sin(wt)) (0.23)

H=--2
2 2

ahol wy a rendszer sajatfrekvenciaja, 2 a Raabi-frekvencia, amely a gerjeszté mezd
intenzitasatol figg, o,, 0y, és 0. a Pauli-matrixok, illetve w a gerjeszté mez6 frek-
vencidja. Ha w = wy, akkor rezonancia all fenn, és a kétallapotii rendszer maximaélis
atmeneti valoszintiséggel oszcillal. Az id6ben valtozo valoszintsége, hogy a rendszer

a kezdeti allapotaban marad, igy kifejezhetd:

P(t) = cos® (%) : (0.24)

ahol 2 = vB; a Raabi-frekvencia, és v a rendszer gyromégneses aranya, By pedig a
kiils6 magneses tér. A Raabi-oscillaciok alapvets szerepet jatszanak kvantumkapuk
és kvantum-alaptu szémitési miveletek megvaldsitasaban, mivel lehetévé teszik a

kétallapoti rendszerek gyors és pontos vezérlését.

Larmor-frekvencia

A Larmor-frekvencia egy magneses térben elhelyezkedd spin-polarizalt részecske pre-
cesszidjanak frekvencidja, amely a kiils6 mégneses tér és a spin kozotti kdlesénhatés
eredményeként jelentkezik. A Hamilton-operator egy Spin-% részecske esetén, amely

egy homogén By magneses térben helyezkedik el, igy irhato fel:

H = —~Byo., (0.25)
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ahol v a gyroméagneses allandé és By a mégneses tér nagysiga. Az energiaecigenér-
tékek a kovetkezdk:

ahol w;, = 7By a Larmor-frekvencia, amely meghatarozza a spin precesszids sebessé-

gét a tér iranyaban. Az ilyen precesszio a kovetkezd id6fiiggs allapotot eredményezi:

(#) = cos (%t) 10) + i sin (%) 1y, (0.27)

amely lefrja, hogy a spin az id§ soran hogyan precesszal a kiils6 magneses tér irdnya-
ban. A Larmor-precesszio jelentds szerepet jatszik a magneses rezonancian alapulo
jelenségekben, mint példdul az MRI és NMR, ahol az egyedi részecskék rezonancia-

frekvencidjanak vizsgalata lehet&vé teszi a helyi magneses tér feltérképezését.
alt) £vV1+aZe?|y)

DNP - Dinamic Nucleon Polarization

A DNP soran a rendszer elektronokbol és magokbol all; melyek spinéllapotaikkal
kolcsonhatasba lépnek. A kolcsonhatas energidja a spinrendszerek kozotti dipol-
dipdl csatolas formajaban irhato le, amelyet a kovetkez§ Hamilton-operatorral adunk
meg:

A

H = I;Ielektron + ﬁmag + ]:—’kijzés (028>

ahol Hejektron az elektronspin-rendszer Hamilton-operatora, H.,,, a magspin-rendszer
Hamilton-operatora, és Hys,ss a két rendszer kozotti kolesonhatést leir6 Hamilton-
operator.

A kolesonhatas Hamilton-operatoranak forméja:
Hysyss = AZ (Si - L) (0.29)
2%

ahol A a csatolasi konstans, S; az i-edik elektron spinoperatora, és I; a j-edik mag-

spinoperatora. E kolcsonhatas révén az elektronok polarizacidjat atvihetjiik a ma-
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gokra.

A DNP folyamat harom f6 mechanizmusa a kovetkezs: szolid-effektus, cross-
effektus és termikus keveredés. Ezek a mechanizmusok kiilonb6z6 energiacsatolési
mechanizmusokat frnak le a spin-rendszerek kozott.

A szolid-effektus akkor 1ép fel, amikor az elektron-spin rezonancia (ESR) frekven-
cia pontosan illeszkedik a nuklearis magneses rezonancia (NMR) frekvenciajéhoz, az

alabbi feltétel teljesiilése mellett:
WESR = WNMR T We (0.30)

ahol wgsr az ESR frekvencia, wnyr az NMR frekvencia, és w, az elektron Larmor-
frekvenciaja. Ebben az esetben a spin-spin kolcsonhatas a csatolt elektronok és
magok kozott energiadtvitelt hoz 1étre, amely noveli a magok polarizaciojat.

A cross-effektus olyan rendszerekben jon létre, ahol két kiilonb6z6 tipusu elektron
van jelen, amelyek kiilonb6z6 rezonanciafrekvenciakkal rendelkeznek. Az energiaat-

adas akkor kovetkezik be, amikor a kovetkezd feltétel teljesiil:

WESR,1 — WESR,2 = WNMR (0.31)

Itt wesr,1 és wisr2 az elektronok kiilonb6z6 rezonanciafrekvenciai. Ez a mecha-
nizmus lehetévé teszi a hatékony energiaatadést a kiilonbo6z6 elektronfrekvenciak
kozott, ami jelentds mértékben noveli a nukleonok polarizaciojat.

A termikus keveredés akkor jon létre, amikor az elektron spinrendszer energiai
széles spektrumon oszlanak el. Ebben az esetben a rendszert tigy tekinthetjiik, mint
amely alland6 kolcsonhatasban van egy "spin-héfiirdével", ahol az energiadtvitel

folyamatos. Ennek a mechanizmusnak az alapegyenlete a kévetkezd:

o) (1) — (D)o (0.32)

ahol (I) a magspin atlagos polarizacidja, (I)e, az egyensilyi polarizacio, és Ty, az

elektron-spin relaxacios idé.
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Sajat eredmények

A TDK dolgozatomban a PulsePol polarizacios protokoll miikodését vizsgaltam szi-
mulaciés modszerrel, negativan toltott nitrogén-szubsztiticios szénvakancia komp-
lexeken, amelyek gyémantban helyezkednek el. A kutatas soran valoédi hiperfinom
kolesonhatasokat vettem figyelembe, ami lehetévé tette az eddigi kozelitéseknél joval
pontosabb szamitasok elvégzését. Ennek koszonhetSen részletesen elemezni tudtam
a hiperfinom koélcsonhatéas szerepét a polarizacios transzferben. Az igy szerzett is-
meretek alapjan meghataroztam egy korrekcios tagot, amellyel sikeriilt javitanom a
protokoll teljesitményén, szignifikans névekedést érve el a rendszer atlagos polarizal-
hatosagaban.

Tételesen:

e Protokol implementélasa
e Rendszerek felépitése

e Szimuléciok futtatasa

e Hiperfinom kolcsonhatas kiilonféle tagjainak vizsgéla és azok szerepe polari-

zaciora
e Polarizacios dinamika megértése utan korrekcié meghatarozasa

e Javitott protokol ellenérzése, tesztelése
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