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Kivonat

Negatívan töltött nitrogén-vakancia hiba és szubsztitúciós nitrogén hiba

elektronspin-elektronspin kölcsönhatását vizsgáltuk gyémántban, s¶r¶ségfunk-

cionál-elméleten alapuló numerikus kvantummechanikai számításokkal. A köl-

csönhatást az egész rendszerre nézve a nulltér-felhasadási tenzor jellemzi. Je-

len dolgozat célja a nitrogén-vakancia hiba mér®eszközként való használatának

szimulációja a gyémántrácsban a hibától különböz® távolságokra elhelyezked®

szubsztitúciós nitrogén spinjének detektálására. Ehhez az egységes hibarend-

szert külön kell választani a mér®eszközre és a mérend® hibára. Ezt a po-

pulációanalízisre épül® particionálási elméletet alkalmazva tesszük meg. Ek-

kor a szubsztitúciós nitrogén spinje egy e�ektív küls® mágneses térként hat a

nitrogén-vakancia hiba detektorunkra. A nulltér-felhasadási tenzorra vonat-

kozó számítási adatokat a particionálási elmélet alapján feldolgozva, az e�ek-

tív tér kiszámításával jóslást adhatunk az egyes hibatávolságokkal rendelkez®

minták nitrogén-vakancián végzett optikailag detektált mágneses rezonancia

spektroszkópia jelének kísérletben mérhet® paramétereire.
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1. Bevezetés

A negatívan töltött nitrogén-vakancia hiba (NV−) különleges tulajdonságainak vizs-

gálata és változatos felhasználási lehet®ségeinek kihasználása egy évtizede kezd®dött

és a mai napig folyik. Ezek közül emelnék ki néhányat. Az NV− hibát még szoba-

h®mérsékleten is nagy spin koherencia ideje1, manipulálható2, valamint kiolvasható

spin állapota alkalmassá teszi kvantumm¶veletekben való alkalmazásra. Az egyetlen

NV− hibát tartalmazó gyémántban a 13C magspin és az NV− elektronspin hiper-

�nom kölcsönhatás okozta csatolásával kvantum logikai kapukat lehet megvalósí-

tani3. A hiper�nom kölcsönhatás a szilárdtest kvantumbitek irányításában is alap-

vet® fontosságú4, 5, ami a szobah®mérséklet¶ spintronika és kvantum-informatika

területén még megoldatlan probléma. Az NV− hibát tartalmazó gyémánt nano-

kristályok ezen felül képesek egyetlen foton kibocsátására6, 7, ami a kvantum krip-

tográ�a területén teljesen biztonságos jeltitkosítás eléréséhez alkalmazható8. A ne-

gatívan töltött nitrogén-vakancia hiba továbbá egy er®sen �uoreszcens úgynevezett

színcentrum9. A hiba �uoreszcencia intenzitása ezen felül spinfügg®, ami szobah®-

mérsékleten végezhet® optikailag detektált elektron spin rezonancia spektroszkópia

(ODMR, ODESR) eszközévé teszi. Stabil �uoreszcenciáját biológiai nyomjelzésben

is használják, továbbá megvalósíthatnak vele nagy hatásfokú �uoreszcencia rezo-

nancia energia transzfer (FRET) mikroszkópiát10, ami a di�rakció limitált optikai

módszereknél jobb felbontást és pontosabb távolságmérést biztosíthat. A felsorol-

tak mellett a méréstechnikában is kulcsfontosságú szerepet játszik. Mágneses terek

nanométeres pontosságú mérésénél szintén az NV− ODMR technikáját használják

atomer®-mikroszkóppal kombinálva. Ezzel a technikával 2004-ben Rugar et al.11

megvalósították egyetlen elektronspin detektálását. Dolde et al.12 megmutatták,

hogy a ponthiba nagy pontosságú háromdimenziós elektromos tér mérésre is hasz-

nálható. H®mérséklet független spin koherenciája, viszont h®mérsékletfügg® EPR

és ODMR kontrasztja nagy méréstartományú nanoméret¶ termométerként való fel-

használását vetíti el®re13.
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Dolgozatomban arra keressük a választ, hogy a gyémántban leggyakrabban el®-

forduló szennyez®, a szubsztitúciós nitrogén hiba (NS), hogyan befolyásolja a nitrogén-

vakancia ODMR spektrumát. Ennek meghatározásához a rendszer nulltér-felhasadási

tenzorát határoztuk meg PBE alapú számításokkal. Az ODMR jelben ezáltal detek-

tálható felhasadás mértékének az NS- NV− hibatávolságtól való függését megálla-

píthatjuk. BSc. szakdolgozatomban az NV−-NS rendszer hiper�nom kölcsönhatását

vizsgáltam gyémántban. Ott a hiper�nom tenzor változásából a rendszer anizotró-

piáját lehetett feltérképezni, és a szubsztitúciós nitrogén hiba különböz® kristálytani

irányokban való elhelyezkedésének meghatározására adtunk módszert. Ezzel szem-

ben a nagyobb hatótávolságú elektronspin-elektronspin kölcsönhatás vizsgálatával

a hibatávolság függésre tudunk pontosabb jóslatokat adni. A két módszert kombi-

nálva, az ODMR jelb®l a hiper�nom paramétereket, valamint az e�ektív tér okozta

felhasadást meghatározva becslést adhatunk a szubsztitúciós nitrogén hiba relatív

helyzetére. Ez különösen fontos a tömbi anyag felületén elhelyezett NV− szenzorral

történ® néhány nanométeres mélységig történ® mérések megvalósításához. A dolgo-

zatban meghatározzuk, hogy milyen hibatávolságok esetén használható az ODMR

spektrum jellemzésére a pont-pont rend¶ mágneses dipól kölcsönhatás és ez alapján

adunk jóslatot az ODMR spektrum felhasadásának mértékére.
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2. ODMR spektroszkópia NV− ponthibákat tartal-

mazó gyémánton

Mint azt a bevezet®ben említettem az NV− hiba egy színcentrum, aminek id®ben

állandó és csekély impulzusingadozású �uoreszcenciáját optikai pumpálással lehet

biztosítani. Az ODMR kísérletekkel a �uoreszcens energiaszint spinváltozásait lehet

detektálni. A 2.1. alfejezetben az NV− �uoreszcenciáját, optikai pumpálását14

és az ODMR spektroszkópia kísérleti elrendezését mutatom be vázlatosan. A 2.2.

alfejezetben az úgynevezett sötét spinek NV−-al való keresztrelaxációik útján történ®

ODMR detektálásának korábbi kísérleti eredményeit összegzem.

2.1. Optikailag detektált mágneses rezonancia spektroszkó-

pia

Az NV− �uoreszcenciája:

A ponthiba 3A2 alapállapota és 3E gerjesztett állapota között 637 nm-es hullám-

hosszon fonongerjesztés nélküli rezonancia abszorpció hozható létre (ZPL)15. Ennek

valószín¶sége szobah®mérsékleten meglehet®sen kicsi. Ekkor a vibrációs szintek kö-

zött is történik átmenet (1. ábra). Ezeket a Franck-Condon-törvény határozza

meg. Az átmenetek a rácsrezgésekhez képest pillanatszer¶en játszódnak le, valószí-

n¶ségüket az átmenetben résztvev® vibrációs állapotok átfedési integrálja adja meg.

Termikus egyensúlyban a legalacsonyabb rezgési nívó populációja jóval nagyobb, in-

nen történik a gerjesztés. A 3A2 és 3E állapotok magkoordinátájának különbsége

jelent®s16, ezért a gerjesztés a 3E állapotba négy rezgési nívóval feljebbre történik.

Kasha-törvénye szerint innen bels® konverzióval a legalacsonyabb vibrációs állapotba

kerülnek a rendszerek. Ekkor bekövetkezik a �uoreszcencia foton kibocsátása, majd

a korábbiakhoz hasonlóan bels® konverzió az alapállapoti energianívón.

Az NV− optikai pumpálása:

A két triplet állapot közti optikai átmenetre az elektromos dipól átmenet kiválasz-

tási szabályok értelmében a spin és mágneses kvantumszám nem változik: ∆s = 0,
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gerjesztés

fluoreszcencia

3E

3A2

1. ábra. Az NV− �uoreszcenciájának ábrája a Franck-Condon közelítéseket alkal-
mazva (harmonikus potenciál, egyenl® szintkülönbség). Szobah®mérsékleten a ger-
jesztés 532 nm-es hullámhosszú, zöld lézerrel történik. A �uoreszcencia a 600-800
nm-es hullámhossz tartományba es® vörös fény formájában jelentkezik. A szaggatott
nyilak fotonkibocsátás nélküli átmeneteket jelölnek.

∆ms = 0, a spin-pálya kölcsönhatás elhanyagolható. Ennek megfelel®en az alnívók

között három átmenet létezik. A gerjesztett 3E állapot |ms = 0〉 szintjéb®l szinte ki-

zárólag az alapállapoti |ms = 0〉 szintre jutunk vissza a látható fény tartományában

egy fotont kibocsátva. Ezzel szemben a gerjesztett 3E állapot |ms = ±1〉 alállapotai

mintegy 30%-os valószín¶séggel nem a megfelel® triplet alapállapotba kerülnek vissza

fotont kibocsátva, hanem alacsonyabb energiájú 1A1 szingulett állapotba szórnak a

spin-pálya kölcsönhatás és rezgések segítségével, amely egy nem-sugárzásos átmenet.

Innen az 1E alacsonyabb energiájú állapotba kerül, 1042 nm-es hullámhosszú, opti-

kailag nem detektált foton kibocsátásával, vagy sugárzásmentes átmenettel. Innen

a rezgések és spin-pálya csatolás miatt nagy valószín¶séggel a 3A2 állapot |ms = 0〉

alállapotába jutunk. Ezzel a folyamattal a |0〉 alszint populációját növeljük, vagyis

optikai pumpálás történik. A fent leírt folyamatban a gerjesztés nem okoz a vizsgált

hullámhossztartományban �uoreszcenciát. A |0〉-t ezért "fényesebb" alszintnek ne-

vezik, mivel ennek gerjesztése nagy valószín¶séggel ad optikailag detektálható fotont.

Ez a spin szelektív �uoreszcencia jelensége. Az NV− optikai pumpálása a 2. ábrán

követhet® nyomon. Az elektronspin-elektronspin külcsönhatás miatt az alapállapot

nulla küls® mágneses tér mellett is felhasad ms szerint, ez a nulltér-felhasadás. A két

paraméter értéke: D = 2, 87 GHz17, valamint egzakt C3v szimmetria esetén E = 0.
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2. ábra. Az NV− hiba elektronszerkezete szobah®mérsékleten. A vastag nyilak az
abszorpció-�oureszcenciát, szaggatott vonalak a sugárzásmentes átmenetet jelölik.
Az E paraméterrel jellemezhet® felhasadás vagy szimmetriacsökkent® mechanikai
feszültség, vagy küls® mágneses tér hatására lép fel.

Az NV− ODMR spektroszkópia alapjai és kísérleti megvalósítása:

A negatívan töltött nitrogén-vakancia hiba ODMR spektroszkópiai vizsgálatának

kulcsa a korábban említett spinfügg® �uoreszcenciája. Küls® mágneses tér hatására

a degenerált alnívók felhasadnak és köztük átmenetek hozhatók létre mikrohullámú

gerjesztéssel; ez az elektronspin rezonancia (ESR) spektroszkópia alapjelensége. A

lehetséges átmeneteket (a perturbációszámítás els® rendjében) a mágneses dipól ki-

választási szabályok adják meg: ∆ms = ±1, ∆mI = 0, ahol mI a magspin vetü-

let. Az optikai pumpálás miatt nagy populációjú |0〉 alszintr®l a gerjesztés a |±1〉

alszintekre történik, ahol a �uoreszcencia valószín¶sége kisebb. A rezonancia te-

hát optikailag detektálható, a �uoreszcencia intenzitásának változásával pedig akár

egyetlen hibacentrum mérhet® a bees® fotonok számlálása révén, amely egy nagyon

érzékeny módszer, szemben a mikrohullámú abszorpcióval, amely nagyon nagyszámú

(1013−16) hibacentrumon mérhet® meg.

A kísérleti berendezés két alapvet® egységre bontható, az ESR spektroszkópia

és a konfokális mikroszkópia berendezéseire. A továbbiakban a Wang et al.18, vala-

mint Epstein et al.19 által végzett kísérletekhez hasonló elrendezést mutatok be. A

küls® homogén mágneses teret legtöbbször állandó mágnessel hozzák létre, er®sségét

a távolsággal szabályozzák. A tér kalibrációjára az NV− hibát, mint magnetométert

használják fel. A gerjesztést mikrohullámú (keresztrelaxáció esetén rádiófrekvenciás)

függvénygenerátorhoz kapcsolt antennahurok biztosítja. Az optikai átmeneteket a

�uoreszcens anyagok vizsgálatában elterjedt konfokális lézer mikroszkópia módsze-
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rével keltik és detektálják. A NV− hiba �uoreszcenciája olyan fényes, hogy egyetlen

ponthiba is detektálható konfokális mikroszkóppal. A kísérlet során folytonos, 532

nm-es lézerfényt fókuszálnak a mintára, melyet egy dikromatikus tükör enged át.

A minta fotolumineszcens sugárzását a dikromatikus tükör visszaveri, áthalad egy

vörös-átereszt® sz¶r®n, majd szilícium avalanche fotodiódával detektálják, amit a

jobb zajsz¶rés végett egy referenciajellel együtt lock-in er®sít®re kapcsolnak.

2.2. Optikailag detektált keresztrelaxáció spektroszkópia kí-

sérleti eredményei

A nitrogén vakancia hibával végzett keresztrelaxáció ODMR spektroszkópia egyik

fontos eredménye az olyan sötét spinek észlelése, mint a szubsztitúciós nitrogének19.

Az Epstein et al. által végzett kísérletben a keresztrelaxáció feltétel20 mágneses

térrel való végigsöprésekor tapasztalt fotolumineszcencia jelb®l azonosították az NS

hiba hiper�nom karakterisztikáját. Két spinrendszer közti relaxáció karakteriszti-

kus ideje függ az energiaszintek távolságától. Egyenl® távolságok esetén a spin-spin

relaxációs id® jellemzi a folyamatot, míg különböz® távolságok esetén a spin-rács re-

laxációs id® nagyságrendjébe telik az egyensúlyi eloszlás beállása. A keresztrelaxáció

feltétel a közel egyenl® energiaszint távolságot jelenti. A folyamat karakterisztikus

ideje az el®z®leg említettek közé esik. A relaxáció ún. spin �ip-�op folyamatok ál-

tal jön létre. A Wang et al. által végzett kísérlet ennél általánosabb módszert ad

az NS hiba hiper�nom spektrumának nagy felbontású mérésére. A gyenge mágne-

ses tér mellett létrejöv® keresztrelaxációt használják az NS hiba mágneses rezonan-

cia spektrumának az NV− hiba �uoreszcenciájában létrejöv® intenzitásváltozásokká

konvertálásához. Az egymás közelében lév® NS és NV− hiba kölcsönhatásai miatt

az EPR spektrumban létrejöv® inhomogén kiszélesedés, valamint a homogén kiszéle-

sedés miatt a spektrumot korábban nem lehetett felbontani. Az ODMR technikával

viszont jóval kisebb vonalszélességet lehet elérni. Az említett jelenségek megértésé-

ben a kvantummechanikai szimulációk fontos szerepet játszanak, jelen dolgozatban

erre teszünk kísérletet.
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3. A kvantummechanikai szimulációknál használt kö-

zelít® módszerek

A továbbiakban tekintsünk egy sokatomos rendszert, melynek alapállapoti tulaj-

donságait vizsgáljuk. Az N magból és n elektronból álló rendszer stacionárius

Schrödinger-egyenletének (1) közelít® megoldását tárgyaljuk jelen fejezetben.

Ĥψ(R1, · · · , RN , r1, · · · , rn) = Eψ(R1, · · · , RN , r1, · · · , rn) (1)

Ebben a fejezetben Hartree atomi egységeket használunk.

3.1. Born-Oppenheimer közelítés

A közelítés21 arra a tényre épül, hogy a rendszer atommagjainak tömege sokkal na-

gyobb az elektronok tömegét®l. Ebb®l adódóan élhetünk azzal a közelítéssel, hogy

az atomok helye pillanatnyilag rögzített, és az elektronok a magok id®ben állandó

potenciálterében mozognak, valamint a magokra az elektronok átlagos potenciáltere

hat. Ezzel a közelítéssel a magok és elektronok rendszere szétcsatolódik, a sokré-

szecske hullámfüggvény szorzat alakban írható:

ψ(R1, · · · , RN , r1, · · · , rn) = ψel(R1, · · · , RN , r1, · · · , rn)ψmag(R1, · · · , RN) (2)

ahol a fentiek miatt ψel-ben a magkoordináták csak paraméterek, és ψmag-ban nem

jelennek meg az elektronok helyvektorai. Tekinthetjük a pillanatnyilag rögzített

magok mellett az elektronokra (3), valamint a magokra (4) vonatkozó id®független

Schrödinger-egyenletet.

Ĥelψel = Eelψel (3)

(T̂mag + Eel)ψmag = Eψmag (4)

A közelítést felhasználva a továbbiakban külön kezelhetjük az elektronok rendszerét

a magok adott kon�gurációja mellett.
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3.2. A Hartree-Fock elmélet alapjai

A sokelektron Hamilton-operátor (Ĥel) az alábbi alakban írható:

Ĥel = T̂el + V̂mag + V̂ee (5)

ahol V̂mag a magok lokális potenciálja, V̂ee az elektron-elektron taszítás operátora.

Utóbbi kölcsönhatási tagot átlagtérrel közelítve a sokelektron hullámfüggvény (ψel)

egyelektron-hullámfüggvények (ϕi) antiszimmetrizált szorzataként írható, ez a Slater-

determináns22.

ψel(r, s) =
1√
N !

∣∣∣∣∣∣∣∣∣∣∣∣∣∣∣∣

ϕ1(r1, s1) ϕ2(r1, s1) · · · ϕN(r1, s1)

ϕ1(r2, s2) ϕ2(r2, s2) · · · ϕN(r2, s2)

...
...

. . .
...

ϕ1(rN , sN) ϕ2(rN , sN) · · · ϕN(rN , sN)

∣∣∣∣∣∣∣∣∣∣∣∣∣∣∣∣
(6)

Ezzel a sokelektron Schrödinger-egyenletb®l egyelektron egyenletek, a Hartree-Fock-

egyenletek vezethet®k le:

[
T̂el + V̂mag(r)

]
ϕi(x) +

[
n∑
k=1

∫
ϕ∗k(x

′)ϕk(x
′)

|r− r′|
dx′

]
ϕi(x)

−
n∑
k=1

[∫
ϕ∗k(x

′)ϕi(x
′)

|r− r′|
dx′
]
ϕk(x) = εiϕi(x)

(7)

ahol x = (r, s), az integrálás a spinekre összegzést jelent. A harmadik tagot Hartree-

potenciálnak nevezik, ez a korábban említett átlagpotenciál. A negyedik tag a kicse-

rél®dési kölcsönhatás nemlokális operátora. A fenti konstrukció a nem-kölcsönható

rendszer sajátállapotait adják, melyek teljes ortonormált rendszert alkotnak az elekt-

ronokra vonatkozó Schrödinger-egyenlet (3) megoldásainak terén.
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3.3. A s¶r¶ségfunkcionál-elmélet alapjai

A továbbiakban az egyelektron hullámfüggvényekb®l el®állított Slater-determináns

helyett a elektrons¶r¶ségre koncentrálunk23, melynek de�nícióját N db elektron és

tetsz®leges ψ esetén az alábbi egyenlet adja.

n(r) = N
∑
{s}

∫
|ψ(r, s1, r2, s2, · · · , rN , sN)|2d3r2 · · · d3rN (8)

Nem-kölcsönható esetben az elektrons¶r¶ség a következ®képp írható:

n(r) =
N∑
i=1

|ϕi(r)|2 (9)

ahol ϕi az egyelektron hullámfüggvények.

Hohenberg-Kohn I. tétel:

Adott sokrészecske rendszer esetén a küls® potenciál (v(r)) az alapállapoti ré-

szecskes¶r¶ség (n0(r)) egyértelm¶ funkcionálja24.

A tételb®l következik, hogy a sokelektron alapállapoti hullámfüggvény (Ψ0) is egy-

értelm¶ funkcionálja az alapállapoti s¶r¶ségnek. De�niálható az univerzális funkci-

onál:

F [n(r)] = 〈ψ|T + Vee |ψ〉 (10)

és bevezethet® az energia funkcionál:

E[n(r)] = F [n(r)] +

∫
n(r)v(r)dr (11)

amire igaz, hogy E[n0(r)] = E0, ahol E0 az alapállapoti energia.

Hohenberg-Kohn II. tétel:

Az energia funkcionál az alapállapoti s¶r¶ségnél felveszi minimumát.

Az alapállapoti energia meghatározása tehát a s¶r¶ség szerinti variációs probléma,

a következ® feltétellel:

N =

∫
n(r)d3r (12)
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A Kohn-Sham módszer:

A variációs probléma megoldásához ismernünk kell az univerzális funkcionált.

Ennek hiányában a Kohn-Sham módszerrel25 keressük a megoldást. Tekintsük az

elektronok nem-kölcsönható rendszerét egy V̂e� e�ektív küls® potenciálban

Ĥe� = T̂ + V̂e� (13)

melyre az elektrons¶r¶ség megegyezik a kölcsönható rendszerével.

ne�(r) = n(r) (14)

Az e�ektív potenciál alakja:

V̂e�[n] = V̂ + V̂H[n] + V̂XC[n] (15)

ahol V̂ a küls® potenciál, V̂H a Hartree-potenciál. V̂XC a kicserél®dési-korrelációs

potenciál operátora, ami funkcionális derivált formában adható meg:

V̂XC[n](r) =
δEXC[n]

δn(r)
(16)

ahol EXC[n] a kölcsönható rendszer kicserél®dési-korrelációs energiája, ami tetsz®le-

ges s¶r¶ségre nem ismert.

Az univerzális funkcionál közelítése a fentiek alapján:

F [n] = T [n] + EH[n] + EXC[n] (17)

Az így bevezetett e�ektív Hamilton-operátor sajátértékegyenletét Kohn-Sham egyen-

letnek nevezzük.

Ĥe�ψi = εiψi (18)

ahol i index az egyes nem-kölcsönható elektronokon fut végig. Az εi sajátérté-

keket Kohn-Sham energia-szinteknek, a ψi sajátállapotokat Kohn-Sham pályáknak

nevezzük. Utóbbiak meghatározzák az e�ektív s¶r¶séget (9) alapján. A (9) és (18)

egyenletek önkonzisztens megoldásával tetsz®leges kezdeti értékb®l az alapállapoti
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s¶r¶ség meghatározható.

A kés®bbiekben látni fogjuk, hogy rendszerünk vizsgálatához úgynevezett spin-

polarizált DFT számolást kell végeznünk. Ez a fentiekt®l annyiban különbözik, hogy

az elektrons¶r¶ség helyett a spins¶r¶séget használjuk:

n(r, s) = N
∑
s2···sN

∫
|ψ(r, s, r2, s2, · · · , rN , sN)|2d3r2 · · · d3rN (19)

Ezzel a számítások a spinváltozó szerint különválasztott α és β csatornában történ-

nek, a megfelel® n↑ és n↓ spins¶r¶ségek használatával. A rendszer teljes energiájá-

nak, vagy ahogy a kés®bbiekben látjuk, a D-tenzorának kiszámításához de�niálnunk

kell az egyelektron spins¶r¶ség mátrixot:

ρ(1)(x,x′) = N

∫
ψ∗(x′,x2 · · · ,xN)ψ(x,x2, · · · ,xN)d3x2 · · · d3xN (20)

valamint a kételektron spins¶r¶ség mátrixot:

ρ(2)(x1,x
′
1,x2,x

′
2) = N(N − 1)

∫
ψ∗(x′1,x

′
2 · · · ,xN)ψ(x1,x2, · · · ,xN)d3x3 · · · d3xN

(21)

ahol a jobb áttekinthet®ség kedvéért x = (r, s) változót vezettük be, melyre integá-

láskor a spinváltozó összegzését értjük a térbeli integrál mellett.

A Kohn-Sham módszerben a közelítést EXC felírása jelenti. Ezt többféleképp

megtehetjük, jelen dolgozatban az általam használt általánosított gradiens közelítést

(GGA) említem meg:

EGGA
XC [n↑, n↓] =

∫
f(n↑, n↓,∇n↑,∇n↓)d3r (22)

A fenti általános alaknak a dolgozathoz végzett szimulácókban használt változata a

Perdew-Burke-Ernzerhof (PBE) funkcionál26, amelynél a kicserél®dési tag:

EPBE
X [n↑, n↓] =

∫
n
{
εunifX (n)FX (s)

}
d3r (23)

ahol εunifX (n) a homogén elektrongáz kicserél®dési energiája27. A korrelációs tag:

EPBE
C [n↑, n↓] =

∫
n

{
εunifC

(
rs,

n↑ − n↓
n

)
+H

(
rs,

n↑ − n↓
n

, t

)}
d3r (24)
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ahol rs a Wigner-Seitz sugár, t a s¶r¶séggradiens egy dimenziótlan függvénye.

FX és H függvények számos feltétel és a s¶r¶ségnek, valamint annak gradiensé-

nek határértékével való konzisztencia alapján határozhatók meg. A kicserél®dési-

korrelációs energiát a fenti két tag összege adja.

4. Szilárdtest szimulációk megvalósításának elmé-

leti alapjai ponthibák esetén

Az el®z® fejezetben tárgyalt közelít® módszerek sokrészecske-rendszerek szimuláció-

jának elméleti alapjait képezik. A továbbiakban ezeket alkalmazzuk a tömbi anyag

tulajdonságainak �gyelembevételével, valamint numerikusan megoldható formára

alakítjuk ®ket.

4.1. Szupercella módszer

A kristályban lév® ponthibák megtörik a transzlációszimmetriát. A ponthibától

elegend®en távol már a tökéletes kristály �zikai tulajdonságai érvényesülnek, a hiba

hatása elhanyagolható. A ponthibát ilyen távolságig körülhatároló térrészt nevezzük

klaszternek. Ha a klaszterek felszínén a hibák hatása elhanyagolhatóan kicsi, akkor

izolált ponthibákról beszélünk. A gyakorlatban a korlátozott számítási teljesítmény

miatt nem mindig lehet megfelel®en nagy klaszterméretet választani. Így a hibák

nem tekinthet®k teljesen izoláltnak, véges méret hibák lépnek fel a rendszerben.

A fenti konstrukciónak többféle megvalósítása ismert. Ezek a Green-függvényeket

használó megoldás, a molekuláris klaszter modell valamint a jelen számításokban

használt szupercella módszer. A szupercella a hibát tartalmazó úgynevezett szuper-

kristály új primitív cellája, primitív rácsvektorai a tiszta anyag primitív rácsvekto-

rainak egész számú többszöröseinek lineáris kombinációi. Általánosabb alakban:

Aij = Tijaij (25)

ahol aij a tiszta anyag i-edik rácsvektorának j-edik komponensét adó mátrixelem, Aij

a szuperkristály i-edik rácsvektorának j-edik komponensét adó mátrixelem, Tij ∈ Z

egy 3x3-as, transzformációt leíró mátrix elemei, melyre detT 6= 0.
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A szupercella modell ponthibák esetén is lehet®vé teszi számunkra a periodi-

kus határfeltételek használatát. Az elemi cella méretváltozása detT-vel, a recip-

roktérben pedig detT−1-el, egyszer¶ köbös esetben
1

detT
-vel jellemezhet®. Nagy

szupercella esetén tehát az els® Brillouin-zóna térfogata lecsökken, ami többszörös

átlapolódást eredményez. A töltéss¶r¶ség, a teljes energia, valamint az er®k kiszá-

mításához rácsperiodikus függvényeket kell integrálnunk az els® Brillouin-zónára.

Ez speciális k-pontokra való súlyozott összegzéssel közelíthet®. Az ilyen k-pontok

meghatározására több módszer ismert, például a Chadi-Cohen28, vagy a Monkhorst-

Pack séma29. Nagy szupercella esetén viszont a számításokhoz az átlapolódások

miatt többször megjelen® Γ-pontban is elegend® pontossággal lehet mintavételezni.

A rács periodikus potenciáljában az egyelektron állapotok rácsmodulált síkhullá-

mok, úgynevezett Bloch-állapotok (26). Az ezekhez tartozó energia sajátértékek

(En(k)) adják a sávszerkezetet a hullámszám függvényében. A Bloch-állapotokhoz

természetes választás a síkhullám bázison való kifejtés.

ψn,k(r) = un,k(r)eikr Ĥψn,k = En(k)ψn,k (26)

4.2. Kifejtés síkhullám bázison

Ahhoz, hogy a Kohn-Sham operátoregyenletet numerikusan meg tudjuk oldani, mát-

rixegyenlet alakra kell hozni. Ehhez a Kohn-Sham pályákat ψn ki kell fejteni egy

bázison {Φi}:

ψn =
∑
i

c
(n)
i Φi (27)

A számítások során síkhullám bázist használtam:

Φq(r) =
1√
Ω
eiqr ψn(r) =

1√
Ω

∑
q

cn(q)eiqr (28)

ahol Ω a szupercella térfogata, q egy vektor a reciprokrács térben. A rendszerünk

periódikussága miatt felhasználva a Born-Kármán ciklikus határfeltételt:

q = k + Ghkl ψn(r) =
1√
Ω

∑
Ghkl

uk(Ghkl)e
i(k+Ghkl)r (29)
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ahol k egy vektor az els® Brillouin-zónában,Ghkl az adott Miller-index¶ reciprokrács

vektor, uk rácsperiodikus függvény.

Mivel a számításokhoz csak végessok báziselemet használhatunk, ezért meg kell

szabnunk a kifejtésben használt síkhullámok maximális kinetikus energiáját.

Ecut >
1

2
|k + Ghkl|2 (30)

A síkhullám bázison a bázisfüggvények ortonormáltsága miatt a Kohn-Sham

egyenlet egy mátrix sajátértékegyenletére redukálódott. Ennél hatékonyabb a va-

lós térrács módszer, ahol a síkhullám bázist gyors Fourier-transzformációval (FFT)

egy valós térrácsra képezzük. Az elektrons¶r¶séget itt határozzuk meg a leképezett

hullámfüggvény abszolútérték négyzetét összegezve minden k-pontra. A potenciálok

s¶r¶ségfunkcionálját így a valós térben számíthatjuk, majd inverz FFT-t alkalma-

zunk. A kinetikus tagot a Fourier-térben határozzuk meg.

4.3. Projector augmented-wave módszer alapjai

A síkhullám bázisnak számos el®nye ismert: nem lokalizált, ortonormált, a maximális

energia növelésével tetsz®leges pontosság elérhet®. Ezek mellett a legf®bb hátrány,

hogy a magok közelében a vegyértékelektronok gyorsan változó hullámfüggvényeinek

kifejtéséhez nagyenergiás síkhullámok kellenek. A projector augmented wave (PAW)

módszerben a magok közelében gyorsan változó Kohn-Sham pályákat (ψn) simább

pszeudopo-hullámfüggvényekkel (ψ̃n) helyettesítjük. Általános alakban30:

|ψn〉 = T̂ |ψ̃n〉 (31)

Mivel a kétfajta hullámfüggvény csak a magok közelében tér el jelent®sen, ezért T̂

csak ezeken a kiterjesztett tartományokon tér el az identitástól:

T̂ = 1 +
∑
R

T̂R (32)

ahol az egyes tartományokon T̂R de�níciója:

|φi〉 =
[
1 + T̂R

]
|φ̃i〉 (33)
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φi a megfelel® parciális hullámok, melyeket választhatunk az adott tartományban

lév® izolált atom radiális Schrödinger-egyenletének a gömbfüggvényekkel szorzott

megoldásai közül. Ezekhez keressük a φ̃i pszeudo parciális hullámokat úgy, hogy

lineárkombinációik adják ψn-et, valamint ψ̃n-et a tartományokon belül, és a tarto-

mányokon kívül legyenek azonosak.

|ψn〉 =
∑
i

c
(n,R)
i |φ(R)

i 〉 |ψ̃n〉 =
∑
i

c
(n,R)
i |φ̃(R)

i 〉 (34)

A (31) egyenletb®l következik, hogy a kifejtési együtthatók megegyeznek. Ezek

T̂ linearitása miatt skalárszorzat alakban írhatók, valamely p̃
(R)
i lokális projektor

függvényekkel.

c
(n,R)
i = 〈p̃(R)

i |ψ̃n〉 (35)

A fenti formulába visszaírva adódik, hogy:

∑
i

|φ̃(R)
i 〉 〈p̃

(R)
i | = 1 〈p̃(R)

i |φ̃
(R)
j 〉 = δij (36)

A (36) és (33) egyenletekb®l T̂R alakja az egész téren:

T̂R =
∑
i

T̂R |φ̃(R)
i 〉 〈p̃

(R)
i | =

∑
i

(
|φ(R)
i 〉 − |φ̃

(R)
i 〉

)
〈p̃(R)
i | (37)

A (32) egyenletbe helyettesítve megkapjuk a lineáris transzformáció alakját. Ezzel

a (31) egyenlet:

|ψn〉 = |ψ̃n〉+
∑
i,R

(
|φ(R)
i 〉 − |φ̃

(R)
i 〉

)
〈p̃(R)
i |ψ̃n〉 (38)

A fenti alakon látszik, hogy a Kohn-Sham pályák felírhatók kell®en sima pszeudo

hullámfüggvényekkel és a magok körül lokalizált, gyorsan változó járulékokkal.

A következ® eljárással bonthatjuk fel a Kohn-Sham pályákat. Szabadon választ-

hatjuk φi parciális hullámokat, azzal a feltétellel, hogy a törzselektron állapotokra

ortogonálisak legyenek. Ezekhez olyan (φ̃i) pszeudo parciális hullámokat válasz-

tunk, melyek az egyes tartományokon kívül megegyeznek φi-vel. Ezekhez válasz-

tunk az egyes tartományokon lokális p̃i projektor függvényeket, melyek teljesítik
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a (36) egyenletet. Ezzel meghatároztuk T̂ lineáris transzformációt. A transzformált

Kohn-Sham egyenlet megoldásai adják a pszeudo hulámfüggvényeket:

T̂ †ĤT̂ |ψ̃n〉 = εnT̂ †T̂ |ψ̃n〉 (39)

A törzselektronokat a befagyott mag közelítés keretein belül kezeljük. A kö-

zelítés arra a tényre épül, hogy a kémiai tulajdonságokat a vegyérték elektronok

határozzák meg. Feltehetjük, hogy a törzselektron állapotok a magok közelében lo-

kalizáltak, benne vannak a kiterjesztett tartományokban. Valamint feltesszük, hogy

ezek az állapotok az izolált magokra jellemz®ek, a szilárdtest �zikai változásai nem

befolyásolják ®ket. Ebb®l következik, hogy a PAW konstrukcióban csak a vegyérték

elektronokat vesszük �gyelembe.

A PAW egy teljeselektron módszer, az atomi tartományokban megkövetelt or-

togonalitás miatt megkapjuk a teljeselektron hullámfüggvényt. Ezzel szemben a

pszeudopotenciál módszer31 a mag közelében hamis megoldást, nem valódi hullám-

függvényt ad, ezért ez nem teljeselektron módszer. A fenti tények, valamint nagy

pontossága teszi ideálissá a PAW módszert hiper�nom paraméterek meghatározá-

sára.

4.4. A hiper�nom paraméterek meghatározása

A hiper�nom kölcsönhatás32 egy elektronspin és egy magspin kölcsönhatását jelenti,

melynek operátora:

Ĥhf = ŜiA
(I)
ij Îj (40)

ahol Ŝ az elektronspin, Î a magspin operátora (a továbbiakban a spinoperátorok

alatt a dimenziótlan operátorokat értjük), A(I)
ij egy másodrend¶ tenzor, a hiper�nom

tenzor mátrixeleme SI egységekben (mértékegysége Hz):

A
(I)
ij =

1

2S

γIγe
α2

∫
n(r)

[
8π

3
δ(r−RI) +

(
3(r−RI)i(r−RI)j

|r−RI |5
− δij
|r−RI |3

)]
d3r

(41)

ahol S az elektronspin vetület várható értéke, γI az RI helyen lév® mag, γe az elekt-

ron giromágneses aránya, n az elektron-spins¶r¶ség. Az els® tagot a Fermi-kontakt
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kölcsönhatásnak, a másodikat dipól-dipól tagnak nevezik. A Fermi-kontakt tag egy

izotróp kölcsönhatást ír le, aminek er®ssége az adott mag helyén lév® spins¶r¶ségt®l

függ. Ezzel szemben a dipól-dipól tag a kölcsönhatás anizotróp részét adja. Látható,

hogy a mátrixelemek meghatározásához a spins¶r¶ség el®zetes kiszámítása szüksé-

ges. A hiper�nom tenzort sajátértékeivel jellemezhetjük, ezek a hiper�nom para-

méterek, melyek a Planck-állandóval szorozva a csatolási állandókat adják. A (41)

képlet a numerikus számításokban a PAW módszer várhatóérték-transzformációja

miatt módosul.

4.5. A nulltér-felhasadás elméleti alapjai

Nulltér-felhasadásnak (ZFS) nevezzük az S >
1

2
rendszerek degenerált |ms〉 alszint-

jeinek nulla küls® mágneses tér esetén tapasztalt felhasadását. A felhasadás oka az

elektronspin-elektronspin kölcsönhatás, melynek Hamilton-operátora a következ®:

ĤZFS = ŜiDijŜj (42)

ahol Ŝ az elektronspin operátora, Dij egy másodrend¶ tenzor, a D-tenzor mátrix-

eleme. Utóbbi nyommentes és szimmetrikus. A D-tenzor konstukciója a hiper�nom

tenzorhoz hasonló, a különbség ebben az esetben a Fermi-kontakt tag hiánya. Ez az

elektronok fermion tulajdonságából ered, a Pauli-elvnek megfelel®en. Így a nulltér-

felhasadásban csak a dipól-dipól kölcsönhatás játszik szerepet. A D-tenzor alakja

többrészecskés esetben az alábbi formulával adható meg.

Dab =
1

S(2S − 1)
〈Ψ|

∑
i<j

r2
ijδab − 3(rij)a(rij)b

r5
ij

(
2ŝiz ŝjz − ŝiy ŝjy − ŝix ŝjx

)
|Ψ〉 (43)

ahol rij = ri − rj, Ψ a sokrészecske állapot, S a részecskerendszer teljes e�ektív

spinje. Csak a párosítatlan elektronokat kell �gyelembe venni, ha azok Kohn-Sham

állapotainak energiája jól elkülönül az egyéb betöltött állapotoktól. Ekkor a vegy-

érték elektronok spinpolarizációját elhanyagoljuk. A hamilton operátor D-tenzor

sajátértékekkel kifejezett alakja:

ĤZFS = D

(
Ŝ2
z −

Ŝ2

3

)
+ E

(
Ŝ2
x − Ŝ2

y

)
(44)
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ahol bevezettük aD = 3
2
Dzz és E = Dxx−Dyy

2
paramétereket a D-tenzorDxx, Dyy,Dzz

sajátértékeivel kifejezve. E paraméter tökéletes C3v szimmetria esetén zérus. Egy

S = 1 spin¶, tökéletes C3v szimmetriájú rendszer, mint az izolált NV− hiba, ese-

tén ĤZFS |ms = ±1〉 sajátállapotai degeneráltak 1
3
D sajátértékkel, míg az |ms = 0〉

sajátállapothoz −2
3
D sajátérték tartozik. A nulltér-felhasadás mértéke ekkor meg-

egyezik D-vel. A felhasadást a 3. ábrán szemléltetjük.

3A2

| 1+-

|0
-2/3 D

1/3 D

3. ábra. Az NV− hiba nulltér-felhasadása. A felhasadást jellemz® paraméter a D.
Az |ms = ±1〉 nívók továbbra is degeneráltak.

A periodikus spinpolarizált Kohn-Sham módszerrel végzett DFT számítások ese-

tén a D-tenzor meghatározásához szükséges formalizmust Rayson et al.33 dolgozták

ki. A PAW módszer alkalmazása esetén a D-tenzor számítások implementálásához

szükséges ismereteket Bodrog et al.34 határozták meg.

4.6. A D-tenzor particionálásának elméleti alapjai

A D-tenzor particionálásnak elméletét Dr. Bodrog Zoltán dolgozta ki. Itt ma-

gánmegbeszéléseink alapján adok rövid áttekintést. Az elmélet célja egy nagyobb

rendszer nulltér-felhasadási tenzorának felbontása a részrendszerek D-tenzorának és

a részrendszerek közötti kölcsönhatást leíró A kölcsönhatási tenzorok (továbbiakban

A-tenzor nem keverend® a hiper�nom-tenzorral) kombinációjára. Jelen esetben a

kétrészecske rendszerek particionálást tekintjük. Ehhez vizsgáljuk a spin-spin köl-

csönhatást:

Ess =
〈
ŜiDijŜj

〉
= Tr

(
P̂ (2)ŜifijŜj

)
(45)

ahol P̂ (2) a kétrészecske s¶r¶ségoperátor, fij =
r2ijδab−3(rij)a(rij)b

r5ij
a dipól kölcsönhatási

kernel. Kihasználva, hogy utóbbi térszer¶, szimmetrikus és nyomtalan, a Wigner-
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Eckart-tételt alkalmazva a D-tenzor:

Dij =
Tr
(
P̂ (2)fij

[
Ŝ ⊗ Ŝ

]
0

)
Tr
(
P̂ ′

(2)
[
Ŝ ⊗ Ŝ

]
0

) (46)

ahol a vessz® a Wigner-Eckart-tétel miatt megjelen®, ms = S maximális vetület¶nek

választott referencia állapotra, a nulla index a tenzorszorzat kvintuplet ábrázolásá-

nak 0 vetületére utal. A nevez®t tovább alakítva:

Tr
(
P̂ ′

(2)
[
Ŝ ⊗ Ŝ

]
0

)
=
〈[
Ŝ ⊗ Ŝ

]
0

〉′
=
〈

3Ŝ2
z − Ŝ2

〉′
= S(2S − 1) (47)

Ezután a particóanalízis eljárása szerint a kétrészecske s¶r¶séget felbontjuk a rész-

rendszerek redukált kétrészecske s¶r¶ségoperátorainak összegére:

P̂ (2) =
∑
a,b

P̂
(2)
ab (48)

ahol a, b indexek a részrendszerek halmazán futnak végig. Ezzel a D-tenzor is par-

ticiókra bomlik:

Dij =
∑
a,b

(Dab)ij =
∑
ab

Tr
(
P̂

(2)
ab fij

[
Ŝ ⊗ Ŝ

]
0

)
S(2S − 1)

(49)

Továbbá meg kell vizsgálni, hogy az egyes izolált rendszerek D-tenzora (továbbiak-

ban D̃) milyen súllyal szerepelnek az egyes particiókban. (46) képlet alapján

(D̃aa)ij =
Tr
(
P̂

(2)
aa fij

[
Ŝ ⊗ Ŝ

]
0

)
Sa(2Sa − 1)

(50)

amib®l (49) felhasználásával

(Daa)ij =
Sa(2Sa − 1)

S(2S − 1)
(D̃aa)ij (51)
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A kölcsönhatási tenzor súlyfaktorának meghatározásánál hasonlóan járunk el. Itt

viszont �gyelembe kell venni, hogy vegyes tagok t¶nnek fel a kifejezésekben:

(Aab)ij =
Tr
(
P̂

(2)
aa fij

[
Ŝ ⊗ Ŝ

]
0

)
Tr
(
P̂ ′

(2)
[
Ŝa ⊗ Ŝb

]
0

) (52)

Tr
(
P̂ ′

(2)
[
Ŝa ⊗ Ŝb

]
0

)
=
〈[
Ŝa ⊗ Ŝb

]
0

〉′
=
〈

3Ŝaz Ŝbz − ŜaŜb
〉′

= 2SaSb (53)

Így szintén (49) felhasználásával

(Dab)ij =
2SaSb

S(2S − 1)
(Aab)ij (54)

Ezzel a teljes rendszer D-tenzorát particionáltuk, és felírhatjuk az izolált részrend-

szerek D-tenzorával, valamint az A kölcsönhatási tenzorokkal:

Dij =
∑
a

Sa(2Sa − 1)

S(2S − 1)
(D̃aa)ij +

∑
a6=b

2SaSb
S(2S − 1)

(Aab)ij (55)
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5. A számítások elvégzése

A szimulációkat Dr. Gali Ádám témavezet®m kutatócsoportjának egyik tagja, Jyh-

Pin Chou végezte. Én a t®le kapott adatokat értékeltem ki. Bár kisebb cellákra én

is végeztem szimulációkat, a nagyobb cellaméretek esetén szuperszámítógépeket kell

használni, melyek korlátozott futási id®vel és hozzáférhet®séggel rendelkeznek. Ezek

miatt szükséges volt Jyh-Pin Chou segítsége. A számításokhoz a Vienna Ab initio

Simulation Package (VASP) nev¶ programot használtuk. Ez a szupercella módszert

használó s¶r¶ségfunkcionál elmélet numerikus számításokra való implementációja.

A program síkhullám bázist és PAW módszert használ.

5.1. Általános módszer

Ebben a részben azokat a beállításokat említem meg, melyek a legtöbb számítás-

ban közösek. A síkhullám levágási érték Ecut = 370 eV volt. Az önkonzisztens

iterációk megállási kritériuma: a két egymást követ® iterációban kapott teljes ener-

gia különbsége legyen kisebb, mint 10−4 eV. A behelyezett hibák következtében az

atomok nincsenek egyensúlyban, a rájuk ható er®k miatt relaxálnak. A relaxáció

megállási kritériuma a következ®: az összes er® legyen kisebb, mint 0, 02 eV/Å. Az

atomok tehát nem maradnak eredeti pozícióikban, a geometriát optimálni kell. Eh-

hez mindegyik számításban konjugált gradiens módszert használtunk, a rácsállandó

értékét nem optimalizálva. A számításokban használt Fermi-Dirac statisztika levá-

gási szélessége 5 · 10−4 eV, ami a Born-Oppenheimer közelítéshez megfelel®, közel

0 K h®mérsékletet jelent. A program szimmetrizációs opcióját bekapcsolva min-

den számításnál a teljes töltéss¶r¶ség, az ionokra ható er®k és a feszültség tenzor

az adott rendszer térszimmetriáját veszi fel. Az összes számítás PBE funkcionállal

történt.

5.2. A �zikai modell felállítása

A dolgozat céljai alapján, az [111] kristálytani irányban, különböz® távolságokra

elhelyezett szubsztitúciós nitrogén hiba NV−-al való kölcsönhatásának vizsgálatához

megfel® �zikai modellt kell felállítani. Ehhez ismerni kell a perfekt gyémántrács,

valamint az izolált rendszerek paramétereit. Végül fel kell állítanunk egy modellt a
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mindkét hibát tartalmazó rendszerre.

A perfekt gyémántrács

A gyémántrács szénatomokból felépül®, Oh tércsoportú, kétatomos bázisú, lap-

centrált köbös (fcc) Bravais-rácsú kristálystruktúra. A rácsparaméter PBE számí-

tással optimált értéke a ≈ 3, 55 Å. A számításokban használt egyszer¶ köbös szu-

percellák rácsállandója a Bravais-cella oldalhosszúságának egész számú többszörösei

voltak, nevezetesen 3, 4, 5, 6, 7, valamint 8-szorosai. A gyémánt Bravais-cellájának

méretbeli összehasonlítását a 4x4x4-es oldalhosszúságú szupercellával a 4. ábra mu-

tatja. A k-pont mintavételezés jelen számításokban a nagyobb szupercellák esetén

Γ pontban történt, kisebbek esetében a pontosság növelése végett további pontokat

kellett hozzáadni a szupercella Brillouin-zónájában.

4. ábra. A gyémánt lapcentrált köbös Bravais-cellája és a 4x4x4-es, köbös gyémánt
szupercella ortogra�kus ábrázolásban. A szénatomokat ezüst szín¶ golyók, a köztük
lév® kovalens-típusú kötéseket ezüst szín¶ pálcák illusztrálják.

A szubsztitúciós nitrogén hibát tartalmazó gyémántrács

A nitrogén szubsztitúciós hiba (NS) egy szénatom helyét foglalja el a rácsban,

a gyémánt leggyakoribb szennyez®je35. A Jahn-Teller-e�ektus36 miatt az egyik kö-

tés mentén elmozdul központi helyér®l a tetraéderes szerkezetben, így a tetraéderes

pontszimmetria megtörik és C3v lesz a rendszer pontszimmetriája37. A szimmetria-

m¶veletek az identitás, a szimmetriatengely körüli 120◦-os, valamint 240◦-os forgatás
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és a szimmetriatengelyt valamint az egyik pontot tartalmazó síkra vett tükrözések.

A szimmetriatengely a kristálytani [111] irányba mutat. Esetünkben az említett ef-

fektus nem m¶ködik, így kézzel kell a nitrogént kimozdítani o�-center pozícióba. A

perfekt gyémánthoz képest a változás ezen felül a spin tulajdonságokban jelentkezik.

A nitrogén öt vegyérték elektronnal rendelkezik, alapállapotban S =
1

2
spin¶, így

úgynevezett spin-polarizált számolást kell végrehajtani. A párosítatlan elektronjával

mély donort alkot, egy új elektronszintet hoz létre a tiltott sávban. Ez az elektron

nemköt® pályát alkot a nitrogén és a legközelebbi szén szomszédja között38. A szim-

metriát kihasználva a továbbiakban a Kohn-Sham állapotokat a megfelel® irreduci-

bilis karakterekkel jelöljük. A 5. ábra a szubsztitúciós nitrogént és donorállapotát

(a1) mutatja gyémántrácsban. Mivel S =
1

2
, nulltér-felhasadásról nem beszélhetünk,

a D-tenzor nulla.

5. ábra. Szubsztitúciós nitrogén hiba gyémántrácsban. A lila felületek az a1 állapot
spins¶r¶ségének lokalizációját szemléltetik.
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A nitrogén-vakancia hibát tartalmazó gyémántrács

A nitrogén-vakancia hibapár egymás mellett lév® szubsztitúciós nitrogénb®l és

vakanciából épül fel. A rendszer pontszimmetriája C3v, a nitrogént és a vakanciát

összeköt® tengely¶15. A nitrogén és a környez® szénatomok a vakanciától kifelé re-

laxálnak39. A szimmetria tengelye a kristálytani [111] irányba mutat. A rendszer

geometriáját az 6. ábra, szimmetriáját a 7. ábra mutatja. A semleges NV0 egy

közeli NS donortól nyerhet negatív töltést40. A kétféle töltés¶ hiba koncentáció-

arányát a kristályban a szubsztitúciós nitrogének és vakancia párok (V2) koncent-

rációjának aránya szabja meg41. Számos elvégzett mérésb®l kiderült42, 43, 44, hogy

az NV− hiba S = 1 spin triplet alapállapotú. A hiba elektronszerkezetét csoport-

elméleti megfontolások alapján lehet modellezni45, 46. A hibák megtörik a kristály

transzláció-szimmetriáját, így leírásukhoz lokalizált állapotokat kell használnunk,

melyeket a hiba pontszimmetriája határoz meg. Szoros kötés közelítésben a gyé-

mántrácsban a szénatomok sp3 hibrid pályákkal alakítanak ki tetraéderes szerkeze-

tet. A vakancia szomszédjai esetében ezek a σ kötések felszakadtak, úgynevezett

lógó kötések mutatnak a vakancia irányába. A vakancia három szén szomszédja,

valamint a nitrogén egy-egy lógó kötést ad. Ennek a négy lógó kötésnek a rendszer

pontszimmetriájának megfelel® lineáris kombinációja adja a hiba körüli egyelektron

állapotokat. Ezek közül kett® teljesen szimmetrikus állapot: a1(1) és a1(2), kett®

pedig degenerált állapot: ex és ey. Mivel a nitrogénnek egyel több elektronja van

és ezen felül a hiba egyszeresen negatív töltés¶, összesen hat elektron lokalizálódik

a ponthiba körül. Ezek úgy töltik be az el®bbi egyelektron szinteket, hogy a rend-

szer 3A2 triplet alapállapotban legyen. Alapállapotban az alacsonyabb energiájú47

a1 szintek teljesen betöltöttek, az e szinteken egy-egy elektron található. Az a1(1)

szint a vegyérték sávban, míg az a1(2) mélyen, az ex, ey állapotok valamivel maga-

sabban a tiltott sávban helyezkednek el39. Ezek alapján spinpolarizált számítást kell

végezni, egyszeresen negatívan töltött rendszerrel. A nulltér-felhasadás a tökéletes

C3v szimmetria miatt tisztán axiális (E = 0). Az mS = 0 és az mS = ±1 állapotok

elkülönülnek. A küls® mágneses tér az utóbbit is felhasítja.

26



6. ábra. Nitrogén-vakancia hiba gyémántrácsban. A vakancia helyét narancs szín¶
golyó, a szimmetriatengelyt piros vonal jelöli.

7. ábra. Nitrogén-vakancia hiba gyémántrácsban, a szimmetriatengely [111] irányá-
ból nézve. Az ábrán meg�gyelhet® a háromfogású forgásszimmetria, valamint a
nitrogén-szén kötések és a tengely síkjában a tükörszimmetria.
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A nitrogén-vakancia hibát és szubsztitúciós nitrogént tartalmazó gyé-

mántrács

Mivel jelen dolgozatban csak a kölcsönhatások hibatávolság függését vizsgáljuk,

ezért a hibákat az [111] tengely mentén helyezzük el. Ezzel a lehet® legjobban elke-

rüljük a hibák közti direkt kölcsönhatást, amit a hullámfüggvények átlapolódásakor

tapasztalunk. Az NV− hibát a szupercella sarkába, az NS-t az [111] irányban külön-

böz® távolságokra helyezzük egészen a cella középpontjáig. Ezekben a rendszerekben

a hibatávolságok a következ®ek: 4, 27 Å, 6, 26 Å, 10, 41 Å, 12, 40 Å, 16, 56 Å, vala-

mint 18, 39 Å. A szupercella oldalhosszúsága ezekben a számításokban 21, 33 Å. A

hibák relaxációja az [111] irány mentén történt. Emiatt a cella közepén lév® NS kis

mértékben kimozdul a középpontból. Az elektronszerkezet vizsgálatához 28, 44 Å

oldalhosszúságú szupercellát használtunk, melyben a szubsztitúciós nitrogén a cella

közepén helyezkedett el, így a hibatávolság ebben az esetben 24, 63 Å volt. Az

NV−-NS együttes rendszerben a tiltott sáv tartalmazza a NV− hibaállapotai és az

NS donorszintjét. A rendszer összspinje S = 3
2
.
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6. Eredmények

6.1. A kvantummechanikai szimulációk eredményei

Az elektronszerkezet-számítások eredményei

A spinpolarizált PBE számítások elektronszerkezetre vonatkozó eredményeit az izo-

lált NV− hibát, valamint az izolált NS hibát tartalmazó, 28, 44 Å oldalhosszúságú

gyémánt szupercellában az 1. táblázat mutatja. Látható, hogy az egyes spincsa-

tornákban az energiák és betöltési számok különböz®ek. Az izolált rendszerekre

kapott eredmények megegyeznek az el®z® fejezetben taglalt várakozásainknak, attól

eltekintve, hogy az NV− ex, ey állapotai nem teljesen degeneráltak. Ez a jelenség

csupán technikai természet¶, ugyanis a cella túl nagy mérete miatt a program nem

tudja a szimmetrizácót elvégezni, ezért ezek az állapotok felhasadnak. A felhasadás

mértéke ezred elektronvolt nagyságrend¶, ami a numerikus hiba nagyságrendjébe

esik. Az NV−-NS együttes rendszerre vonatkozó számításokat a 2. táblázatban

foglaltuk össze. Az együttes elektronszerkezet az izolált rendszerek energiaszintjei-

nek összetev®dését mutatja a szintek egymás közti energiakülönbségének megtartása

mellett. Az egyetlen változás az elektronszintek egységes, néhány század elektron-

voltos tolódása. A degenerált szintek felhasadása itt is csak technikai probléma

eredménye, a felhasadás mértéke szintén a numerikus hibával összemérhet®.

Izolált rendszerek

α spin β spin

állapot E-VBM (eV) betöltöttség E-VBM (eV) betöltöttség

NV− hiba

a1(2) 0,95(8) 1 1,53(2) 1

ex 2,16(9) 1 3,43(9) 0

ey 2,17(6) 1 3,44(6) 0

NS hiba

a1 2,49(7) 1 3,60(3) 0

1. táblázat. A nitrogén-vakancia hiba, valamint a szubsztitúciós nitrogén hiba kö-
rül lokalizált, a tiltott sávban található állapotok energiái 28, 44 Å oldalhosszúságú
szupercellában a vegyérték sáv maximumhoz (VBM) viszonyítva.
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NV− + NS

α spin β spin

állapot E-VBM (eV) betöltöttség E-VBM (eV) betöltöttség

NV− hiba körül lokalizált állapotok

a1(2) 0,93(4) 1 1,49(6) 1

ex 2,14(8) 1 3,40(3) 0

ey 2,15(0) 1 3,40(4) 0

NS hiba körül lokalizált állapot

a1 2,46(4) 1 3,56(2) 0

2. táblázat. A nitrogén-vakancia hiba és az [111] irányban mellé helyezett szubszti-
túciós nitrogén körül lokalizált állapotok energiái 28, 44 Å oldalhosszúságú szuperc-
ellában, 24, 63 Å hibatávolság mellett.

8. ábra. A hibaállapotok spins¶r¶ségének ábrázolása 0,001-es izoérték¶ felületek-
kel. A szupercellák sarkainak metszeténél a nitrogén-vakancia hiba nitrogénje, a
szupercella közepén a szubsztitúciós nitrogén látható.
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A 8. ábrán szemléltetjük a hibaállapotok lokalizációját. Láthatóan az NS-hez

tartozó állapot az [111] irányban, míg az NV−-hoz tartozó állapotok arra mer®le-

gesen terjednek ki. A jelenlegi elrendezésnél a hullámfüggvények átfedése, és így a

hibaállapotok direkt kölcsönhatása a lehet® legkisebb. Ezért lehet joggal beszélni a

hibák particionálásáról.

6.2. A D-tenzor számítások eredményei

A D-tenzor szimulációk eredményeit az B és C függelékek tartalmazzák. A D pa-

raméter értéke a kíséleti adatokkal jó egyezést mutat a 21, 33 Å oldalhosszúságú

szupercella esetén. Ezen cellaméret esetén vizsgálhatjuk az együttes rendszert az

(5− 18) Å hibatávolságok tartományán. Ez az a cellaméret, ahol a D-tenzor számí-

tások már kell® pontosságúak és a számítási igény is viszonylag kedvez®. A számí-

tásoknál használt hibatávolságokat a 9. ábra szemlélteti.

9. ábra. 21, 33 Å oldalhosszúságú szupercellában a szubsztitúciós nitrogének pozíciói
az [111] irány mentén.
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6.3. A negatívan töltött nitrogén-vakancia hiba mint kvantum-

mér®eszköz

A 4.6 fejezetben foglaltak alapján, az NV− hiba mér®eszközként való használatához

meg kell határoznunk az A kölcsönhatási tenzort. Esetünkben két particióra bontjuk

a rendszert, így a (55) képlet a következ®képp írható:

Dij =
SNV(2SNV − 1)

S(2S − 1)
(D̃NV,NV)ij +

2SNVSNS
S(2S − 1)

[(ANV,NS)ij + (ANS,NV)ij] (56)

ahol tudjuk, hogy SNV = 1, SNS = 1
2
, S = 3

2
. Felhasználtuk, hogy kölcsönhatási ten-

zorok particióra szimmetrikusak, és (D̃NS,NS)ij = 0. Így a fenti egyenletet átrendezve

és a partició-indexeket a továbbiakban elhagyva

Aij =
3Dij − D̃ij

2
(57)

A rendszerek nulltér-felhasadását vizsgálva mind izolált, mind együttes esetben azt

tapasztaljuk, hogy a D-tenzor legnagyobb sajátértékéhez tartozó sajátvektor [111]

irányú. Ez határozza meg a kvantálási tengelyt, amit jelöljünk z-tengellyel. A fentiek

a rendszer C3v szimmetriája esetén igazak, és a relaxációk hatására a f®tengely

irányok csak elhanyagolható mértékben változnak. Így a szubsztitúciós nitrogén

hatását az NV− Hamilton-operátorában megjelen® kölcsönhatási taggal írhatjuk le:

Ĥkh ≈
(
ŜNV

)
z
Azz

(
ŜNS

)
z

(58)

ami NS adott spinvetülete mellett a spektrumban egy e�ektív küls® mágneses térnek

megfelel® felhasadást eredményez, megszüntetve az NV− msNV = ±1 állapotainak

degenerációját:

Ekh(msNV) =
〈
Ĥkh

〉
= msNVBe� (59)

∆E = Ekh(msNV = 1)− Ekh(msNV = −1) = 2Be� = Azz (60)

ahol a felhasadást jellemz® e�ektív teret Hz egységekben értjük.
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6.4. A pont-pont rend¶ mágneses dipól kölcsönhatás

A mágneses pont-pont rend¶ dipól kölcsönhatás (a továbbiakban pontdipól kölcsön-

hatás) két spin között az alábbi alakú:

Ĥss =
g2

4α2r5

(
ŝ(1)ŝ(2)r2 − 3(̂s(1)r)(̂s(2)r)

)
(61)

ahol r a helyvektorok különbsége, ŝ = Ŝ
h̄
, g az elektron g-faktora, α a �nomszer-

kezeti állandó. Most a párosítatlan elektronok kölcsönhatása a betöltött pályákkal

elhanyagolható, így g = 2, 023.

Ĥss =
g2

4α2r3

(
ŝ(1)ŝ(2) − 3ŝ(1)

z ŝ(2)
z cos2 θ

)
(62)

ahol θ az r z-tengellyel bezárt szöge. Ez alapján meghatározhatjuk a pontdipól

energiát a maximális vetület¶ referencia állapotban:

Ess =
g2

4α2r3

〈
ŝ(1)ŝ(2) − 3ŝ(1)

z ŝ(2)
z cos2 θ

〉′
=

g2

4α2

1− 3 cos2 θ

r3
S(1)S(2) (63)

ahol
〈
ŝ

(1)
z ŝ

(2)
z

〉′
= S(1)S(2), valamint

〈
ŝ(1)ŝ(2)

〉′
= 1

2

〈(
ŝ(1) + ŝ(2)

)2 −
(
ŝ(1)
)2 −

(
ŝ(2)
)2
〉′

=

S(1)S(2). Utóbbinál kihasználtuk, hogy a különböz® index¶ spinoperátorok kommu-

tálnak. A D-tenzor sajátértékeivel való összehasonlításhoz egy összefüggést kell meg-

határoznunk a fent megadott Ess, valamint a Dzz mennyiségek között. A rendszer

összspin-operátorát használva az energia kifejezése:

E =

〈
D

(
ŝ2
z −

ŝ2

3

)〉′
=

3

2
Dzz

1

3

〈
3ŝ2

z − ŝ2
〉′

=
S(2S − 1)

2
Dzz (64)

A keresett összefüggés a fentiek alapján az egyes alrendszerek pont-pont rend¶ dipól

kölcsönhatásának megfelel® A(dipól)
zz értékre

A(dipól)
zz =

2

S(2S − 1)
Ess (65)

vagyis esetünkben S = 3
2
-re

A(dipól)
zz =

2

3
Ess (66)
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6.5. Szubsztitúciós nitrogén hatása az NV− ODMR spektru-

mára

Ebben a fejezetben azt szeretnénk vizsgálni, hogy a periodikus rendszerben az egyes

particiók közötti spin-spin kölcsönhatás hogy viszonyul a pontdipól kölcsönhatáshoz.

A particionálás tárgyalásakor láttuk, hogy a periodikus spinrendszer D-tenzora fel-

bontható az egyes particiók bels® D-tenzorának és a partíciók közötti kölcsönhatási

járulékok összegére. Utóbbiak egyik eleme a pont-pont rend¶ dipól kölcsönhatás.

Ahhoz, hogy a partíciók közötti kölcsönhatást meghatározzuk, eliminálnunk kell a

bels® D-tenzor járulékokat, amelyek minden vizsgált rendszerben azonosak. Fel-

használjuk azt az esetet, amikor az NS a cella közepén, az NV− hibától 18, 39 Å

távolságban helyezkedik el. A lokális relaxációt elhanyagolva a rendszer köbös szim-

metriája miatt a pontdipól kölcsönhatás zérus. Az ehhez a rendszerhez tartozó

D
(komp)
zz = 413, 787 MHz értéket levonva a többi NS pozíciónál számolt rendszer Dzz

értékéb®l a bels® tagokat kiejtettük. Valóban csak ezeket, ugyanis belátható, hogy a

magasabb multipólus rendek is zérus járulékot adnak a kölcsönhatásba, és ebben az

esetben a hullámfüggvények átlapolódásából ered® direkt kölcsönhatás is elhanya-

golható. A fenti algoritmus alapján el®állt Azz = Dzz − D(komp)
zz értékek már csak

a partíciók kölcsönhatásából erednek. Ezeket hasonlítjuk össze az NV− és a kör-

nyez® szubsztitúciós nitrogének másodszomszédokig számolt összesített pontdipól

kölcsönhatásából meghatározott A(dipól)
zz értékekkel. A számított adatokat a 3. táb-

lázat tartalmazza, és a 10. ábra szemlélteti. A többi számítási adatot a B, valamint

C függelékben közlöm.

d
(
Å
)

Ess (MHz) A
(dipól)
zz (MHz) Dzz (MHz) Azz (MHz)

4,27 -126,353 -84,235 359,468 -54,319

6,26 -39,227 -26,151 321,719 -92,068

10,41 -6,722 -4,481 415,065 1,278

12,40 -2,921 -1,947 407,741 -6,046

16,56 -0,198 -0,132 416,353 2,566

3. táblázat. A d hibatávolság mellett számolt Ess összesített pontdipól kölcsönhatási
energia, az abból számolt A(dipól)

zz D-tenzor járulék, a Dzz, valamint abból számolt
Azz kölcsönhatási járulék értékeinek összefoglalása.
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10. ábra. A spin-spin kölcsönhatásból származó kölcsönhatási tenzor komponens
(Azz) és a pont-pont rend¶ dipól kölcsönhatásból számított (A(dipól)

zz ) komponens
összehasonlítása a hibatávolság függvényében.

Az adatokból megállapítható, hogy 10 Å fölött a spin-spin kölcsönhatás er®ssége

megközelíti a pontdipólét és a konvergencia a hibatávolság növekedésével egyértel-

m¶en megállapítható. 20 Å fölött az eltérések valószín¶leg MHz nagyságrendet nem

haladják meg, így ebben a tartományban a pontdipól közelítés alkalmazható az NV−

ODMR spektrumban tapasztalható, a környez® szubsztitúciós nitrogének által oko-

zott felhasadás leírására. A (10 − 20) Å tartományon viszonylag közeli értékeket

kaptunk, de a számítási eredmények arra utalnak, hogy a pontszer¶ dipól-dipól köl-

csönhatás közelítés MHz-nél nagyobb eltérés¶ hibát okoz. Ennek pontos mértékének

meghatározása további számításokat igényel. Itt fontos hangsúlyoznunk, hogy a vi-

lágon el®ször a témavezet®m kutatócsoportja fejlesztett ki síkhullám bázison alapuló

nulltér-felhasadást számító programot, és még további tesztekre van szükség a nu-

merikus pontosság meghatározására. Ezen a tartományon az eltéréseket a magasabb

multipól rendek okozhatják. A 10 Å alatti tartományban nagy eltéréseket tapasztal-

hatunk. Itt nem használhatjuk az Azz értékekb®l kapott nívófelhasadást az ODMR
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spektrum jellemzésére. Ebben az esetben a ponthibák hibaállapotainak hullámfügg-

vény átlapolódása általi e�ektusok dominálnak. A fenti állítások igazolása végett

az egyes hibatávolságú rendszerekben kirajzoltuk a spins¶r¶ség 0, 0001 izoértékéhez

tartozó felületeket. Ezek a 11.-15. ábrákon láthatók. A 11. és 12. ábrák meger®-

sítik, hogy a 10 Å alatti tartományban a hibaállapotok spins¶r¶ségei között nagy

átfedés tapasztalható, míg a többi ábrán ilyen nem látható. A spins¶r¶ségek alakján

pedig az látszik, hogy a dipóltól magasabb rend¶ járulékok is szerepet játszanak a

spin-spin kölcsönhatásban. Ezek mellett arra is magyarázatot kaphatunk, hogy az

adatokban jelentkez® alternáló el®jel¶ eltérés a pontdipól közelítést®l milyen jelen-

ségnek köszönhet®. A szubsztitúciós nitrogén a gyémántrács [111] tengelye mentén

elhelyezked® rácspontok helyzete miatt egy-egy rácspontot távolodva az NV−-tól

felváltva relaxál annak irányába és ellentétesen. Mivel a szubsztitúciós nitrogén

hibaállapota a relaxáció irányával ellentétesen terjed ki jobban, ezért a s¶r¶ség átfe-

dések is a relaxációval változnak. Az adatok fenti váltakozását tehát a gyémántrács

és a szubsztitúciós nitrogén sajátosságai okozzák és nem numerikus zaj. Azt a fontos

megállapítást tehetjük, hogy - szemben az egyszer¶ dipól-közelítésb®l adódó képpel

- az NV− és NS spinek kölcsönhatása nem szigorúan monoton csökken® függvénnyel

írható le a két hiba távolságának növekedésével az 1− 2 nm tartományban, hanem

az mutat bizonyos �uktuációt az NS hiba lokális kon�gurációjának függvényében.

11. ábra. A 4, 27 Å hibatávolságú rendszer 0, 0001 izoértékéhez tartozó spins¶r¶ség
felületei. Az ábra fels® részén az NV−, míg alsó részén az NS hibaállapotait láthatjuk.
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12. ábra. A 6, 26 Å hibatávolságú rendszer 0, 0001 izoértékéhez tartozó spins¶r¶ség
felületei. Az ábra fels® részén az NV−, míg alsó részén az NS hibaállapotait láthatjuk.

13. ábra. A 10, 41 Å hibatávolságú rendszer 0, 0001 izoértékéhez tartozó spins¶r¶ség
felületei. Az ábra fels® részén az NV−, míg alsó részén az NS hibaállapotait láthatjuk.
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14. ábra. A 12, 40 Å hibatávolságú rendszer 0, 0001 izoértékéhez tartozó spins¶r¶ség
felületei. Az ábra fels® részén az NV−, míg alsó részén az NS hibaállapotait láthatjuk.

15. ábra. A 16, 56 Å hibatávolságú rendszer 0, 0001 izoértékéhez tartozó spins¶r¶ség
felületei. Az ábra fels® részén az NV−, míg alsó részén az NS hibaállapotait láthatjuk.
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7. Összefoglalás

Negatívan töltött nitrogén-vakancia hiba és szubsztitúciós nitrogén spin-spin köl-

csönhatását vizsgáltuk gyémántban. Meghatároztuk az izolált NV− hibát tartal-

mazó, különböz® méret¶ szupercellák esetén a nulltér-felhasadás D paraméterét és

a kísérleti eredményekkel jó egyezést kaptunk. A mindkét hibát tartlamzó szu-

percella esetén a világon els®ként vizsgáltuk a hibák spin-spin kölcsönhatásának és

pont-pont rend¶ dipól kölcsönhatásának viszonyát a hibatávolságok függvényében.

Az eredményekb®l megállapítottuk, hogy 2 nm-nél nagyobb hibatávolságok esetén

a kölcsönhatás jellemzésére használható a pontdipól közelítés, így az NV− ODMR

jelében a felhasadás a kölcsönhatási tenzor komponenseib®l számítható. Az 1-2 nm

tartományon még további vizsgálatok szükségesek a magasabb multipól kölcsönha-

tások �gyelembevételével. 1 nm alatt a pontdipól közelítés nem használható. Ezen

tartományon a hullámfüggvények átlapolódásából származó eltérések nem elhanya-

golhatóak. Ezek különösen fontos új tudományos eredmények abban a tekintetben,

hogy az NV− magnetométer alkalmazásaiban az NV− hiba a gyémánt felületét®l

0, 5− 2 nm távolságra helyezkedik el, ahol a fenti jelenségek a célzott molekula vagy

más objektum érzékelésében direkt kvantummechanikai szimulációjú leírást igényel,

és nem használhatóak egyszer¶ félklasszikus modellek. Dolgozatom során a számí-

tógépes szimulációk kiértékelésével új tudományos eredményekhez járultam hozzá.

A kapott erdemények alapján a jöv®ben a ponthibák spinállapotainak spin-spin köl-

csönhatáson keresztül történ® manipulálását és az NV− ODMR jelének vizsgálatán

alapuló felületi spin szenzor alkalmazását érdemes tanulmányozni.
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A. A saját diákköri kutatómunka bemutatása

A témavezet®imt®l kapott kutatási feladatom a negatívan töltött nitrogén-vakancia

hiba és szubsztitúciós nitrogén spin-spin kölcsönhatásának vizsgálata volt a gyé-

mántban elvégzett kvantummechanikai szimulációk kiértékelésével. A feladatom

arra iráynult, hogy a nitrogén-vakancia hiba mér®eszközként való alkalmazásában

a hibatávolságok függvényében a nitrogén vakancia ODMR spektrumának felhasa-

dásának jóslására alkalmazott pon-pont rend¶ dipól közelítés mennyiben tér el az

ab initio számításokkal kapott eredményekt®l. Ezzel becslést lehet adni a kvan-

tummechanikai számítások szükségességének hibatávolság tartományára. Az izolált

nitrogén-vakancia hibával végzett szimulációk D-tenzor eredményei alapján megha-

tároztam azt a szupercella méretet, ahol a hiba izoláltnak tekinthet® és D paramé-

tere a kísérleti adatokkal jó egyezést mutat. Az ezen cellában elhelyezett szubszti-

túciós nitrogén és a nitrogén-vakancia hiba távolságának függvényében a rendszer

D-tenzorának elemzését végeztem. Ehhez Dr. Bodrog Zoltán témavezet®m D-tenzor

particionálási elméletét használtam. Ennek segítségével az egész rendszert leíró szi-

mulációs eredményekb®l kinyertem a hibák kölcsönhatására vonatkozó járulékokat.

Ezeket a pontdipól kölcsönhatással való közelítésre alkalmazott particionálás elvég-

zése után a kapott eredményekkel összehasonlítottam. Az eredmények értelmezését

a hibákra lokalizált állapotok spins¶r¶ségének ábrázolásával végeztem. A kapott

eredmények f®ként a nitrogén-vakancia hibával történ® pásztázó magnetometriában

jelent®sek, mivel azok a gyakorlatban elérni kívánt hibatávolságok esetén az angst-

röm felbontás eléréséhez az ab initio számítások szükségességét jósolják.
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B. A D-tenzor számítások eredményei izolált NV−

hibára

L
(
Å
)

D̃zz (MHz) D̃ (MHz)

10,66 1911 2867

14,22 2000 2999

17,77 2058 3087

21,33 2090 3135

24,88 2040 3060

4. táblázat. A D-tenzor számítások eredményei izolált NV− esetében. L a szupercella
oldalhossza, D̃zz a D-tensor [111] irányú sajátvektorához tartozó sajátértéke, D̃ =
3
2
D̃zz az axiális nulltér-felhasadás paramétere.

C. A D-tenzor számítások eredményei NV−-NS hi-

bapárra

d
(
Å
)

Dzz (MHz)

4,27 359,468

6,26 321,719

10,41 415,065

12,40 407,741

16,56 416,353

18,39 413,787

5. táblázat. A D-tenzor számítások eredményei izolált NV−-NS hibapár esetében. d
a hibatávolság az [111] irány mentén, Dzz a D-tensor [111] irányú sajátvektorához
tartozó sajátértéke. A számítások 21, 33 Å oldalhosszúságú szupercellában történ-
tek.
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