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El6z6 félévben elkezdett kutatdsom célja az N,V nitrogén-vakancia tipust hiba ab initio
karakterizalasa volt kvantum memoria alkalmazasok szempontjabol. Erre motivaciot a
hasonlé gyémantbeli paramagneses, optikailag aktiv ponthibdk quantum bit alkalmazasokban
val6 fontos szerepe adott. A hiba keletkezésekor két szomszédos nitrogénbdl allo A-aggregat
csapdaz egy vakanciat és atrendezddik N-V-N szerkezetté, C,y pontszimmetridval
(Mainwood, 1994). A hiba semleges toltésallapotat vizsgaltam, amit H3 szincentrumnak
neveznek a 2.463 eV-nal mért zérusfonon vonala (ZPL) alapjan. Ezt az 'A, alap és 'B;
gerjesztett allapot kozotti &tmenettel azonositjak (Davies & Nazare, 1976). A hiba
paramagneses triplet allapotat elektronspin rezonanciaval vizsgaltdk és W26 centrumként
jeloltek (Wyk & Woods, 1995). A ponthibat szamos kiséletben vizsgaltak korabban, viszont
nem végeztek optikailag detektalt magneses rezonanciat, ami a nitrogén vakancia valamint
ST1 hiba esetén az egyetlen magspin manipuldlasanak alapja. Motivacionkat utdbbi hiba
sikere adta, melynél optikai pumpalassal metastabil triplet allapotba keriil a rendszer ma;jd
spin polarizacio atvitelt (elektron és magspin kozott) a hiperfinom szint nem-keresztezédést
(LAC) kihasznalva érik el. A rendszer relaxacioja szingulet alapallapotba jelentésen
megndveli a magspin koherenciaidejét (Lee, és mtsai., 2013). Ezért célunk az N,V hiba
gerjesztett allapotainak €s magneses tulajdonsagainak vizsgélata magasabb szintli
stiriségfunkciondl elmélet (DFT) szdmitasokkal. Ezen eredmények segitségével
demonstraljuk a triplet allapot spin polarizaldsanak és a spin polarizacid magspinre vald
atvitelének elméleti lehetdségét.

A félévben elvégzett kutatas:

Az alacsony energias optikai atmenetek meghatarozasara HSE06 hibridfunkcionallal ASCF
DFT szamitasokat végeztem. Az elektronszerkezet meghatarozasat és geometria
optimalizaciot valamint a hiperfinom paraméterek szamitasat a Vienna Ab Initio Package
(VASP) programmal végeztem. A modell 512 atomos egyszerii kobds szupercella volt I'-pont
kozelitésben. Az eredmények az 1. abra bal oldali oszlopédban lathatok. A ASCF szdmitasok
jelentds eltérést mutatnak a kisérletektdl. Mig a negativan toltott N,V hiba kivalo
eredményeket ad, a semleges toltésallapot mar kihivast jelent a hagyomanyos Kohn-Sham
DFT modszereknek az erésen korrelalt nyilthéju palyak miatt. Ezek helyes szamitasahoz egy
1) modszert fejlesztettiink ki, ami a von Barth elmélet (von Barth, 1979) és a Hubbard-modell
(Hubbard, 1963) kombinéacioja. Ennek ismertetése eldtt a hiba elektronszerkezetét mutatom



be. A vakancia-tipusu hibak elektronszerkezete gyémantban altalanosan a tetragonalis
szimmetria lecsokkenésébdl adddo felhasadassal és a 16gokotéseknek megfeleld
toltésallapottal irhato le az autbau-elvet kovetve (Lowther, 1984). Esetiinkben C,v
szimmetridban a t; szint felhasad b,, a; és b; Kohn-Sham szintekre a fenti energia sorrendben.
Ez harom allapototot hoz Iétre a tiltott savban, amit a négy 16g6 kotésnek megfeleld elektron
tolt be. Ez alapjan a HOMO az a,; allapot lesz, ami egy C-C kot6 allapotnak felel meg, mig a
LUMO a b, allapot C-C lazit6. Az alacsony energias gerjesztések leirasdnal ezen két allapot
kulcsfontossagu, a tovabbiakban ezek alkotjak az aktiv teriinket. Ez a két allapot felirhat6 a
két szomszédos szénatom logokotéseivel a kdvetkezoképp:
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A triplett determinansok:

A semleges N,V hibat leir6 Hamilton-operator configurational interaction ZDO kd&zelitésben
Heisenberg spin csatolassal az alabbi alakﬁ'
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ahol az els6 tag az onsite taszitas, a masodik a hopping, a harmadik a Coulomb-taszitéds és az
utolso két tag a Heisenberg kicserélddésbdl szarmazik. A fenti paraméterek meghatarozhatok
kizarolag ab initio szamolasok hasznéalataval megfeleld, nem korrelalt bazison. A Hubbard
paraméterek ismeretében a fenti allapotok energidja analitikusan meghatarozhat6. Nem
korrelalt bazisnak a kétszeresen negativ toltésallapot zart héju bazisfiiggvényeit valasztottuk.
A szamitasok végeredményét az 1. abra jobboldali része szemlélteti. A Hubbard modell
Iényegesen jobb kozelitést ad az alacsony energias gerjesztésekre, ami az 1A1(e) és B,
allapotokon jol megtigyelhetd.
A bevezetdben emlitett kisérleti adatok és az ab initio szamitasi eredményeim alapjan
felvazolhatok az opikai ciklusok €s spinpolarizacios folyamatok a rendszerben. Ezeket
szemlélteti a 2. abra. Két optikailag aktiv ( 1A1(e) és 'B,) valamint egy sotét allapotot
talaltunk ( *A,). A kivélasztasi szabalyok alapjan meghatarozva a rendszerkozi atmenetek
rendjét spin szelektiv atmentet talaltunk a B, és 3B, allapotok kozott (a spin-palya csatolds
y-komponensével). ODMR kontraszt mikrohullamu gerjesztéssel érhet6 el, kihasznalva a



triplet alallapotok ¢€lettartam kiilonbségét, ami az elsdé és masodrendii rendszerk6zi &tmenetek
¢lettartam kiilonbségeébdl ered.
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1. abra: A gyémantbeli semleges N,V hiba gerjesztési energiai. Bal oldalon Kohn-Sham
HSEO06 ASCF eredmények, kdzépen kisérleti eremények, jobb oldalon Hubbard-
modell szamitasi eredmények lathatok.
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2. ébra: A semleges N,V hiba ODMR kontraszt analizise. Folytonos vonalak sugéarzasos
atmenetet, szaggatott vonalak spin-palya csatolasban elsdrendii rendszerkozi
atmenetet, pontozott vonalak masodrendli rendszerkozi atmenetet jelolnek. Kékkel
jeloltiik a mikrohulldmu dtmeneteket. A metastabil triplet allapot szamitott ZFS
paraméterei az dbran lathatok.
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