Kutatasi beszamolo
Szilardtest kvantumbitek ab initio vizsgalata kvantum

eszkozok és érzékelés szempontjabol

Udvarhelyi Péter

Témavezetsk: Dr. Gali Adam, Dr. Kiirti Jend

2016/17-1

Kutatéomunkam soran ebben a félévben feldolgozott szakirodalombol ha-
rom konyvet emelnék ki. Dr. Méathé Janos Molekulaspektroszkopiai és kvan-
tumkémiai szamitasok, Roderick K. Watts Point defects in crystals és Roman
Boca Theoretical Foundations of Molecular Magnetism cimi konyvébdl ta-
nultam meg a sziikséges elméletet.

Kutatéomunkam céljai kozott szerepel szilardtest kvantumbitek koérnyezé
spinekkel valo kolcsonhatasanak ab initio vizsgalata. Ez az olyan nanos-
kalaju méréstechnikai alkalmazasok szempontjabol fontos, mint az optikai-
lag detektalt magneses rezonancia spektroszkopia (ODMR). Mind a kisérleti
és szamitasi eredmények nagy pontossagu feldolgozasdhoz elengedhetetlen a
kolecsonhato spinek tavolsaganak pontos ismerete. Kisérletek kiértékelésénél
elterjedt gyakorlat az elektronspin csatolast pontdipol kozelitésben meghaté-
rozni a ponthibdk tavolsaganak becslésére. A ponthibék fenti helymeghata-
rozasi modszerének pontossigat ab initio szdmitasokkal vizsgaltam a kisér-
letekben is gyakran hasznalt gyémantban 1évg nitrogén vakancia (NV™) és
szubsztitcios nitrogén (Ns) rendszerre. Az alapallapot meghatarozasat DET
modszerrel, PBE funkcionallal végeztem a sikhullam bazisi VASP csomagot
hasznalva, 370 eV-os sikhullam levagasi értékkel, PAW modszer hasznalata-
val, gamma-pont kozelitéssel. A szamitasokban szupercella modszert hasz-
naltam, ahol a kobos szupercella oldalhossza az optiméalt gyémant Bravais-
racsparaméter hatszorosa volt. A szdmitasokban meghataroztam mindkét
izolalt ponthiba alapallapoti elektronsiirtiségét valamint spinstriiségét. Ezen
adatok felbontasat az FFT-nél hasznalt valos térracs hatarozza meg, ez szé-
mitasaimban 200 x 200 x 200-as volt, ami 0,11 A felbontasnak felel meg. A



VASP elektron- és spinsiirtiség kimenetek (CHGCAR) feldolgozasara FORT-
RAN programkodot irtam. Ezzel kiszamithaté a spinstiriiség tomegkodzép-
pontja, valamint adott térrészekben az integrélja, utobbi tobb ponthibat
tartalmazo szupercelldk vizsgalatanal hasznos a particionalés szempontjabol.
Az eredményeket a gyéméant Bravais-racsparaméter egységekben adom meg
olyan koordinata rendszerben, ahol az NV hiba vakancidjanak és nitrogénjé-
nek koordinatéja a tokéletes kristalyban [0 0 0] és [0,25 0,25 0,25]. Az NV
spinstiriiség tomegkozéppontja: [-0,092 -0,092 -0,092]. Hasonl6 konvenciot
kovetve az Ns szén- és nitrogén atomjara, a spinstriiség tomegkozéppontja:
[0,013 0,013 0,013]. Az eredmények pontositjak az elterjedt kozelitést, ahol
Ez az atomi felbontast nanoskaldju helymeghatarozashoz elengedhetetlen.
A szubsztitucids nitrogének pozicidinak detektaldsakor pedig valdjaban, a
spintavolsag megadésakor, a relaxacios tengelyen talalhato szomszédos szén-
kiértékelését a szubsztitticidés nitrogének relaxéacids irdnyanak ismerete nél-
kiil, ha a detektalas felbontasa nem teszi lehet&vé a relaxécios szénatom és a
spinstirtiség tomegkdzéppont szeparaciojat. Ezen kutatasom jelentGsége te-
hat, hogy atomi pontossagi nanoskalaji helymeghatarozashoz fontos a spin-
stirtiség tomegkozéppontok ab initio meghatarozasa a vizsgalt paramagneses
ponthibék esetére.

Tovabbi célok kozott szerepel a spin-spin kdlcsonhatéas jellemzése ab initio
szamitasokkal. Ehhez a zérustér felhasadéast jellemz6 D-tenzor, vagy speci-
alis esetben D paraméter, klasszikus pont-pont rendi dipél kolcsonhatas-
tol valo eltérését vizsgaltam. FEnnek aszimptotikus viselkedését, valamint
szupercella-méret fiiggését kellett meghatdroznom a tovabbi vizsgalatokhoz.
Erre a feladatra tombi rendszerek nem alkalmasak, ezért spinnel rendelkezd
molekuldk csatolasat vizsgaltam: az S = l-es Oy valamint az S = 1/2-
es CHjz gyokot. Az alapallapot relaxacidojat PBE funkcionallal, 400 eV le-
vagéassal, 107* eV SCF konvergencia kritériummal végeztem. A molekulak
szimmetriatengelyei az egyszeriiség kedvéért egybeestek, amit [111] iranyu-
nak valasztottam. A molekulak tavolsagat az [111] irAny mentén 1 angstrom
lépésenként novelve kiszamoltam a D-tenzor tavolsagfiiggését. A teljes rend-
szer D-tenzorat particionaltam (R. Boca fent emlitett elmélete alapjan) majd
levontam a klasszikus pontdipol kélcsonhatasnak megfelels csatolési paramé-
tert. Az eredményeket a 40 angstrom oldalhosszisagu cellaban a la. abra
szemlélteti. A fenti elektronszerkezet konvergencidhoz hasznalt kritériumok
mellett lathatoan zajjal terheltek a D-tenzor eredmények, ezért konvergencia
vizsgalatot kellett végeznem. A zaj okai lehetnek a Kohn-Sham (KS) alla-
potok til alacsony szdma, a sikhullam levagas, valamint az SCF kritérium
alacsony értéke. El6bbi ketté novelése a 40 angstrom oldalhossza cellaban
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1. 4bra. Kolcsonhatasi D paraméter és pontdipol D paraméter kiillonbségeé-
nek tavolsagfiiggése Oy és CH3; molekulak kdlesonhatasaban, 40 angstrom
oldalhosszusagu szupercellaban. A D paraméter konvergencia vizsgalata.

jelent6s javulast eredményez: a véletlenszert hiba MHz alatti értékre csok-
ken 128 KS allapot és 800 eV levagas esetében. A megnovelt allapotszam
nagyobb stabilitast eredményez, mig a nagyobb levagas a nagyobb pontos-
saggal meghatarozott spinsiirtiség eloszlas miatt ad pontosabb D paramétert.
Nagyobb szupercelldkban ezen feliil az SCF konvergencia kritériumot is jelen-
tésen novelni kell, 1078 eV értékre, a D paraméter tavolsagfiiggésének MHz
pontossagli meghatarozésa érdekében. A megfelel§ konvergencidju eredmény
40 angstrom oldalhosszt cellaban a 1b. abran lathato. A pontdipol kozeli-
téstol valo eltérést egy konstans eltolédas domindlja, mintegy 1800 MHz-el,
cellamérettol fliggetleniil. Kutatomunkam tovabbi céljai ezen eltolodas ere-
detének meghatarozasa valamint kikiiszobolése.

Kutatési tervemben szerepelt tovabbi szildrdtest kvantumbitek karakteri-
zélasa. Egy kvantumbit alkalmazés szempontjabol igéretes NV tipusa hiba, a
gyémantbeli NoV gerjesztett allapotainak valamint fotolumineszcencia spekt-
rumanak ab initio szamitasokkal valo6 meghatarozasat szeretnénk kdévetkezo
féelévben publikalni. A publikiciéra valo el6késziiletként constrained DFT
szamitasokat végeztem HSEQ6 hibridfunkcionallal a lehetséges gerjesztések
meghatarozasara, 512 atomos szupercelldban. A ponthiba Coy szimmetria-
ju. A kisérleti ZPL 2,463 eV, amit az 'A; — !B, dtmenetnek tulajdonitot-
tak (Davies et al., 1976). Ezzel szemben szamitasaimban ez a 2,677 eV-os
TA; — 2(C)'A; atmenet. Alacsonyabb energiaju vertikalis gerjesztések ko-
zOtt szerepel egy tiltott Atmenet 'Ay-be 2,534 eV-tal, valamint egy kiztes 1B,
allapot 1,156 eV-os gerjesztéssel. A szimulalt fotolumineszcencia spektrumok
értelmezése és a publikicid befejezése a kovetkezs félév tervei kozott szerepel.



