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Когерентные спиновые манипуляции ансамблей центров окраски в виде нейтральных VSi-VC дива-
кансий со спином S = 1 в гексагональном политипе карбида кремния 6H-SiC, обогащенном изотопом 13C
(12 %), были изучены в сильных магнитных полях с использованием методов электронного спинового эха
и осцилляций Раби. Эксперименты с осцилляциями Раби показывают, что спиновая когерентность со-
здается в SiC с десятикратно повышенной концентрацией изотопа 13C с ядерным магнитным моментом.
Измерены времена спин-решеточной релаксации T1 и спин-спиновой релаксации T2 в условиях оптиче-
ского выстраивания спинов: T1 ∼ 5мс и T2 ∼ 15мкс, T = 150K, магнитное поле ∼ 3 Tл. Оптическое
выстраивание населенностей спиновых уровней позволяет манипулировать электронными и ядерными
спинами в условиях окружающей среды с помощью оптического, микроволнового и радиочастотного
излучения.
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Спиновые центры окраски атомных размеров в

карбиде кремния (SiC) являются перспективными

квантовыми объектами для многочисленных приме-

нений в качестве сенсоров магнитного поля, темпе-

ратуры, а также в качестве кубитов (кудитов) для

квантовых вычислений [1–21]. В SiC имеются два се-

мейства спиновых центров окраски со спинами S =

= 1 [1, 4, 9, 11] и S = 3/2 [2, 6–8, 10–12, 14–21], обла-

дающие уникальными свойствами оптического вы-

страивания населенностей спиновых уровней, при-

водящего к нарушению распределения Больцмана и

к гигантской зависимости люминесценции центров

окраски от вида распределения населенностей уров-

ней. Эти эффекты позволяют с помощью оптиче-

ского, микроволнового и радиочастотного излучения

манипулировать электронными и ядерными спина-

ми в условиях окружающей среды. Структура ней-

тральной дивакансии в виде ковалентно связанной

ближайшей пары кремниевых и углеродных вакан-

сий в основном триплетном состоянии в 6H-SiC была

установлена в работе [1] и подтверждена в 4H-SiC в

работе [22]. Возможны три конфигурации дивакан-

сий VSi-VC, ориентированных вдоль оси c, так назы-

ваемое семейство P6 центров [23]: (k1k1), (k2k2), (hh)
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с симметрией C3v, которые исследовались в настоя-

щей работе. Символами k1, k2 и h обозначены две

квазикубические и гексагональная позиции углеро-

да и кремния в гексагональном политипе 6H-SiC.

Одной из задач квантовой информатики и сенсо-

рики является достижение длительного времени спи-

новой когерентности (T2) для спиновых центров в

SiC. В ряде алгоритмов применения спиновых цен-

тров в SiC для квантовой обработки информации

рассматривается возможность использования ядер-

ных спинов 13C в качестве долговременной памяти,

подобно тому, как это было сделано в алмазе на NV-

центрах [24, 25]. Изучение влияния повышения со-

держания изотопа с ядерным магнитным моментом

на релаксационные характеристики спиновых цен-

тров является одной из центральных задач, так как

когерентные свойства спиновых центров окраски в

SiC в значительной степени определяются наличием

изотопов с ядерными магнитными моментами крем-

ния 29Si (природное содержание 4.7 %) и углерода
13C (1.1 %). Ожидается уменьшение времен спино-

вой релаксации при увеличении содержания изото-

пов 29Si и 13C. Однако длинные времена релакса-

ции необходимы для управления ядерными и элек-

тронными спиновыми состояниями при использова-

нии спиновых центров в качестве сенсоров, кубитов,
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а также для создания гироскопов на ядерных спинах.

Для применения квантовых свойств ядер необходи-

ма инженерия по обогащению изотопами с ядерны-

ми магнитными моментами, при этом важно оценить

предельные концентрации этих изотопов, существен-

но не изменяющие когерентные свойства спиновых

центров. В настоящей работе исследуются релакса-

ционные свойства спиновых центров нейтральных

дивакансий в триплетном основном состоянии кри-

сталлов 6H-SiC, обогащенных изотопом 13C до 12 %.

Ранее в нашей работе [26] были представлены резуль-

таты исследования сверхтонких (СТ) электронно-

ядерных взаимодействий для нейтральных дивакан-

сий VSi-VC в 6H-SiC с более чем десятикратно уве-

личенным содержанием 13C. Изотоп 13C был выбран

в связи с большим магнитным моментом по сравне-

нию с 29Si, сильными сверхтонкими взаимодействия-

ми [26] и возможностью увеличения его содержания

более чем на порядок, оставаясь в разумных преде-

лах концентраций 13C. Ограничением концентрации
13C также является сильное уширение линий, кото-

рое приведет к одной широкой линии ОДМР с отсут-

ствием разрешенных сверхтонких компонент от 13C.

Исследовались кристаллы 6H-SiC номинально

нелегированные n-типа, обогащенные изотопом
13C до 12 %, свойства которых описаны в нашей

предыдущей работе [26]. Измерения проводились

на спектрометре Elexsys E680, работающим на

частоте 94 ГГц в стационарном и импульсном ре-

жимах. Оптическое возбуждение подавалось на

образец, помещенный в резонатор спектрометра,

по держателю образца, играющему роль световода.

Таким образом, освещался весь образец, размер

которого 0.2 × 0.2 × 1мм3. Для измерений спектров

электронного парамагнитного резонанса (ЭПР),

времени спин-решеточной релаксации (T1), спин-

спиновой релаксации (T2) и осцилляций Раби в SiC

использовалось электронное спиновое эхо (ЭСЭ).

На рисунке 1 приведен зарегистрированный по

ЭСЭ (electron spin echo, ESE) в W-диапазоне (94 ГГц)

спектр ЭПР нейтральных дивакансий VSi-VC со спи-

ном S = 1 в кристалле 6H-SiC, обогащенном изо-

топом 13C (12 %), в условиях выстраивания насе-

ленностей спиновых уровней непрерывным оптиче-

ским возбуждением лазером с длиной волны 808 нм

при ориентации магнитного поля ∼B‖c и темпе-

ратуре 150 К. На верхней вставке рис. 1 представ-

лена импульсная последовательность для регистра-

ции ЭСЭ. Для сравнения черной линией показан

спектр ЭПР в отсутствии оптического возбуждения.

В отсутствие света все линии ЭПР имеют одинако-

вую фазу, так как характеризуют оптическое погло-

Рис. 1. (Цветной онлайн) Зарегистрированный по ЭСЭ
(ESE) в W -диапазоне (94 ГГц) спектр ЭПР нейтраль-
ных дивакансий VSi-VC со спином S = 1 в кристалле
6H-SiC, обогащенном изотопом 13C (12 %), при непре-
рывном оптическом возбуждении лазером с длиной
волны 808 нм в ориентации ∼B‖c (красная линия).
Черной линией показан спектр ЭПР в отсутствии оп-
тического возбуждения. Имеются три центра из семей-
ства P6: P6′, P6′′, P6′′′ (см. вставку в увеличенном
масштабе). На верхней вставке представлена импульс-
ная последовательность для регистрации ЭСЭ, на ниж-
ней вставке приведена схема энергетических уровней и
кружками условно показано оптическое выстраивание
населенностей спиновых уровней для P6′ и P6′′ центров

щение микроволновой энергии, в то же время оп-

тическое возбуждение приводит к резкому усиле-

нию сигнала ЭПР вследствие отклонения населенно-

стей спиновых уровней от распределения Больцма-

на и инвертированию фазы для высокополевых пе-

реходов, что объясняется наличием излучения энер-

гии вместо поглощения для этих переходов. В спек-

трах ЭПР (рис. 1) отчетливо проявляется сверхтон-

кая (СТ) структура 13C для семейства P6 центров

в виде взаимодействия с тремя атомами углерода,

расположенными в ближайшем окружением вакан-

сии кремния, входящей в нейтральную дивакансию

VSi-VC. Атомы углерода находятся в эквивалентных

позициях вдоль связей, отвернутых на 70◦ от оси c.

Наблюдаются три центра из семейства P6: P6′, P6′′,

P6′′′ (см. вставку рис. 1), при этом центр P6′′′ не яв-

ляется оптически активным при возбуждении лазе-

ром с длиной волны 808 нм. На нижней вставке при-

ведена схема энергетических уровней и кружками

условно показано оптическое выстраивание населен-

ностей спиновых уровней для P6 и P6′ центров.

Спиновый гамильтониан, описывающий спектр

ЭПР на рис. 1, имеет вид [11]:
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Ĥ = geµBB · Ŝ+D[Ŝ2
z − (1/3)S(S + 1)] +

+ Σi(Ŝ ·AiС13 · ÎiС13). (1)

Здесь Ŝ – оператор спина электрона с S = 1, ge – изо-

тропный электронный g-фактор, µB – магнетон Бо-

ра. Первое слагаемое описывает зеемановское взаи-

модействие для электронов, второе слагаемое харак-

теризует тонкую структуру вследствие взаимодей-

ствия с тригональным кристаллическим полем. СТ

структура в спектрах ЭПР описывается последними

членами спинового гамильтониана под знаком сум-

мирования. Представлены операторы ядерного спи-

на 13C (IC = 1/2), расположенные в ближайшей ко-

ординационной сфере относительно положений ва-

кансии кремния в составе дивакансии, Ai – тензор,

описывающий СТ взаимодействие с i-ми атомами уг-

лерода. Параметры СТ структуры для 13C приведе-

ны в работе [26]. В кристаллах с природным содержа-

нием изотопов в спектрах ЭПР также разрешена СТ

структура от взаимодействия с 29Si во второй коор-

динационной сфере. В кристалле, обогащенном 13С,

эта структура не проявляется из-за большой ширины

линий ЭПР, поэтому это взаимодействие не включе-

но в спиновый гамильтониан (1).

Без внешнего магнитного поля (B = 0) основное

состояние S = 1 расщепляется из-за наличия акси-

ального кристаллического поля, расщепление меж-

ду подуровнями MS = 0 и MS = ±1 равно D. Оп-

тическое возбуждение приводит к изменению насе-

ленностей (выстраиванию) спиновых состояний упо-

мянутых центров окраски в SiC, в результате избы-

точно населяется уровень MS = 0 и опустошаются

уровни MS = ±1 (нижняя вставка на рис. 1). В на-

ших экспериментах для P6′ и P6′′ центров параметр

D равен 440× 10−4 см−1 и 430 × 10−4 см−1, соответ-

ственно [26]. Параметры СТ структуры для изото-

па 13C, находящегося в ближайшем окружении ва-

кансии кремния в составе дивакансии (один из трех

атомов углерода), приведены в работе [26]: для P6′

центров A‖ ≈ 114МГц, A⊥ ≈ 49МГц, где параллель-

ная ориентация (A‖) соответствует направлению свя-

зи на атом углерода, составляющий угол 110◦ с осью

c кристалла.

На рисунке 2 приведены результаты измерения

времен релаксации T1 и T2 для нейтральной дива-

кансии VSi-VC с S = 1 (P6-центр) в кристалле 6H-

SiC, обогащенном изотопом 13C (12 %), при непре-

рывном оптическом возбуждении лазером с длиной

волны 808 нм в ориентации близкой к B‖c и при

температуре 150 К. Измерения T2 проводились с ис-

пользованием стандартной двухимпульсной последо-

вательности для ЭСЭ: π/2−τ−π, где значения τ ва-

Рис. 2. (Цветной онлайн) (a) – Релаксация поперечной
намагниченности M⊥ нейтральной дивакансии VSi-VC

с S = 1 (P6′-центр) в кристалле 6H-SiC, обогащен-
ном изотопом 13C (12%), в W диапазоне (94 ГГц) при
непрерывном оптическом возбуждении лазером с дли-
ной волны 808 нм и мощностью 20 мВт в ориентации
близкой к B‖c и при температуре 150 К. Внизу услов-
но показан результат серии двухимпульсных экспери-
ментов ЭСЭ с различными значениями временного ин-
тервала τ между π/2 и π импульсами. (b) – Восста-
новление намагниченности Mz после π импульса СВЧ
при тех же условиях. Намагниченность Mz выводят из
равновесия, так что она инвертируется. Система воз-
вращается в состояние равновесия с характерным вре-
менем T1

рьировались от 200 нс до 40 мкс с шагом 40 нс. На

рисунке 2a представлена релаксация поперечной на-

магниченности M⊥ со временем спин-спиновой ре-

лаксации T2. Импульс СВЧ π/2 переводит намагни-
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ченность в плоскость XY , в результате намагничен-

ность M⊥ перпендикулярна B0 и вращается с лармо-

ровской частотой fL. При тепловом равновесии на-

магниченность в плоскости XY должна быть равна

нулю, и система вернется в это положение с харак-

терным временем T2 (время спин-спиновой или по-

перечной релаксации). На вставке рис. 2а схематиче-

ски показано затухание сигнала ЭСЭ в зависимости

от 2τ , условно показан результат серии двухимпульс-

ных экспериментов ЭСЭ с различными значениями

временного интервала τ между π/2 и π импульса-

ми [11]. Значения T2 были получены аппроксимаци-

ей измеренных кривых спада ЭСЭ по формуле y =

= A×exp(−2τ/T2). Для измерения T1 интенсивность

сигнала ЭСЭ контролировалась путем применения

импульсной последовательности π−T−π/2−τ−π, где

T варьировалась от 900 нс до примерно 1 мс и τ =

= 200 нс. Первый импульс создает инверсную насе-

ленность и ЭСЭ, генерируемое вторым и третьим

импульсами, контролирует восстановление населен-

ностей до теплового равновесия. Значения T1 бы-

ли получены по формуле y = B × [1 − exp(−T/T1)]
аппроксимацией измеренных кривых распада ЭСЭ.

На рисунке 2b показано восстановление намагничен-

ности Mz после π-импульса СВЧ. Намагниченность

Mz выводят из равновесия, так что она инвертирует-

ся, это называется метод “инверсия-восстановление”

(inversion-recovery pulse sequence) (Mz = −M0). Си-

стема возвращается в состояние равновесия с харак-

терным временем T1 (время спин-решеточной или

продольной релаксации). Значения T1 получены ап-

проксимацией измеренных кривых ЭСЭ по формуле

y = A× [1− 2 exp(−t/T1)].
Когерентные свойства спиновой системы наибо-

лее наглядно проявляются в осцилляциях Раби, ко-

торые являются циклическим поведением двухуров-

невой квантовой системы в присутствии колебатель-

ного поля возбуждения. Осцилляции Раби являются

основным инструментом, используемым для манипу-

лирования кубитами (кудитами), и имеют решающее

значение в квантовых вычислениях, их получают пу-

тем воздействия на спиновые кубиты периодическим

магнитным полем в течение определенного интерва-

ла времени. Для обнаружения осцилляций Раби, как

правило, используется ЭСЭ [11]. Осцилляции Раби,

с одной стороны, фиксируют создание когерентной

спиновой системы, которой можно манипулировать,

а, с другой стороны, позволяют определить продол-

жительность π/2- и π-импульсов, что необходимо для

экспериментов по ЭСЭ.

На рисунке 3 показаны осцилляции Раби для низ-

кополевого перехода MS = 0 → MS = +1 нейтраль-

Рис. 3. (Цветной онлайн) Осцилляции Раби при темпе-
ратуре 150 К для низкополевого перехода MS = 0 →

→ MS = +1 нейтральной дивакансии VSi-VC (P6′-
центра) в кристалле 6H-SiC, обогащенном изотопом
13C (12 %) при непрерывном оптическом возбужде-
нии лазером 808 нм с мощностью 20мВт в ориентации
∼B‖c и при температуре 150 К. Внизу представлены
осцилляции Раби в увеличенном масштабе при малых
длительностях импульса СВЧ. Указаны частоты Раби
и относительные мощности СВЧ (P ), а также выпол-
нение соотношения частот Раби и мощностей СВЧ в
виде fR(P1)/fR(P2) = (P1/P2)2. Для двух мощностей
(−26 и −22дБ) в верхней части рисунка представлены
симулированные зависимости осцилляций Раби

ной дивакансии VSi-VC (P6′-центра) в кристалле 6H-

SiC, обогащенном изотопом 13C (12 %) при непрерыв-

ном оптическом возбуждении лазером 808 нм в ори-

ентации ∼B‖c и при температуре 150 К. На рисун-

ке 3 внизу представлены осцилляции Раби в увели-

ченном масштабе на малых длительностях импуль-

са СВЧ. Там же приведены частоты Раби и относи-
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тельные мощности СВЧ (P ). На рисунке 3 приведено

ослабление мощности в дБ. Полная мощность соот-

ветствует 0 дБ, мощность используемого генератора

∼ 150 мВт, однако не вся мощность доходит до образ-

ца. Сигнал затухает экспоненциально с постоянной

времени T ∗
2 согласно I = C sin(ωRt) × exp(−t/T ∗

2 ),

где fR = |γ|B1, ωR = 2πfR. Для P = −26 дБ: fR =

= 0.875МГц, ωR = 2π×0.875 = 5.50МГц, T ∗
2 = 2мкс,

для P = −22 дБ: fR = 2.0МГц, ωR = 2π × 2.0 =

= 12.6МГц, T ∗
2 = 0.6мкс. Для данных мощностей в

верхней части рис. 3 представлены симулированные

зависимости осцилляций Раби. В работе [27] было по-

казано, что затухание осцилляций Раби для ансам-

блей спиновых кубитов (T ∗
2 ) зависит от мощности

микроволн (от частоты Раби); этот эффект назван

driven decoherence, или управляемой декогеренцией.

Рассмотрены механизмы, приводящие к такому ти-

пу декогеренции, показано, что наличие случайных

неоднородностей в системе дипольно-связанных спи-

нов объясняет наблюдаемые эффекты.

Согласно [10, 28], в качестве простейшей точки от-

счета, с которой будет производиться сравнение кон-

центрации ядерного спинового бассейна в SiC, целе-

сообразно использовать азотно-вакансионные (NV)

центры в алмазе [24]. Эффективная концентрация

ядерного спинового бассейна SiC оценивается как

ρSiC = 0.5 × ηV(ρC13 + ρSi29 × ηγ), где ηγ =

= (γSi29/γC13)
2 = 0.63, объемное расширение эле-

ментарной ячейки SiC по сравнению с алмазом мож-

но выразить как отношение ηV = (dC-C/dSi-C)
3 =

= 0.55, где dSi-C = 1.88 Å и dC-C = 1.54 Å, а Si-C

и C-C – длины связи в SiC и алмазе, соответствен-

но. Меньшее гиромагнитное отношение 29Si (γSi29 =

= −2π×0.85 кГц/Гс) по сравнению с 13C (γC13 = 2π×
× 1.07 кГц/Гс) снижает скорость переворота ядер-

ных спинов бассейна 29Si. Эффективная концентра-

ция ядерных спинов SiC аналогична концентрации

алмаза (ρSiC = 0.5 × 0.55(1.1 + 4.7 × 0.63) = 1.12%),

т.е. ρSiC/ρdiamond ≈ 1. Следовательно, бассейн ядер-

ных спинов в SiC с естественным содержанием изото-

па должен вызывать такую же скорость декогерен-

тизации электронного спина, как 13C в алмазе с есте-

ственным содержанием изотопа. Несмотря на то, что

природное содержание 29Si примерно в 4 раза боль-

ше, чем 13C, время T2 спиновых центров окраски в

SiC существенно не снижается. При увеличении со-

держания 13C в ∼ 11 раз отношение ρSiC/ρdiamond уве-

личивается только в ∼ 4 раза (ρSiC = 0.5× 0.55(12 +

+4.7×0.63) = 4.11%), т.е. в SiC увеличение содержа-

ния изотопа 13С оказывает меньшее влияние на вре-

мена релаксации по сравнению с NV-центрами в ал-

мазе при аналогичном изменении концентрации 13С.

В работах [29, 30] рассмотрены механизмы, ограни-

чивающие времена релаксации для NV-центров в ал-

мазе. Показано, что обратная величина T2(T
∗
2 ) про-

порциональна концентрации 13C с константой, ха-

рактеризующей силу магнитного дипольного взаимо-

действия между электронным спином NV-центра и

ядерными спинами 13C. Этот эффект начинает про-

являться только при низких концентрациях азота

(меньше 1 ppm), когда времена релаксации переста-

ют зависеть от концентрации азота (T2 ≈ 160мкс).

Ожидается, что и при увеличении содержания 13C

обратная величина T2(T
∗
2 ) будет увеличиваться про-

порционально концентрации 13C.

Целесообразно сравнить релаксационные харак-

теристики нейтральных дивакансий, полученные в

настоящей работе, с характеристиками спиновых

центров с S = 3/2 в SiC с природным содержанием

изотопов, измеренными в тех же условиях (94 ГГц,

ЭСЭ, 150 К, B ∼ 3Тл): T1 = 0.76мс, T2 = 6.2мкс

[31, 32]. Времена T1 и T2 для S = 1 центров в упо-

мянутых условиях до настоящего времени не изме-

рялись, имеющиеся данные для измерений в низких

магнитных полях [9] находятся в том же диапазоне

времен, что и полученные в настоящей работе. Оп-

тически активные спиновые центры с S = 3/2 в SiC

представляют собой отрицательно заряженные ва-

кансии кремния, которые имеют возмущение в ви-

де дефекта, расположенного вдоль оси c кристалла,

в позиции углерода, не связанного ковалентно с ва-

кансией кремния [11, 12]. В работах [11, 12] считается,

что этим дефектом является нейтральная вакансия

углерода в непарамагнитном состоянии. Также есть

предположение, что это может быть дефект переста-

новки (antisite defect) [33]. Видно, что релаксацион-

ные характеристики в SiC с природным содержани-

ем изотопов короче, чем времена, полученные в SiC,

более чем десятикратно обогащенном изотопом 13С

(12 %): T1 = 5мс, T2 = 15мкс. Результаты измере-

ний релаксационных характеристик для центров с

S = 3/2 в SiC, обогащенном изотопом 13С (12 %),

которые были получены параллельно с настоящими

исследованиями, будут опубликованы в следующей

работе.

Заключение. Продемонстрированы когерент-

ные спиновые манипуляции ансамблей нейтральных

дивакансий со спином S = 1 в кристалле 6H-SiC

в сильных магнитных полях при более чем деся-

тикратном увеличении содержания изотопа 13C с

ядерным магнитным моментом. Известно, что при

малых концентрациях азота < 1 ppm содержание

изотопа 13C существенно изменяет времена спи-

новой релаксации NV-центров в алмазе. Такой же
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эффект ожидается и в SiC, однако, при увеличении

содержания 13C в ∼ 11 раз эффективный бассейн

ядерных спинов ρSiC/ρdiamond увеличивается только

в 4 раза, т.е. в SiC увеличение содержания изо-

топа 13С оказывает меньшее влияние на времена

релаксации по сравнению с NV-центрами в алмазе.

Полученные времена T1 ∼ 5мс и T2 ∼ 15мкс при

T = 150K в высоком магнитном поле близки к

соответствующим характеристикам для спиновых

центров окраски в кристаллах SiC с природным

содержанием изотопов [32].
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