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В изотопно-модифицированном полупроводниковом кристалле 6H-SiC (28Si, 99 %) с природным со-
держанием ядер 13C осуществлено когерентное управление ядерными спинами удаленных координаци-
онных сфер азот-вакансионных (NV) центров с использованием высокочастотной (94ГГц) магнитно-
резонансной спектроскопии. При оптическом возбуждении (λ = 980 нм, T = 120К, в магнитном по-
ле ∼ 3.4 Тл) спиновой системы получены стабильные осцилляции Раби на ларморовской частоте ядер
13C со временем дефазировки ∼ 10мс. Методом двойного электронно-ядерного резонанса установлены
сверхтонкие взаимодействия с константами 115(7) и 220(10) кГц, которые, согласно расчетам из пер-
вых принципов, относятся к дальним ядрам 13С NV-центра шестой и пятой координационных сфер,
соответственно. Результаты расширяют потенциал платформы SiC для создания масштабируемых мно-
гокубитных квантовых регистров, совместимых с существующими кремниевыми технологиями.
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Разработка квантовых вычислительных техноло-

гий, основанных на принципах суперпозиции и кван-

товой запутанности, стала одним из ключевых на-

правлений современных исследований в области фи-

зики твердого тела и материаловедения. Такие си-

стемы открывают возможности для применения в

задачах квантовой криптографии, защищенной пе-

редачи данных и высокочувствительной сенсори-

ки с нанометровым пространственным разрешени-

ем. Однако фундаментальным ограничением на пу-

ти их практической реализации остается низкая ко-

герентность кубитов. Это стимулирует поиск наибо-

лее стабильных физических платформ, к которым

относятся захваченные ионы, ультрахолодные ато-

мы, поляризованные фотоны, сверхпроводящие ку-

биты на джозефсоновских переходах и топологиче-

ские структуры [1–3]. Особый интерес в этом от-

ношении представляют спиновые дефекты (центры

краски) в широкозонных полупроводниках. Их клю-

чевым преимуществом перед другими платформа-

ми является возможность селективного управления

спиновым состоянием при комнатной температуре,

1)e-mail: murzakhanov.fadis@yandex.ru

что не требует использования сложных криогенных

и вакуумных систем. Для создания масштабируемых

квантовых устройств на основе спиновых дефектов

в полупроводниках необходимо обеспечить когерент-

ное управление не только электронными состояния-

ми (mS = ±1 и mS = 0), но и ядерными подуров-

нями (mI), которые могут выступать в качестве дол-

гоживущей квантовой памяти [4, 5]. Одной из наибо-

лее известных и хорошо изученных систем является

алмаз с азот-вакансионными (NV) центрами: в нем

продемонстрировано более 105 циклов запутывания

электронного спина с ядрами 13C [6], на его основе

созданы сенсоры магнитных полей, прототипы мно-

гокубитных регистров [7] и квантовых сетевых узлов

[8]. Однако интеграция алмаза с центрами окраски

в стандартные технологические процессы кремние-

вой микроэлектроники остается сложной задачей из-

за трудностей синтеза монокристаллических пластин

большого диаметра и диэлектрических свойств само-

го материала.

Карбид кремния (SiC) обладает рядом преиму-

ществ перед алмазом: помимо широкой запрещенной

зоны (3.26 эВ), обеспечивающей стабильность спино-

вых состояний, он превосходит алмаз благодаря от-
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работанным методам эпитаксиального роста и раз-

витой промышленной базы производства пластин.

NV-центры в SiC являются структурными аналогами

алмазных NV-центров и обладают близкими спино-

выми характеристиками [9, 10]. Фотолюминесценция

спиновых дефектов в SiC в ближнем ИК-диапазоне

(1.1–1.25 мкм) в отличие от алмаза (640–650 нм) по-

падает в телекоммуникационные окна прозрачно-

сти оптических волокон. Несмотря на перечисленные

преимущества, когерентное управление удаленными

ядерными спинами посредством NV-центров в SiC

остается малоизученной областью. Ранее прецизион-

ное управление одиночными ядерными спинами изо-

топов 13C и 29Si с формированием многокубитных

регистров квантовой памяти было продемонстриро-

вано лишь для вакансий кремния (VSi) в решетке

4H-SiC [11].

Основное ограничение связано с тем, что природ-

ный SiC содержит сразу две магнитные ядерные под-

системы: около 4.7 % ядер 29Si (ядерный спин I =

= 1/2) и около 1.1 % ядер 13C (I = 1/2). Высо-

кая плотность магнитных ядер приводит к ушире-

нию линий электронного парамагнитного резонан-

са (ЭПР) без возможности разрешить слабые сверх-

тонкие взаимодействия (СТВ) электронного спина

дефекта с удаленными ядрами 13C (с константами

A . 200 кГц). Дополнительную трудность созда-

ет наличие в политипе 6H-SiC, в отличие от 4H-

SiC, трех структурно-неэквивалентных позиций ато-

мов Si и C в элементарной ячейке [12], что много-

кратно увеличивает число спектральных компонент

и затрудняет идентификацию индивидуальных СТВ.

Настоящая работа посвящена детектированию и ко-

герентному контролю ядерных спинов 13C из удален-

ных координационных сфер NV-центров в изотопно-

обогащенном (28Si, 99 %) кристалле 6H-SiC. Полу-

ченные результаты открывают путь к созданию мас-

штабируемых квантовых регистров на основе SiC с

использованием стандартных азотных криостатов.

Кристаллы 6H-28SiC, обогащенные немагнитным

изотопом кремния 28Si (I = 0), были выращены ме-

тодом высокотемпературной сублимации из газовой

фазы (PVT, англ., physical vapor transport). Азот-

вакансионные дефекты (отрицательно заряженные

центры NV−) созданы облучением электронами с

энергией 2 MэВ и дозой 4×1018 см−2 с последующим

отжигом при 900 ◦C в аргоне в течение 2 ч.

Импульсный ЭПР проводился при T = 120 ±

± 0.1K с использованием высокостабильных темпе-

ратурных PID контроллеров Oxford Instruments на

спектрометре Bruker Elexsys E680 (Карлсруэ, ФРГ),

оснащенным гелиевым продувным криостатом. Ин-

тегральная интенсивность электронного спинового

эха (ЭСЭ) в зависимости от значения B0 регистри-

ровалась с использованием последовательности Хана

(π/2− (τ = 1.2мкс)− π) с длительностями СВЧ им-

пульсов π/2 = 32 нс и π = 64 нс (мощность обоих им-

пульсов 1 Вт или 30 дБм). Электронные осцилляции

Раби были получены с помощью трехимпульсной по-

следовательности, где первый нутирующий импульс

меняется по длительности с шагом в 4 нс, за кото-

рым следует зондирующая последовательности Хана

(напряженность поля B1 порядка 0.24 мТ). Измере-

ния методом двойного электронно-ядерного резонан-

са (ДЭЯР) проведены с использованием последова-

тельности Мимса (π/2−τ−π/2−T−π/2−τ−ЭСЭ).

Инициирование ядерных резонансных переходов осу-

ществлялось с помощью радиочастотного (РЧ) им-

пульса длительностью 72 мкс и мощностью до 150 Вт.

При регистрации ядерных осцилляций длительность

РЧ-импульса менялась от 5 мкс с шагом 2.5 мкс. С

целью обнаружения ядерного спинового эха (ЯСЭ)

использовалась схема Дэвиса с тремя РЧ импульса-

ми (πMW − [πRF/2 − τ1 − πRF − τ1 − πRF/2 − τ1 −

−ЯСЭ]−πMW/2−τ2−πMW−τ2−ЭСЭ), где τ1 = 2мкс,

τ1 = 400 нс. Симуляция спектров ЭПР проведена с

помощью программного пакета Matlab – EasySpin

5.2.0 [13].

Расчеты распределения спиновой плотности и па-

раметров электронно-ядерного взаимодействия вы-

полнялись методом теории функционала плотности

(ТФП) с использованием обменно-корреляционного

функционала Perdew–Burke–Ernzerhof (PBE) в

программном пакете Quantum ESPRESSO с мо-

дулем GIPAW. Структурная релаксация и спин-

поляризованные расчеты проводились с пороговыми

значениями кинетической энергии плоской волны

50 Ry и плотности заряда 200 Ry в геометрии 64 эле-

ментарных ячеек и сетки k-точек Монкхорста–Пака

размером 1× 1× 1 [14].

В отсутствие оптического возбуждения (в темно-

вом режиме) сигналы ЭПР не регистрируются, в то

время как воздействие на исследуемый кристалл ла-

зерного оптического излучения с λ = 980 нм приво-

дит к нерезонансному возбуждению всех трех ак-

сиальных NV− центров с симметрией C3v. Опти-

ческая инициализация электронного спина дефек-

та путем интеркомбинационной конверсии сопровож-

дается поляризацией состояния с mS = 0, много-

кратно увеличивая сигнал благодаря росту разницы

населенности. В фотоиндуцированном спектре ЭПР

(рис. 1) наблюдаются резонансные линии от различ-

ных NV центров (Nk1Vk2, NhVh, Nk2Vk1), соответ-

ствующие трем неэквивалентным позициям в решет-
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Рис. 1. (Цветной онлайн) Спектр ЭПР низкополе-
вой компоненты тонкой структуры NV-центров (зеле-
ный цвет) и дивакансий (сиренево-фиолетовый цвет)
в 6H-SiC. Левая верхняя вставка демонстрирует спек-
тры ДЭЯР для позиции Nk2Vk1 в области ларморов-
ской частоты ядер 14N, где верхний спектр зареги-
стрирован на низкополевой компоненте тонкой струк-
туры спектра ЭПР, а нижний на высокополевой, соот-
ветственно. Правая верхняя вставка: схема энергети-
ческих уровней NV-центра с указанием электронных и
ядерных спиновых переходов, наблюдаемых в экспери-
менте

ке политипа 6H , различающиеся локальным окруже-

нием, а также сигналы от дивакансий (VV) с элек-

тронным спином S = 1. Расщепление между низко-

и высокополевой компонентами спиновых переходов

mS = ±1 и mS = 0 составляет порядка 93 мТл, что

обусловлено расщеплением в нулевом магнитном по-

ле величиной D ≈ 1.3ГГц под действием градиента

кристаллического поля. Подробный анализ спектра

ЭПР приведен в работе [15]. Для описания спектра

использовался следующий спиновый гамильтониан:

H = gµBB · S+D(S2
z − S(S + 1)) +A‖SzIz +

+A⊥(SxIx + SyIy) +Q(I2z − I(I + 1)), (1)

где g – фактор спектроскопического расщепления,

β – магнетон Бора, D – величина тонкой структуры,

Sx,y,z и Ix,y,z – проекции электронного и ядерного

спинов; A и Q – величины сверхтонкого и квадру-

польного взаимодействий.

Члены спинового гамильтониана (1) представле-

ны в порядке убывания по величине вклада, при этом

последние три слагаемых относятся к электронно-

ядерному взаимодействию с ядрами 14N (I = 1, при-

родная распространенность 99.6 %), проявляющиеся

в спектре ЭПР в виде дополнительной сверхтонкой

структуры с расщеплением порядка A ≈ 1МГц. При

этом линии дивакансий представляют собой интен-

сивные одиночные линии в виду отсутствия ближай-

ших ядер с I > 0. Стоит отдельно отметить крайне

малую ширину линий ЭПР на полувысоте – порядка

450 кГц, что говорит о высоком качестве кристалла

(малом разбросе величин g и D) с крайне малым ко-

личеством структурных искажений.

Спектры ДЭЯР, зарегистрированные вблизи лар-

моровской частоты ядер 14N νL = 10.2МГц (со-

ответствует значению B0 = 3.4Тл), содержат че-

тыре узкие резонансные линии, соответствующие

ядерным магнитным переходам между подуровня-

ми, расщепленными сверхтонким (ν2 − ν1 = ν4 −

ν3 = Azz) и квадрупольным (ν3 − ν1 = ν4 −

ν2 = Q) взаимодействиями (рис. 1, верхняя встав-

ка). В случае азот-вакансионного центра аксиаль-

ная компонента тензора Azz порядка 1.1 МГц суще-

ственно меньше ядерной ларморовской частоты 14N

(νL = 10.2МГц), поэтому сверхтонкое взаимодей-

ствие электронного спина с ядром азота в данной

системе относится к режиму “слабой связи”. Подроб-

ный анализ спектра ДЭЯР, дополненный квантово-

механическими расчетами, представлен в работе [16].

Электронно-ядерное взаимодействие в пределах спи-

нового дефекта на расстоянии порядка 1.7–1.8 Å име-

ет несомненно определяющее значение для расши-

рения функциональных возможностей потенциаль-

ного кубита на основе NV центров. Формирующая-

ся система электронных и ядерных подуровней со-

здает условия для осуществления различного рода

селективного магнитно-резонансного возбуждения с

заданными частотами, соответствующими конкретно

выбранным переходам. Последовательность из ряда

оптических, СВЧ и РЧ импульсов со строго задан-

ными характеристиками запускают эволюцию спино-

вой системы в течение временного отрезка, ограни-

ченного кросс-релаксационными процессами. В связ-

ке “электрон–ядро” электронный спин дефекта вы-

полняет роль высокоскоростного и чувствительного

датчика внешнего воздействия, в то время как яд-

ро благодаря своей большей магнитной инертности

выполняет функцию хранения информации. Основ-

ной проблемой для ядер 14N в позиции углерода слу-

жит их близкое расположение к вакансии кремния

с достаточно высокой спиновой плотностью на яд-

ре. Сверхтонкое взаимодействие из-за наличия спин-

фононных каналов потери спиновой когерентности

NV центра за время T1e = 1.5мс приводит к ухуд-

шению релаксационных (динамических) характери-

стик самого ядерного кубита. Таким образом, од-

ной из важных научных задач является установле-

ние маршрутов электрон-ядерной связи спинового

дефекта с удаленными ядерными спинами с наимень-
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шим отрицательным влиянием спиновой плотности

центра окраски и флуктуирующих электромагнит-

ных полей.

На рисунке 2 приведены спектры ДЭЯР иссле-

дуемого кристалла, зарегистрированные вблизи лар-

моровской частоты ядер 13C (35.4 МГц) с природ-

ной распространенностью в 1.1 %. В спектре дефек-

та в позиции k2k1 выделяются три основные груп-

пы линий: две сверхтонкие структуры с величина-

ми взаимодействий порядка A1 = 115(7)кГц и A2 =

= 220(10)кГц, а также интенсивный центральный

пик, обусловленный ансамблем удаленных ядер 13С.

Вызвано это тем, что величина электрон-ядерной

связи в диполь-дипольном приближении уменьшает-

ся по закону ∼ 1/r3, при этом увеличивая эффектив-

ную площадь сферы вовлекаемых во взаимодействие

ядер. Большое число таких ядер в дальних коорди-

национных сферах обеспечивает высокое отношение

сигнал/шум даже при малом числе накоплений, что

важно при считывании состояний ядерных подуров-

ней в ограниченное время эксперимента. Для азот-

вакансионного дефекта в гексагональной позиции hh

указанные линии ДЭЯР имеют гораздо меньшую

интенсивность, что, вероятно, связано с особенно-

стями симметрии и локального электронно-ядерного

взаимодействия [17]. Долговременная стабильность

магнитного поля в ходе многочасовых измерений

обеспечивалась работой сверхпроводящего магнита

в замкнутом режиме с паспортным дрейфом не бо-

лее 0.2 мкТл/ч. Для полной компенсации остаточно-

го дрейфа эксперимент разбивался на циклы про-

должительностью по несколько минут,перед каждым

из которых выполнялась автоматическая процедура

программной калибровки тока развертки магнита по

центральной линии ЭПР NV-центра с одновремен-

ной автоподстройкой частоты СВЧ-источника. Та-

кой подход позволил удерживать резонансные усло-

вия с точностью до долей ширины линии ЭПР на

всем протяжении измерений, что исключает вклад

дрейфа в неоднородное уширение, подтверждаемое

неизменностью ширины спектральных линий при

увеличении числа накоплений с 16 до 1024.

Согласно литературным данным, проведенным

расчетам с использованием ТФП и результатам, по-

лученным методом ЭПР, ядра 13C первой коор-

динационной сферы обладают изотропной констан-

той СТВ порядка 58–62 МГц и находятся вне пре-

делов детектирования [18]. Полученные нами зна-

чения компонент A1 и A2 в килогерцовом диапа-

зоне следует относить к удаленным ядрам 13C. В

диполь-дипольном приближении, с учетом структу-

ры политипа 6H-SiC, наблюдаемые расщепления со-

Рис. 2. (Цветной онлайн) Спектр ДЭЯР 6H-SiC на яд-
рах 13C в широком диапазоне радиочастот при фикси-
рованном магнитном поле B0 = 3.4Тл для NV центра
в позиции k2k1. На вставке детально показаны сигналы
резонансных переходов вблизи ларморовской частоты
13C для двух позиций спиновых дефектов

ответствуют расстояниям r ≈ 0.85−0.95 нм от ва-

кансии (5–6 координационные сферы). Квантово-

механические расчеты подтверждают, что на данных

расстояниях контактный вклад в сверхтонкое взаи-

модействие пренебрежимо мал, а величина взаимо-

действия определяется исключительно магнитным

диполь-дипольным механизмом. Изотропная состав-

ляющая сверхтонкого взаимодействия обусловлена

контактным взаимодействием Ферми и пропорцио-

нальна спиновой плотности NV-центра в положении

ядра. Отсутствие Aiso на удаленных ядрах углеро-

да способствуют существенному уменьшение потери

когерентности (намагниченности) за счет тепловых

шумов и локальных флуктуаций. В рассматриваемой

системе удаленные ядра выступают в роли изолиро-

ванных квантовых единиц, неподверженных сильно-

му влиянию спинового дефекта.

Когерентная динамика удаленных ядер 13C кар-

динально отличается от электронной подсистемы

NV-центра. Электронные осцилляции Раби затуха-

ют в течение 3–4 мкс из-за диполь-дипольного вза-

имодействия с парамагнитными примесями и неод-

нородности СВЧ-поля B1 в диэлектрическом цилин-

дрическом резонаторе с модой TE011 [19], тогда как

ядерные осцилляции на центральной линии ДЭЯР

не обнаруживают видимого затухания вплоть до ап-

паратного предела в 270 мкс (рис. 3). В сильном маг-

нитном поле W-диапазона (3.4 Тл) электронная спек-

тральная диффузия подавлена, поэтому предельным

механизмом декогеренции ядер является гомоядер-

ное диполь-дипольное взаимодействие (флип-флоп-

переходы в ядерной бане 13C). С использованием
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Рис. 3. (Цветной онлайн) Сравнение осцилляций Раби
для электронных спинов NV-центров в 6H-SiC (ввер-
ху) и сигнала ядерной намагниченности 13C, зареги-
стрированного на центральной резонансной линии, со-
ответствующей вкладу всех удаленных ядер углеро-
да (внизу). Точками показаны экспериментальные дан-
ные, сплошные линии – результат численного модели-
рования

программы на языке Python аппроксимация экспе-

риментальных данных (рис. 3) гармонической функ-

цией с частотой ΩR = 7 кГц и экспоненциальной

огибающей с характерным временем затухания да-

ет оценочное время дефазировки t2N ≈ 10(1)мс.

Наблюдаемая экспериментальная граница времени

дефазировки в сочетании с ядерными флип-флоп

переходами ядер 13C при их естественном содер-

жании 1.1 % определяется остаточным гетероядер-

ным диполь-дипольным взаимодействием с изото-

пами 29Si, теоретический предел времени фазовой

памяти для которой составляет 20–30 мс. Немало-

важным фактором при температуре 120 К выступа-

ют флуктуации электронного спина NV-центра из-за

процессов спин-решеточной релаксации. Поскольку в

работе впервые реализован контроль над удаленны-

ми ядерными кубитами в 5-й и 6-й координационных

сферах, константы связи для них малы и составляют

всего 220(10) и 115(7) кГц. Слабая сверхтонкая связь

эффективно экранирует ядерный спин от электрон-

ного шума, снижая динамический вклад этого меха-

низма в скорость дефазировки до 80–100 Гц. Допол-

нительный вклад в расфазировку вносят неоднород-

ность РЧ-поля B2 и остаточное уширение линий из-

за нарушений локальной симметрии решетки. Столь

высокая стабильность, превышающая электронную

(T ∗
2e = 1.5(1)мкс) на три порядка,устанавливает

нижнюю границу когерентности и открывает воз-

можность использования ядер 13C в качестве дол-

гоживущей квантовой памяти. Время спада свобод-

ной индукции ближайшего к спиновому дефекту яд-

ра 14N составляет T ∗
2n(

14N) ≈ 115(10)мкс и ограни-

чено неоднородным уширением линии ядерного маг-

нитного резонанса. Несмотря на подавление элек-

тронной спектральной диффузии при 3.4 Тл, бли-

зость ядра азота к электронному спину обусловли-

вает его чувствительность к остаточным флуктуаци-

ям и гетероядерному диполь-дипольному взаимодей-

ствию в смешанном ядерном окружении из изотопов
13C–29Si. Слабая модуляция (с частотой ≈ 14 кГц),

наблюдаемая в сигнале эха 14N, вызвана неселектив-

ным возбуждением соседних переходов ДЭЯР. ЯСО

на ядрах 14N NV-центров может применяться для

реализации долгоживущей квантовой памяти и мно-

гокубитных регистров,где ядерный спин выступает

в роли стабильного кубита данных, а электронный

спин выполняет функции процессора. Использова-

ние эхо-последовательностей потенциально позволя-

ет эффективно подавлять дефазировку от флуктуа-

ций магнитного окружения, увеличивая время хра-

нения суперпозиционных состояний до сотен милли-

секунд. Кроме того, данный подход может быть ис-

пользован в квантовой магнитометрии высокого раз-

решения в качестве узкополосного фильтра для се-

лективного детектирования нано-ЯМР сигналов от

внешних спиновых систем.

Установленная иерархия времен когерентности

(T ∗
2n(

13C) ≫ T ∗
2n(

14N) ≈ T ∗
2e) демонстрирует возмож-

ность функционального разделения внутри едино-

го твердотельного узла: электронный спин обеспе-

чивает быстрые операции инициализации и считы-

вания, ядро 14N служит вспомогательным кубитом,

а удаленные ядра 13C – долговременной памятью.

Регистрация стабильного ядерного эха в изотопно-

обогащенном 6H-SiC подтверждает применимость

собственной ядерной подсистемы NV-центра для со-

здания масштабируемых квантовых регистров, сов-

местимых со стандартными полупроводниковыми

технологиями, способными функционировать в усло-

виях стандартных азотных криостатов (рис. 4).

В настоящей работе реализованы детектирование

и когерентное управление ядрами 13C в удаленных

координационных сферах азот-вакансионных цен-

тров в кристалле 6H-28SiC. Применение импульсно-

го ДЭЯР W-диапазона в сочетании с оптической на-

качкой при T = 120К позволило преодолеть мас-

кирующее влияние ядерного спинового окружения
29Si и разрешить сверхтонкие взаимодействия с кон-

стантами A ≈ 110−220 кГц, соответствующими уда-

ленным ядрам 13C на расстоянии r ≈ 0.85−0.95 нм

от вакансии. Зарегистрированы ядерные осцилля-

ции Раби ансамбля удаленных ядер 13C, где уста-

новленная нижняя граница времени когерентности
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Рис. 4. (Цветной онлайн) ЯСЭ ядер 14N при межим-
пульсном интервале τ = 55мкс. На вставке представле-
ны расчеты ТФП, показывающие, что спиновая плот-
ность NV центра достигает дальних сфер ядер 13C.
Нижняя вставка – используемая импульсная последо-
вательность для регистрации ЯСЭ

ограничена аппаратным пределом установки и со-

ставляет 270 мкс. Численный анализ и моделирова-

ние кривых ядерных осцилляций Раби в обогащен-

ной решетке позволили оценить истинное время фа-

зовой памяти как T ∗
2nRabi

(13C) ≈ 10(1)мс. Это зна-

чение на три порядка превышает время когерентно-

сти электронного спина NV-центра (T ∗
2e ≈ 1.5(1)мкс)

и обусловлено подавлением электронной спектраль-

ной диффузии в условиях сильного магнитного поля

W-диапазона. Реализация многокубитных регистров

на основе NV-центров в карбиде кремния откры-

вает перспективы для квантовых технологий бла-

годаря интеграции спиновых систем в промышлен-

ную полупроводниковую матрицу. Успешное коге-

рентное сосуществование электронного спина дефек-

та,ядерного спина азота 14N и удаленных ядер уг-

лерода 13C позволяет объединить функции быстро-

го процессора и долгоживущей квантовой памяти в

пределах одной кристаллической решетки. Контроль

над такой совокупностью разнородных спинов обес-

печивает создание масштабируемой квантовой памя-

ти и распределенных сетей непосредственно на полу-

проводниковом чипе.
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