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Density functional theory investigations of the electronic structure and
magneto—optical properties of point defects and their complexes in
diamond

STRESZCZENIE: Wysokiej jakosci diament z odpowiednio zaprojektowang strukturg elektronowa
jest uwazany jako kluczowy materiat w elektronice duzej mocy, optoelektronice oraz w wylaniajacej
si¢ nowej technologii kwantowego przetwarzania informacji. Wiele unikatowych wiasciwosci
diamentu wynika z obecnosci defektow punktowych i ich komplekséw, ktére mogag zostaé
wprowadzone do sieci diamentu podczas procesu jego syntezy. W celu zrozumienia wplywu
wybranych defektéw na strukturg elektronowa, wlasciwosci elektryczne, magnetyczne i optyczne
przeprowadzilem obliczenia teoretyczne bazujace na zaawansowanej teorii funkcjonatu gestosci w
ramach niniejszej dysertacji.

Jednym z najistotniejszych probleméw w obszarze elektroniki wysokiej mocy na bazie
diamentu jest wzglednie wysoka energia aktywacji donoréw diamentu domieszkowanego fosforem.
Obliczenia przeprowadzone w niniejszej rozprawie pokazuja, ze zaréwno arsen jak i antymon moga
generowaé plytszy poziom donorowy niz weztowy P, aczkolwiek ze wzgledu na ich bardzo duza
energie tworzenia, wytworzenie diamentu domieszkowanego arsenem lub antymonem, cechujacego
si¢ dostateczng koncentracja tych pierwiastkow w miejscach weztlowych moze stanowié¢ duze
wyzwanie.

Z uwagi na to, ze wodor jest najpowszechniejszym pierwiastkiem w srodowisku CVD wzrostu
sztucznego diamentu, rézne klastry wodoru z monowakansami, kompleksami fosfor-wakans (PV) i
fosfor-diwakans (PV2) zostaly szczegétowo przebadane. Struktura elektronowa kazdego z
analizowanych komplekséw zostata opisana przy uzyciu teorii grup oraz obliczonych wartosci
wlasnych orbitali Kohna—Shama. W niniejszej rozprawie doktorskiej stworzylem obszerng baze
danych zawierajaca: linie zero—fononowe, state struktury nadsubtelnej oraz kwazilokalne mody
fononowe aby wspomoéc eksperymentalng identyfikacje niezidentyfikowanych dotad komplekséw
typu H-V i H-P-V w diamencie. W celu doktadnego opisu struktury elektronowej wymagajacych
defektow o silnie skorelowanych elektronach zastosowano rozszerzony model Hamiltonianu
Hubbarda z parametrami uzyskanymi w obliczeniach ab initio. Niektore z analizowanych kompleksow
okazaly si¢ obiecujacymi kandydatami na zastosowanie w technologii kwantowego przetwarzania
informacji i dla jednego z kompleksoéw, PV,H’, zaproponowano dodatkowo przebieg cyklu optyczno—
polaryzacyjnego.

Metale przejsciowe obecne w sieci diamentu moga tworzy¢ paramagnetyczne kompleksy z
wakansami i azotem. Ze wzgledu na obecnos¢ orbitali d metalu przejSciowego w strukturze
elektronowej sp® hosta, kompleksy zawierajace metal przejSciowy w diamencie moga posiadaé
dodatkowo unikatowe cechy, wywolujace jasna fotoluminescencj¢ oraz stawiajace je w roli
atrakcyjnych kandydatéw na zastosowania w spintronice. Zmotywowany niedawnymi obserwacjami
eksperymentalnymi, w swoich badaniach skupilem si¢ na kompleksach zawierajacych tytan, wakans i
azot w diamencie. Uzyskane wyniki symulacji numerycznych, tj. linie zero—fononowe, state struktury
nadsubtelnej oraz kwazilokalne mody fononowe sa zgodne z obserwacjami eksperymentalnymi oraz
dowodza, ze centra barwne N3 i OK1 maja rzeczywiscie struktur¢ kompleksow tytan—azot (Ti-N) i
tytan—wakans—azot (TiV-N). W szczegdlnosci ten drugi okazal si¢ interesujacym kandydatem w
kontekscie zastosowania jako solidny emiter pojedynczych fotondw.
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