
AAnnoommaalloouuss ppoowweerr ddeeppeennddeennccee nneeaarr aa cclloocckk ttrraannssiittiioonn iinn

mmoolleeccuullaarr nnaannoommaaggnneettss
CC..AA.. CCoolllleetttt11 ,, GG..AA.. TTiimmccoo22 ,, RR..AA.. AAllllããoo CCaassssaarroo33,, RR..EE..PP.. WWiinnppeennnnyy22 ,, JJ..RR.. FFrriieeddmmaann11

11 .. DDeeppaarrttmmeenntt ooff PPhhyyssiiccss ,, AAmmhheerrsstt CCoolllleeggee,, AAmmhheerrsstt,, UUSSAA

22 .. SScchhooooll ooff CChheemmiissttrryy,, TThhee UUnniivveerrssiittyy ooff MMaanncchheesstteerr,, MMaanncchheesstteerr,, UUKK

33.. IInnssttiittuuttoo ddee QQuuíímmiiccaa,, UUnniivveerrssiiddaaddee ddoo FFeeddeerraall FFlluummiinneennssee,, RRiioo ddee JJaanneeiirroo,, BBrraazziill

AAbbssttrraacctt
CClloocckk ttrraannssiittiioonnss iinn ssoolliidd ssttaattee ssyysstteemmss hhaavvee rreecceennttllyy ggaaiinneedd iinntteerreesstt,, dduuee ttoo tthheeiirr uussee iinn

rreedduucciinngg ssppiinn ddeeccoohheerreennccee wwhhiicchh mmaakkeess tthheemm aann aattttrraaccttiivvee ffeeaattuurree ffoorr qquuaannttuumm

ccoommppuuttiinngg.. WWee hhaavvee ddoonnee eelleeccttrroonn--ssppiinn rreessoonnaannccee ((EESSRR)) ssttuuddiieess ooff tthhee mmoolleeccuullaarr

nnaannoommaaggnneettss CCrr77MMnn aanndd NNii44,, wwiitthh ssppiinnss SS == 11 aanndd 44 rreessppeeccttiivveellyy,, aanndd rreeppoorrtt aann

aannoommaalloouuss ppoowweerr ddeeppeennddeennccee iinn tthhee vviicciinniittyy ooff aa cclloocckk ttrraannssiittiioonn ffoorr bbootthh mmoolleeccuulleess ..

SS iinnggllee--ccrryyssttaall ssaammpplleess aarree ppllaacceedd iinn tthhee lloooopp ooff aa lloooopp--ggaapp rreessoonnaattoorr,, wwiitthh tthhee ssaammppllee '' ss

eeaassyy aaxxiiss ppaarraalllleell ttoo bbootthh tthhee ddcc aanndd rrff mmaaggnneettiicc ffiieelldd ((ppaarraalllleell--mmooddee EESSRR)) .. AAss tthhee

aapppplliieedd rrff ppoowweerr iiss iinnccrreeaasseedd,, tthhee ccoouupplliinngg bbeettwweeeenn tthhee ssaammppllee aanndd tthhee rreessoonnaattoorr

ddeeccrreeaasseess .. WWhheenn tthhee ffrreeqquueennccyy mmaattcchheess tthhee zzeerroo--ffiieelldd sspplliittttiinngg ooff tthhee ssaammppllee,, tthhiiss

ddeeccoouupplliinngg ccaauusseess aa bbuummpp ttoo aappppeeaarr iinn tthhee rreessoonnaannccee ppeeaakk,, wwhhiillee aatt hhiigghheerr ffrreeqquueenncciieess

tthhee ggrreeaatteesstt ddeeccoouupplliinngg ooccccuurrss aatt lloowweerr ffiieellddss tthhaann tthhee rreessoonnaannccee ppeeaakk.. TThhiiss ssuuggggeessttss

tthhaatt tthhee mmeecchhaanniissmm bbeehhiinndd tthhee ddeeccoouupplliinngg iiss aassssoocciiaatteedd wwiitthh tthhee nnoonnlliinneeaarriittyy ooff tthhee

aavvooiiddeedd ccrroossssiinngg,, aanndd ccoouulldd bbee rreellaatteedd ttoo tthhee ssuupppprreessssiioonn ooff ssppiinn ddeeccoohheerreennccee.. WWee rreeppoorrtt

tthhee rreessuullttss ooff bbootthh ccoonnttiinnuuoouuss wwaavvee aanndd ppuullsseedd EESSRR eexxppeerriimmeennttss oonn ddiilluuttee ssaammpplleess ooff

CCrr77MMnn aanndd NNii44,, aanndd iiddeennttiiffyy ssaattuurraattiioonn aass tthhee mmeecchhaanniissmm bbeehhiinndd tthhiiss ddeeccoouupplliinngg..

MMoolleeccuullaarr NNaannoommaaggnneettss ((MMNNMMss))
•• MMoolleeccuullee bbeehhaavveess lliikkee ssiinnggllee ssppiinn

•• CChheemmiiccaall ttuunnaabbiilliittyy ooff HHaammiillttoonniiaann ppaarraammeetteerrss

SSaammppllee

CCrr77MMnn :: SS == 11
•• SSppiinn HHaammiillttoonniiaann::

wwhheerree DD == 2244.. 22 GGHHzz,, EE == 11 .. 9955 GGHHzz

CClloocckk TTrraannssiittiioonnss ((CCTTss))

•• TTrraannssvveerrssee aanniissoottrrooppyy ccaauusseess aavvooiiddeedd

ccrroossssiinngg

•• FFiieelldd ddeeppeennddeennccee iiss mmiinniimmiizzeedd aatt aannttii--

ccrroossssiinngg

•• DDiippoollee fflluuccttuuaattiioonnss ((cchhaannggeess iinn llooccaall ffiieelldd

dduuee ttoo ssuurrrroouunnddiinngg ssppiinnss)) aarree ssiiggnniiffiiccaanntt

ssoouurrccee ooff ddeeccoohheerreennccee

•• AAttoommiicc cclloocckkss uussee ssuucchh ttrraannssiittiioonnss ttoo ssuupppprreessss nnooiissee

•• EExxppeerriimmeennttss11 sshhooww llaarrggee iinnccrreeaassee iinn TT22 aatt CCTT ffoorr cceerrttaaiinn MMNNMMss

EElleeccttrroonn SSppiinn RReessoonnaannccee ((EESSRR))
•• CCuussttoomm lloooopp--ggaapp rreessoonnaattoorrss ((LLGGRRss)) wwiitthh ttuunnaabbllee ffrreeqquueenncciieess ,, hhiigghh ffiilllliinngg ffaaccttoorrss ,, aanndd

QQ ~~ 22000000

•• PPaarraalllleell--mmooddee EESSRR ttoo eexxcciittee ffoorrbbiiddddeenn ttrraannssiittiioonnss

•• RReessoonnaattoorr QQ ddeeccrreeaasseess wwhheenn ccoouupplleedd ttoo ssaammppllee

•• SSwweeeepp DDCC ffiieelldd tthhrroouugghh ttrraannssiittiioonnss

•• EExxppeerriimmeennttaall tteemmppeerraattuurree rraannggee:: 11 .. 88 -- 22 KK

•• MMiiccrroowwaavvee ppoowweerr rraannggee:: --3311 ttoo 55 ddBBmm

CCoonnttiinnuuoouuss WWaavvee ((CCWW)) EExxppeerriimmeennttss
SSppeeccttrraa AAtt CClloocckk TTrraannssiittiioonn

•• CCrr77MMnn aatt 44.. 0000 GGHHzz

•• RReessoonnaannccee ppeeaakk ((mmiinniimmuumm ooff QQ)) cceenntteerreedd aatt
zzeerroo ffiieelldd

•• AAss ppoowweerr iinnccrreeaasseess ,, zzeerroo--ffiieelldd ppeeaakk sshhoorrtteennss

aanndd bbrrooaaddeennss ,, eevveennttuuaallllyy ggaaiinniinngg aa cceennttrraall bbuummpp

•• QQ iinnccrreeaasseess wwiitthh ppoowweerr,, ssoo ccoouupplliinngg ddeeccrreeaasseess

•• BByy ddiivviiddiinngg ssppeeccttrruumm aatt lloowweesstt ppoowweerr ((QQLLPP))

ffrroomm hhiigghheerr ppoowweerrss ,, wwee ggeett ffrraaccttiioonnaall cchhaannggee

((QQ//QQLLPP))

•• PPeeaakk iinn QQ//QQLLPP ((ddeeccoouupplliinngg ppeeaakk)) iiss sshhaarrppeerr tthhaann

rreessoonnaannccee ppeeaakk,, ssuuggggeessttiinngg iitt iiss rreellaatteedd ttoo tthhee

ffiieelldd ddeeppeennddeennccee mmiinniimmuumm aatt tthhee cclloocckk ttrraannssiittiioonn

SSppeeccttrraa AAwwaayy FFrroomm CClloocckk TTrraannssiittiioonn

•• CCrr77MMnn aatt 55.. 6622 GGHHzz

•• PPeeaakkss cceenntteerreedd aatt nnoonn--zzeerroo ffiieellddss

•• DDeeccoouupplliinngg ppeeaakkss cceenntteerreedd aatt lloowweerr ffiieellddss tthhaann

rreessoonnaannccee ppeeaakkss ,, cclloosseerr ttoo rreeggiioonn ooff mmiinniimmiizzeedd

ffiieelldd ddeeppeennddeennccee

PPuullsseess
IInn oorrddeerr ttoo pprroobbee tthhee ppoossssiibbiilliittyy tthhaatt tthhee

ddeeccoouupplliinngg iiss dduuee ttoo ssaattuurraattiioonn,, wwee ppeerrffoorrmm ttwwoo--

ppuullssee mmeeaassuurreemmeennttss ..

•• IIff hhiigghh ppoowweerr iiss ssaattuurraattiinngg,, tthhee ssaammppllee sshhoouulldd

rreemmaaiinn ssaattuurraatteedd ffoorr aa ttiimmee,, ddeeccaayyiinngg aatt

lloonnggiittuuddiinnaall rreellaaxxaattiioonn rraattee TT11
•• BByy vvaarryyiinngg tthhee ddeellaayy ττ bbeettwweeeenn ppuullsseess aanndd

llooookkiinngg ffoorr aa ddeeccaayy iinn QQ wwee ccaann ffiinndd TT11

AAddddeenndduumm:: NNii44
WWee sseeee aa ssiimmiillaarr eeffffeecctt iinn tthhee SS == 44 mmoolleeccuullaarr nnaannoommaaggnneett NNii44 ,, ddiilluutteedd ttoo 55%% wwiitthh

ddiiaammaaggnneettiicc ZZnn44:: ((NNii44)) 00 .. 0055((ZZnn44)) 00 .. 9955
•• TTwwoo ccoonnffoorrmmaattiioonnaall ssttaatteess aatt llooww tteemmppeerraattuurree,, wwiitthh sslliigghhttllyy ddiiffffeerreenntt aanniissoottrrooppiieess

ggiivviinngg CCTT sspplliittttiinnggss ooff 33.. 88 aanndd 44.. 66 GGHHzz

PPuummpp PPrroobbee EExxppeerriimmeennttss
ττ SSwweeeeppss

•• SS iitt aatt zzeerroo ffiieelldd aanndd vvaarryy ττ ffrroomm 330000 ttoo

33000000 nnss

•• DDeeccaayy iinn QQ sseeeenn wwiitthh aa ttiimmee ccoonnssttaanntt ooff

TT11 ~~ 445500 ±± 8800 nnss

•• DDeeccaayy nnoott sseeeenn wwiitthhoouutt ppuummpp

•• IInnccrreeaassiinngg ffiieelldd ddeeccrreeaasseess tthhee ddeeccaayy

aammpplliittuuddee,, bbuutt nnoott TT11
•• TThheessee rreessuullttss aarree ccoonnssiisstteenntt wwiitthh

ssaattuurraattiioonn

FFiieelldd SSwweeeeppss

•• DDCC ffiieelldd sswweepptt ffoorr ddeellaayy ttiimmeess ooff 660000

aanndd 22000000 nnss

•• SSmmaallll bbuutt mmeeaassuurraabbllee ddeeccrreeaassee iinn QQ wwiitthh

iinnccrreeaassiinngg ττ sseeeenn aatt zzeerroo ffiieelldd

•• CCoonnssiisstteenntt wwiitthh CCWW mmeeaassuurreemmeennttss

TT22
** EExxttrraaccttiioonn

•• WWee ccaann uussee tthhee ssaattuurraattiioonn ppaarraammeetteerr ss ttoo
ddeetteerrmmiinnee TT22

** ffrroomm TT11

•• ss iiss eexxttrraacctteedd bbyy ccoommppaarriinngg QQ//QQLLPP ttoo

uunnccoouupplleedd vvaalluuee aatt hhiigghh ffiieelldd

•• WWee ccaallccuullaattee oouurr eexxppeecctteedd RRFF ffiieelldd uussiinngg tthhee

ffoorrmmuullaattiioonn ffrroomm RReeff.. [[33]]

TT22
** ~~ 7700 nnss

•• BByy aappppllyyiinngg tthhiiss ccaallccuullaattiioonn ttoo aa rraannggee ooff

ffiieellddss ,, wwee sseeee tthhaatt TT22
** iiss ppeeaakkeedd aatt zzeerroo ffiieelldd,,

wwiitthh aa ssiimmiillaarr sshhaappee ttoo QQ//QQLLPP aatt hhiigghheerr ffiieellddss

•• DDiiffffeerreenntt sshhaappee aarroouunndd zzeerroo ffiieelldd ppoossssiibbllyy dduuee

ttoo CCWW hheeaattiinngg eeffffeecctt

CCoonncclluussiioonnss
•• CCrr77MMnn eexxhhiibbiittss ddeeccoouupplliinngg wwiitthh iinnccrreeaasseedd ppoowweerr

•• PPuullsseedd eexxppeerriimmeennttss sshhooww tthhaatt tthhiiss eeffffeecctt iiss ccoonnssiisstteenntt wwiitthh ssaattuurraattiioonn eennhhaanncceedd bbyy tthhee

iinnccrreeaasseedd ccoohheerreennccee ttiimmee aatt tthhee cclloocckk ttrraannssiittiioonn

•• TT22
** aappppeeaarrss ttoo bbee eennhhaanncceedd aatt cclloocckk ttrraannssiittiioonn iinn nnoonn--ddiilluuttee ssaammppllee

•• WWee mmeeaassuurree TT11 ~~ 445500 nnss aanndd TT22 ~~ 1100--110000 nnss iinn CCrr77MMnn

AAcckknnoowwlleeddggeemmeennttss
WWee wwoouulldd lliikkee ttoo tthhaannkk EElliizzaabbeetthh TTuurrnnbbuullll ,, KKaaii IIssaaaakk--EElllleerrss ,, YYiimmiinngg CChheenn,, JJiimm KKuubbaasseekk,, NNoorrmm PPaaggee,, aanndd

MMiisshhaa CCooggggeesshhaallll--BBuurrrr ffoorr tthheeiirr ccoonnttrriibbuuttiioonnss ttoo tthhiiss wwoorrkk.. SSuuppppoorrtt ffrroomm AAmmhheerrsstt CCoolllleeggee aanndd tthhee NNSSFF,, GGrraanntt

NNoo.. DDMMRR--11331100113355,, iiss ggrraatteeffuullllyy aacckknnoowwlleeddggeedd..

RReeffeerreenncceess

[[11 ]] SShhiiddddiiqq,, MM.. eett aall.. EEnnhhaanncciinngg ccoohheerreennccee iinn mmoolleeccuullaarr ssppiinn qquubbiittss vviiaa aattoommiicc cclloocckk ttrraannssiittiioonnss .. NNaattuurree 553311 ,,

334488––335511 ((22001166)) ..

[[22 ]] AAffffrroonnttee,, MM.. ,, CCaarrrreettttaa,, SS .. ,, TTiimmccoo,, GG.. AA.. && WWiinnppeennnnyy,, RR.. EE.. PP.. AA rriinngg ccyyccllee:: ssttuuddiieess ooff hheetteerroommeettaalllliicc wwhheeeellss ..

CChheemmiiccaall CCoommmmuunniiccaattiioonnss 11778899 ((22000077)) ..

[[33]] RRiinnaarrdd,, GG.. AA.. && EEaattoonn,, GG.. RR.. LLoooopp--ggaapp rreessoonnaattoorrss .. BBiioommeeddiiccaall EEPPRR,, PPaarrtt BB:: MMeetthhooddoollooggyy,, IInnssttrruummeennttaattiioonn,,

aanndd DDyynnaammiiccss 2244,, 1199––5522 ((22000055)) ..

EEnneerrggyy lleevveell ddiiaaggrraamm ffoorr CCrr77MMnn.. TThhee bbooxxeedd aarreeaa

hhiigghhlliigghhttss tthhee cclloocckk ttrraannssiittiioonn bbeeiinngg mmeeaassuurreedd,,

llaabbeelleedd bbyy tthhee aassssoocciiaatteedd ssuuppeerrppoossiittiioonn ssttaatteess ..

LLoowweerr IInnsseett:: AA sscchheemmaattiicc ooff CCrr77MMnn..
22 RRiigghhtt IInnsseett::

ZZoooommeedd--iinn vviieeww ooff cclloocckk ttrraannssiittiioonn,, sshhoowwiinngg tthhee

ssuupppprreessssiioonn ooff ffiieelldd ddeeppeennddeennccee aatt zzeerroo ffiieelldd..

LLGGRR mmoouunntteedd iinn ccooppppeerr sshhiieelldd,, wwiitthh

tthhee lloooopp oonn tthhee lleefftt aanndd tthhee ggaapp oonn tthhee

rriigghhtt.. AA CCrr77MMnn ssaammppllee iiss mmoouunntteedd iinn

tthhee lloooopp..

T = 10 K




