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专题: 固态单量子体系的调控与应用

极端条件下的金刚石自旋量子传感*
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(2021 年 11 月 8日收到; 2022 年 3 月 4日收到修改稿)

极低温、高压强、强磁场等极端条件是发现和调控新奇物态的重要途径. 为了能在极端条件下实现灵敏

的物性测量, 需要发展先进的传感探测方案. 基于金刚石氮空位中心的自旋量子传感可实现磁学、电学、力

学、热学等物理参数的灵敏测量, 而且拥有微纳尺度的空间分辨率和极其宽泛的工作区间, 有望成为极端条

件下灵敏物性测量的重要工具. 本文主要介绍低温、高温、零场、强磁场以及高压强等极端条件下金刚石氮

空位中心的光学性质和自旋相干性质, 探讨极端条件下金刚石自旋量子传感所面临的机遇和挑战. 本文也包

含自旋量子传感的基础知识和极端条件下量子传感应用进展.
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1   引　言

物质的结构、状态、性质与其所处环境密切相

关. 通过温度、压强、磁场等参数的调控, 可以获得

丰富的物态现象和演化规律, 这是凝聚态物理、材

料科学等领域的基本研究范式. 一般当所施加的实

验参数远远地超越人类日常生活所允许的范围 (地

表常温大气环境)时, 就进入了所谓的非常规实验

条件或者极端条件区间. 典型的极端条件包括极低

温、强磁场、超高压等. 近年来, 极端条件实验技术

不断发展, 使得诸多新奇物态和规律得以发现和调

控, 如非常规超导电性 [1,2]、磁性量子临界点 [3,4]、拓

扑绝缘体 [5] 等.

为了定量研究极端条件下的新奇物质状态及

其演化规律, 需要发展能在极端条件下工作的灵敏

物性测量方法和技术. 取决于具体场景和研究对

象, 待测物理量可能涵盖力学、热学、光学、电学、

磁学等性质中的一种或多种. 在常规条件下, 这些

物理量已有多种便捷有效的感知测量方案. 然而,

在极端条件下, 这些方案的表现常常大打折扣, 甚

至完全失效. 以高压下磁性测量为例, 受限于高压

腔 (如金刚石对顶砧)对样品尺寸和探测距离的限

制, 常压下拥有极高灵敏度的磁性探测方案, 如超

导量子干涉器件 (SQUID)、光泵磁力仪等, 高压下

都不能发挥其灵敏度优势; 而目前被广泛使用的交

流磁化率等方案, 已无法满足高压极端条件下的磁

性测量需求 [6−8].

近年来, 金刚石氮空位中心 (nitrogen vacancy

center, NV center)自旋量子传感发展迅速, 为极

端条件下的灵敏物性测量带来了新的契机. 作为金

刚石中的一种点缺陷结构, 氮空位中心拥有出色

的自旋和光学性质, 其自旋量子态对所处环境的磁

场、温度、压强等参数有着灵敏和确定的响应 ,
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是备受关注的微纳尺度量子传感器. 更重要的是,

得益于金刚石的稳定结构和性质, 以及光探磁共

振(optically detected magnetic resonance, ODMR)

方法的高效和便捷性, 基于金刚石 NV自旋的量子

传感方案可直接拓展至高压、低温、强场等极端条

件下 (图 1(a)), 有望成为极端条件下灵敏物性测量

的重要工具. 本文将从金刚石自旋量子传感的基本

原理和典型表现引入, 重点介绍极端温度、压强、

磁场等条件下实现金刚石自旋量子调控和传感应

用所需应对的科学和技术挑战, 并通过具体的案例

介绍该方向的应用进展. 关于金刚石氮空位中心量

子传感的基础知识可见综述文献 [9−11], 其在凝

聚态物理中的应用亦有专门的讨论 [12]. 

2   金刚石氮空位中心自旋量子传感
 

2.1    量子传感简介

量子传感 (quantum sensing)并无统一的严格

定义, 一般来说, 通过量子系统、量子性质 (如叠加

态和纠缠态)或量子现象来实现或增强物理量灵敏

测量都可称为量子传感 [11]. 实现量子传感的典型

物理系统包括超导量子干涉器件、原子系统 (冷原

子、热原子、里德伯原子)、离子、自旋、光子以及光

力复合系统等. 一方面, 得益于量子信息处理的快

速发展, 这些物理系统的量子态相干调控理论和实

验技术已相对成熟; 另一方面, 这些系统量子态对

特定的物理量极其敏感, 提供了实现灵敏物性测量

的机制.

1√
2
(| ↑⟩+ |↓⟩)

t

1√
2
(| ↑⟩+ eiφ |↓⟩) φ = ωt = γBt

B t

t φ

典型的量子传感过程可分解为 3个部分, 如

图 1(b)所示. 首先, 需要初始化量子传感器的状态,

即将其确定地制备到初始量子态上, 如量子叠加态

 . 随后, 让量子传感器和待测系统相

互作用, 这个阶段待测系统的存在会影响传感器的

量子态演化, 形成一个包含待测信息的末态. 例如,

一个自旋叠加态在磁场下演化时间   得到的末态

 中 , 其相位信息   由

外磁场   和演化时间   决定. 最后, 还需要将量子

态进行读出和分析, 以得到待测物理量. 对于上面

的例子, 已知  和测量所得的  就能算出磁场 B 的

大小. 注意实现量子传感的这 3个部分可以顺序执

行, 也可以并行地执行.

从上面的描述可见, 量子传感和量子计算有很

多共通之处: 两者都需要实现高保真度的量子态的

制备 (初始化)和读出, 对应的物理原理和实现技

术相同. 两者的区别在于态演化阶段, 即量子计算

需要完全可控的量子态演化以完成特定的计算任

务, 如实现大数分解或无序搜索; 而量子传感需要

量子态与待测对象的相互作用来获取待测信息. 在

充分利用量子叠加、量子纠缠的基础上, 量子传感

可实现极高的信息感知灵敏度; 作为对比, 量子计

算的核心目标是实现高效的信息处理. 值得一提的

是, 为了展示量子计算相对于经典计算的优越性 [13],

需要实现数目众多且性能优异的 (物理)量子比特;

而量子传感在只有数个比特时就能实现一些经典

探测方案无法完成的测量任务, 展现出显著的量子

优越性, 例如基于金刚石 NV中心可实现单分子级

别的磁共振探测 [14]. 

2.2    金刚石自旋量子传感

本节简要介绍金刚石氮空位中心的结构和基

本性质, 以及实现量子传感的原理. 金刚石由碳原

子构成, 在自然丰度中, 99%的碳原子为无自旋的
12C原子, 这提供了一个较为理想的固态低自旋噪

声环境. 在金刚石晶格中, 如果一个碳原子被一个

氮原子所取代, 而且旁边正好有一个空位时, 就形
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图 1    极端条件下的金刚石自旋量子传感　(a) 作为灵敏

的微纳尺度量子传感方案, 金刚石氮空位中心可在极其宽

泛的温度、压强、磁场下工作 ; (b)典型的自旋量子传感

包含量子态制备、与待测对象的相互作用、量子态读出三

部分

Fig. 1. Diamond quantum  sensing  under  extreme   condi-

tions. (a) As nanoscale quantum sensors, diamond nitrogen-

vacancy centers  can  work  under  wide  ranges  of   temperat-

ure,  pressure,  and magnetic  field.  (b)  A typical  spin-based

quantum  sensing  process  contains  three  parts:  preparation

of  the  quantum  state,  interaction  between  the  sensor  and

the target, and readout of the quantum state. 
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成了一个较为稳定的氮空位中心结构. 这样的结构

也被称为色心 (color center), 因为其能级跃迁对

应能量在可见光波段, 在激光激发下会辐射出荧光

光子, NV中心是金刚石中已被发现的 100多种色

心中的一种. 由于色心结构仅包含数个原子, 基于

金刚石色心自旋的量子传感具备实现纳米尺度空

间分辨的潜力.

S = 1

ms = 0

ms = 0 ms = ±1

ms = 0 ms = ±1

ms = 0

金刚石 NV中心可被看作是自旋  的电子

自旋, 其基态是自旋三重态, 可作为自旋量子计算

和量子传感的工作能级. NV中心自旋量子态的初

始化和读出都是通过自旋依赖的光学跃迁过程实

现的, 如图 2(a)所示, 在激光辐照下,   的自

旋状态会被激发到激发态并辐射荧光光子返回基

态, 故  被看作“亮态”; 而  的自旋状

态在激发后有更大的概率通过自旋单态路径回到

 的状态, 对应过程辐射偏少, 故   态

被看作“暗态”. 于是, 通过测量荧光强度就可以判

断 NV中心自旋状态. 基于同样的过程, 几微秒的

连续激光极化即可将 NV自旋抽运到   的状

态上, 实现高保真度的自旋态初始化. 除了极化和

读出自旋状态, 还需要将自旋制备到特定的量子

态 (如叠加态)上, 一般可通过射频微波脉冲来实

现. 施加脉冲的频率对准自旋进动频率, 通过控制

脉冲长度、幅度和相位参数, 可以实现自旋量子传

感器任意量子态的制备.
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图 2    金刚石氮空位中心自旋量子传感工作原理　(a) 自

旋能级结构和光学跃迁 ; (b) 外场对金刚石氮空位中心基

态能级的影响 (从上至下: 压强、温度、磁场)

Fig. 2. Working  principle  of  diamond  quantum  sensing:

(a)  The  energy  level  structure  and  optical  transitions  of  a

diamond  NV  center;  (b)  the  energy  levels  of  NV  ground

state as function of external perturbations (from top to bot-

tom: pressure, temperature, and magnetic field).
 

金刚石 NV中心自旋的基态可用如下哈密顿

H = hDS2
z + hE

(
S2
x − S2

y

)
+ gµBB · S

S = (Sx, Sy, Sz) B

h µB D E

D = 2.87

B · S

D E

量来描述:    ,

其中  代表 NV电子自旋;   代表外

加磁场;    为普朗克常数;    为玻尔磁子;    和  

为金刚石晶格场决定的零场劈裂参数, 室温常压下

 GHz. 注意上述哈密顿量中没有考虑核自

旋带来的超精细相互作用. 作为一个电子自旋, NV

中心对外加磁场的响应体现在  一项上, 也就

是塞曼效应; 对其他调控参数, 包括电场、压强、温

度的响应, 都体现在   和   上. 在室温常压附近,

NV自旋基态能级对于磁场、温度、压强有着近似

线性的响应, 如图 2(b)所示. NV自旋共振频率对

磁场的耦合系数为 2.8 MHz/G (1 G = 10–4 T) [15],

对温度的耦合系数是 74 kHz/K[16], 对压强的耦合

系数是 14.5 MHz/GPa [17], 对沿着 NV轴向电场

的耦合系数是 3.5×10–3 Hz/(V·m–1), 对垂直于 NV

轴向电场的耦合系数是 0.17 Hz/(V·m–1)[18,19]. 可

见, 作为一个自旋量子传感器, NV中心对磁场响

应最为敏感. 在实际的应用场景中, 针对不同的测

试目的, 需要将不同物理量带来的信号进行有效解

耦, 例如通过偏置磁场方向, 可实现针对磁场或针

对电场的灵敏探测 [19].

在具体实验中, 可通过测量 NV中心荧光强度

随施加微波频率的变化来获得其自旋共振频率, 进

而得到待测参数的信息, 这样的技术被称为光探磁

共振 [20]. 通过光探磁共振谱线可直接获得 NV中

心所处位置的静态磁场、温度、压强信息. 除进行

静态参数的测量, 金刚石 NV中心自旋也可用于上

述参数的动态测量: 如果是周期性变化的信号, 例

如交变的电磁场 (射频微波)或近邻自旋进动带来

的磁场变化, 可以通过周期性调控 NV中心自旋状

态来实现相应信号的锁定测量 [14]; 对于非周期的

动态信号, 例如自旋涨落或电荷涨落带来的磁噪

声, 也可以通过监测 NV中心自旋弛豫过程或相干

性质来半定量地获得对应信息 [21]. 

3   极端条件下的金刚石自旋量子调控

为了能将自旋量子传感推广至极端条件下, 首

先需要在极端条件下实现自旋量子态的极化、操控

和测量. 本节讨论极限温度、磁场、压强下金刚石

NV中心自旋量子调控的研究进展, 重点介绍上述

极端条件对 NV中心光学性质和自旋相干性质的

影响, 以及应对方法. 
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3.1    极限温度下的自旋量子调控

T 5

首先介绍极限低温带来的影响. 室温下就拥有

极长的量子相干时间是金刚石 NV中心的核心优

势之一, 这主要得益于其基态只有非常微弱的自

旋-轨道相互作用, 晶格振动对自旋弛豫的影响较

弱. 随着温度的降低, 晶格振动被进一步抑制, 金

刚石 NV中心的光学和自旋性质变得更加有利于

量子态的调控. 光学方面, 能级的非均匀展宽被抑

制, 使得共振激发变得可行, 同时自发辐射过程受

到声子的影响更低, 辐射出来的光子更多集中在零

声子线上, 有利于自旋和光子之间的量子信息高效

传递和读取 [22]. 自旋相干性质方面, 2012年 Budker

研究团队 [23] 系统测量了 4—300 K区间的自旋弛

豫时间, 发现降温可显著提升 NV中心自旋弛豫时

间 (T1), 在达到自旋间偶极相互作用设定的限制之

前, NV中心自旋 T1 表现出随温度  的依赖关系,

如图 3(a)所示. 进一步地, 通过使用高纯金刚石来

减少晶格中顺磁杂质 (主要是孤立的 N原子, P1

center)带来的弛豫通道, 同时控制金刚石样品温

度到液氦低温 (3.7 K), Abobeih 等 [24] 实现了长达

1 h的金刚石 NV自旋弛豫时间, 如图 3(b)所示.

如果进一步降低温度, 到 100 mK以下的极低

温时, 热涨落对应的能量幅度已经小于不同自旋态

之间的能量差 (2.88 GHz～138 mK), 此时热平衡

态下 NV电子自旋就会被极化, Astner等 [25] 在这

样的极低温下测得集群 NV自旋弛豫时间达到了

8 h, 发现极低温下金刚石自旋弛豫的主要机制是

真空声子涨落 (phononic  vacuum  fluctuations).

可见, 极限低温有利于金刚石 NV自旋获得更加优

异的量子性质, 其对应的挑战在于极端低温实验条

件的获得和维持. 常温下使用的激光和微波参数将

会带来显著的加热效应, 不利于极低温环境的维

持, 故极低温下需要使用更高效的自旋操控和读出

方案. 操控方面, 可通过提升微波线路传输和耦合

效率来降低自旋操控所需的射频微波功率; 读出方

面, 可通过耦合到其他量子系统, 例如用超导量子

器件, 来实现 NV自旋信息的读取 [26].

ms = 0

ms = ms = ±1

作为对比, 高温条件对金刚石 NV中光学性质

和自旋相干性质都有不利影响. 2012年, Toyli等 [27]

通过在金刚石表面制备加热器件实现了 300—

700 K温区的金刚石 NV中心光探磁共振, 发现温

度高于 550 K之后, 金刚石 NV中心发光速率会

明显降低, 同时不同自旋态荧光信号的对比度也开

始下降. 该现象被归因于 550 K以上温度下 

的自旋状态会更多地从自旋单态路径回到基态, 导

致可见光波段的荧光降低, 同时  0和 

的对比度下降, 高温下自旋量子态的光学读出机制

不再成立, 这限制金刚石 NV中心的最高工作温度

为 700 K附近. 本文作者与合作者通过分析高温

下光探磁共振过程后发现, 如果能实现快速的升降

温, 可在低温下进行自旋态的极化和读出, 而量子

态操控和传感应用可在更高的温度下进行. 随后,

利用脉冲激光加热方法实现了该高温光探磁共振

方案 [28]. 如图 4(a)和图 4(b)所示, 将包含集群 NV

中心的纳米金刚石放置在碳膜上, 先用小功率的

532 nm绿光进行 NV中心自旋量子态初始化, 紧

接着用大功率 (毫瓦级别) 808 nm近红外光实现

纳米金刚石的快速加热, 在温度达到稳定后 (约需
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图 3    低温条件对金刚石氮空位中心自旋性质的影响　(a) 自旋弛豫速率随温度变化规律  [23]; (b) 3.7 K下 NV中心自旋弛豫时

间   可达 1 h [24]

Fig. 3. NV spin properties at low temperatures: (a) Spin relaxation rate as function of temperature [23]; (b) at 3.7 K, the T1 of an

NV electron spin reaches 1 hour [24]. 
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T 5

2 µs)再进行高温下的自旋量子态 (微波)操控; 最

后, 在荧光读出之前, 通过一段几微秒的等待来冷

却纳米金刚石, 进行自旋态的荧光读出时金刚石已

回到低温. 通过这个方法, 将金刚石 NV中心光探

磁共振的工作温区提高到了 1000 K以上, 获得了

NV中心零场劈裂 D 在 700 K以上的温度依赖关

系, 以及在 938 K高温下 NV自旋的 Rabi振荡信

号, 如图 4(c)—(e)所示. 通过测量 NV中心自旋

弛豫时间随温度的变化规律, 发现高温下双声子

拉曼过程 (two-phonon Raman processes)带来的

自旋弛豫过程占主导, 弛豫速率随温度呈现出  

依赖关系. 当温度达到 1000 K时, T1 已缩至不到

10 µs, 该时间接近脉冲激光加热和冷却所需的时

间, 故更高温度下的金刚石 NV自旋量子态操控需

要更快的温度控制方案, 或者更长的自旋弛豫时间. 

3.2    极限磁场下的自旋量子调控

ms = ±1

ms = ±1

作为磁场最低的极限, 先介绍零场和低场下的

情况. 低磁场对金刚石 NV中心的光学性质和自旋

相干性质几乎没有影响, 自旋极化和读出方面见

2.2节内容. 但低磁场特别是零场附近, NV自旋量

子态操控会遇到一些新的挑战, 这主要是因为零场

下  的两个能级是简并的, 常用的线偏振微

波无法区分它们. 进一步地, 考虑到每个 NV中心

都拥有一个 14N (或 15N)核自旋, 以及 NV近邻随机

分布着一些 13C核自旋, 核自旋与电子自旋间的超

精细相互作用带来了复杂的能级结构 [29], 如图 5(a)

和图 5(b)所示 , 这对微波操控的能量覆盖范围

和频率分辨提出了较高的要求. 为了解决零场下

 能级简并问题, 一个方案是使用圆偏振的
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图 4    高温下金刚石 NV中心自旋量子调控 [28]　(a) 基于原位激光加热的快速温控; (b) 高温光探磁共振脉冲序列; (c) 零场劈裂

随温度变化规律; (d) 自旋弛豫速率随温度的变化规律; (e) 高温下自旋 Rabi振荡

Fig. 4. Quantum control of diamond NV centers under high temperatures  [28]: (a) Fast temperature control by in-situ laser heating

and  cooling;  (b)  pulse  sequence  for  high-temperature  ODMR;  (c)  temperature  dependence  of  zero-field  splitting  of  NV  centers;

(d) temperature dependence of spin relaxation rate; (e) Rabi oscillation under high temperatures. 
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ms=+1

ms=−1

ms = ±1

微波, 这样可以用微波偏振选择性激发   或

 的一支 [29]. 另一个方案是将前面基于二能

级模型的自旋量子态控制方案推广至三能级模型,

如图 5(c)所示, 三能级模型对应的量子态调控所

需脉冲时间需要对应地调整, 但是通过合理的设

计, 也能实现自由弛豫衰减 (free induction decay)

和动力学解耦 (dynamical decoupling)等自旋操

控所需的基本脉冲 [30]. 值得一提的是, 零场和微弱

外磁场下 NV中心自旋的相干性质更容易受到晶

格局部应力和电荷的影响, 这个现象对于浅层 NV

和纳米金刚石中的 NV尤为明显, 它们常常带有兆

赫兹量级的局部应力场 , 此时 NV基态能级为

 的线性组合, 对磁场的一阶响应消失, 测

磁灵敏度显著降低. 为解决该问题, 可以使用带有

强耦合核自旋的 NV中心, 等效于在中心自旋上原

位加载了一个偏置磁场, 可直接克服 NV近邻应力

和电荷涨落的影响, 从而获得较好的测磁灵敏度,

是一种简单高效的零场自旋量子传感方案 [31].

ms = 0,±1

作为磁场的另一个极端, 强场会显著影响金刚

石 NV中心的光学性质. 如果磁场较大 (数百高斯

及以上)而且没有沿着 NV中心的量子化轴方向,

NV发光就会显著地降低 [32], 这是因为与 NV量子

化轴垂直的磁场分量使得  自旋态出现杂

化 . 强磁场对自旋量子态调控的另一个挑战是

所需共振微波频率的提升, 电子自旋的旋磁比为

2.8 MHz/G, 外加磁场 3 T时 NV自旋调控所需的

微波频率达到 85 GHz附近, 这对微波系统, 包括

微波信号源、微波开关、传输线、放大器, 以及样品

附近的微波天线等都提出了较高的要求. 2015年,

Wrachtrup团队 [33] 展示了 3 T强磁场下的单个金

刚石 NV中心的自旋量子调控实验结果, 如图 6所

示, 他们使用微波波导来实现高效的高频微波传

输, 并在金刚石样品附近有针对性地设计了共面

波导结构来提升耦合效率, 实验获得了单个 NV自

旋的 ODMR谱线和 Rabi振荡信号, 见图 6(e)和

图 6(f). 该工作还实现了单个 14N核自旋量子态单

发读出, 成为实现纳米尺度高分辨核磁共振的关键

技术之一 (见 4.2节讨论). 最近, Fortman等 [34] 基

于集群 NV中心, 实现了 8 T强磁场下的 ODMR

谱测量, 这些结果说明金刚石 NV中心可在极高磁

场下工作. 

3.3    极限压强下的自旋量子调控

和温度一样, 压强也是实现物态调控的重要热

力学参数, 本节讨论高压极端条件对金刚石 NV中

心光学和自旋性质的影响. 金刚石对顶砧是实验室

内获得高压条件的常用手段 [35], 如图 7(a)所示, 其

核心是两块对顶的金刚石和中间带微孔的金属垫

片, 通过外力挤压金刚石与垫片微孔构成的封闭样

品腔, 可实现数百吉帕的高压. 金刚石对顶砧的优

势之一是拥有透明的光学窗口, 可以便捷地在高压

腔内实现 NV中心的自旋极化和读出. 当然, 对顶

砧也带来了一定的空间限制, 工作距离的增大导致

只能使用数值孔径偏低的物镜, 激光激发和荧光收

集效率都下降. 为了增强光学信号, 可以使用集群

氮空位中心进行实验. 另外, 自旋量子态调控所需

的射频微波脉冲可以通过在对顶砧面上布置金属

传输线来施加.
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图 5    零场和低磁场下金刚石自旋量子调控　(a) 零场附近基态能级简并情况 [29]; (b)基于近邻强耦合 13C核自旋的零场量子传

感方案 [31]; (c) 基于 NV自旋三能级结构的零场量子传感方案 [30]

Fig. 5. Quantum control  of  diamond spin under zero and low magnetic  fields:  (a)  Energy levels  of  NV ground state at near zero

fields[29]; (b) zero-field magnetometry using hyperfine-biased NV centers[31]; (c) zero-field quantum sensing by exploiting the spin S = 1

nature of the NV center[30]. 
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dD
dP

= 14.58

2014年, Doherty与合作者 [17] 测量了高压下

金刚石 NV中心的自旋和光学性质, 并评估了用其

进行压力传感的灵敏度. 自旋性质方面, 他们首先

测量了零场下光探磁共振谱线随压强的变化规律

(见图 7(c)), 发现在大气压为 60 GPa的范围内, 金

刚石 NV中心的零场劈裂值 D 随着压强有着近似

线性的依赖关系, 对应斜率   MHz/GPa,

如图 7(d)所示. 另外, 当压强大于 4.5 GPa之后,

NV中心零场 ODMR谱线开始出现额外展宽和劈

裂, 这是因为高压下传压介质开始固化, 各向同性

的静水压条件不再成立 (见图 7(b)). 光学性质方

面 , 他们发现 NV中心的零声子线 (zero-phonon

line, ZPL)随着压力升高表现出近似线性的蓝移,

响应为 5.75 meV/GPa. 依据该速率推算, 压强达

到 60 GPa时 NV中心零声子线将移到 532 nm, 此

时光探磁共振实验常用的 532 nm激光将不能直

接激发 NV. 但在后续实验中, Lyapin等 [36] 发现较

高压强下 NV零声子线对压强的依赖关系开始偏

离线性 (趋势变缓), 在近 60 GPa下零声子线对应

能量仍明显小于 532 nm激光光子能量 (2.33 eV),

如图 7(e)和图 7(f)所示.

在随后的实验中, NV中心零场劈裂随压强的

变化规律得到了验证 [37,38]. 进一步地, 在金刚石对

顶砧内获得较高效率的微波天线后, 本文作者与合

作者测量了高压下金刚石 NV自旋 Rabi振荡和自

旋相干性质 [37], 如图 7(g)—(i)所示. 在近 10 GPa

的压强范围内, 金刚石 NV中心的自旋性质与常压

一致. 值得注意的是, 压强较高的时候, 理想的静

水压条件不再成立, 同时光斑范围内会出现一定的

压强梯度, 这带来了额外的非均匀展宽, 表现为

ODMR谱线的额外展宽和劈裂, 以及 Rabi振荡信

号和自由感应衰减信号外轮廓的较快衰减. 最近的

实验结果显示, 基于动态核自旋极化等方案, 还可

以实现 NV中心近邻 14N核自旋的相干操控和核

磁共振测量 [39], 这为高压下自旋量子传感提供了

一个新的自由度. 总的来说, 金刚石 NV中心可以

工作在高压极端环境下, 但需要克服光学收集效率

差和压强梯度带来非均匀展宽等技术挑战. 
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图 6    强磁场下的金刚石自旋量子调控 [33]　(a) 实验系统示意图; (b) 高频微波波导示意图; (c)共面波导传输线和金刚石装载示

意; (d)金刚石近邻共面波导结构的荧光扫描图; (e) 2.78 T磁场下的单个金刚石 NV中心光探磁共振谱线和 (f) Rabi振荡

Fig. 6. Quantum  control  of  diamond  NV  center  under  strong  magnetic  field  [33]:  (a)  Experimental  setup  of  high-field  ODMR;

(b) schematic of the microwave cavity resonator and (c) schematic of coplanar waveguide (CPW) transition element and diamond

loading; (d) confocal image of the CPW resonator close to the diamond; (e) ODMR spectrum and (f) Rabi oscillation of an NV cen-

ter at 2.78 T. 
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4   极端条件下金刚石自旋量子传感
应用进展

本节通过一些具体案例来介绍极端条件下金

刚石自旋量子传感的应用进展. 通过前面介绍可

知, 作为一种灵敏的物性测量方案, 金刚石 NV中

心的核心优势是极高的测磁灵敏度和微纳米尺度

的空间分辨率, 这些优势结合低温、高温、零场、强

磁场、高压等极端条件后, 为凝聚态物理、材料科学、

生命科学等领域的前沿探索提供了有力的新工具.
 

4.1    低温和高温下的自旋量子传感应用

低温下比较有代表性的自旋量子传感应用是

二维材料和超导薄膜的磁性测量. 二维或准二维材

料体系通常在低温下才呈现出磁有序态, 而且对应

的磁信号也较为微弱, 再考虑到待测磁信号随空间

距离迅速衰减, 此类应用需要将金刚石自旋量子探

针的纳米尺度工作距离发挥到极致. 目前较为成熟

的方案是将含有单个 NV中心的金刚石针尖和原

子力显微镜进行结合. 2019年, Thiel等 [40] 基于单

NV扫描探针, 在 7 K的低温下测量了 CrI3 的磁

性 , 如图 8(a)所示 . 他们发现单层 CrI3 展现出

16 µB/nm2 磁性, 偶数层的 CrI3 没有磁性, 而且结

构变化会带来铁磁序和反铁磁序的转化. 基于金刚

石 NV的微区磁成像方法被用于多种二维材料的

研究, 详见文献 [41]. 对于超导薄膜, 穿透深度和杂

散场 (stray fields)的微区测量是至关重要的, 但该

应用场景同样对测磁方案灵敏度、空间分辨率和工

作温区有着较高要求. 基于金刚石 NV中心的磁成

像方案, Thiel等 [42] 测量了铜氧化物 (YBCO)高

温超导薄膜在 4.2 K温度下的磁通涡旋 (vortex),

如图 8(b)所示, 通过定量分析杂散场的分布, 获得

了该超导薄膜的穿透深度等关键信息, 这些结果将

有助于超导微观机理的理解和应用.

除了低温, 还有很多磁性材料的相变温度在室

温和高温区间, 例如常见磁性材料镍、铁、钴对应

的居里温度分别是 627 K, 1043 K, 1400 K. 对于

微区磁性测量, 传感器和待测对象距离很近, 两者

温度相同或接近, 故高温下的应用需要量子传感器

自身能耐受较高温度, 金刚石 NV中心是为数不多

的可在高温下工作的量子传感器. 如图 9所示, 基

于前面介绍的高温 ODMR方法, 对单个镍纳米颗

粒的铁磁-顺磁相变过程进行测量 [28]. 图 9(a)展示
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图 7    高压下金刚石 NV自旋量子调控　(a) 金刚石对顶砧中的自旋量子传感  [17]; (b)压力对金刚石 NV中心基态能级的影响 ;

(c) 不同压强下的光探磁共振谱线 ; (d) 零场劈裂随压强变化关系 ; (e)不同压强下的 NV中心零声子谱线及其 (f)随压强变化规

律 [36]; (g)—(i) 高压下的自旋 Rabi振荡、自旋回波信号和自旋弛豫信号 [37]

Fig. 7. Quantum control of diamond NV center under high pressures: (a) Quantum sensing inside diamond anvil cell [17]; (b) energy

levels  of  NV ground states under pressure;  (c)  ODMR spectra under different pressures;  (d) dependence of  zero-field splitting on

pressures; (e) zero-phonon line and (f) its dependence on pressures [36]; (g)–(i) Rabi oscillation, spin echo, and spin relaxation of NV

centers under high pressures [37]. 
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了不同温度下测得的纳米金刚石中集群 NV的

ODMR谱线 , 其与一颗镍纳米颗粒 (约 100 nm)

直接接触, 样品结构见图 9(b)插图. 在室温附近,

镍纳米颗粒处于铁磁态, 在金刚石所在范围内形成

一个梯度磁场, 导致集群 NV中心 ODMR谱线呈

现较大的展宽和劈裂; 随着温度的上升, 镍颗粒的

磁性开始减弱, ODMR谱线展宽和劈裂都随之减

小. 当温度达到 630 K以上时, 镍颗粒完全进入顺

磁态, 纳米金刚石 ODMR谱线恢复到其本征展宽

和劈裂. 通过多次反复升降温过程, 观测到单个镍

磁性颗粒自发对称性破缺的磁化过程: 如果温度达

到居里温度以上, 降温对应自发磁化可得到与之前

不一样的磁性; 如果变温过程总在居里温度以下,

则相同温度对应的磁性也是相同的. 

4.2    零场和强磁场下的自旋量子传感应用

本节讨论极限磁场下金刚石自旋量子传感应

用, 以电子顺磁共振和核磁共振方面应用进展为

例. 磁共振技术在物理、化学、生物等领域有着广

泛的应用. 通过分析样品内部电子自旋或核自旋的

共振频率, 可获得样品中自旋种类、数量、以及微

观结构等信息. 相对于用线圈进行信号提取的传统

磁共振方案, 基于金刚石 NV中心的磁共振方案将

待测样品和自旋探针间距离缩减至纳米尺度, 这极

大地提升了磁共振信号提取的效率. 同时, 由于可

以直接利用样品自旋的统计极化 (statistical spin

polarization), 基于金刚石自旋的磁共振方案在提

升信号的同时显著降低了对外加磁场的需求 [43,44].

在此背景下, 通过巧妙地控制外加磁场, 可以获得

更加优异的磁共振信号: 在零场或微弱磁场下, 可

以获得样品本征的磁信息; 在强磁场下, 可以实现

磁共振信号信噪比的显著提升.

先介绍基于金刚石 NV中心的零场电子顺磁

共振. 电子顺磁共振的谱线宽度主要来自于集群自

旋在外加磁场下的非均匀展宽, 如果能在零场下进

行测试, 磁场不均匀带来的展宽就不存在了. 在这

个方向上, Kong等 [45] 提出用金刚石 NV自旋在微

波驱动下的缀饰态 (dress states)来探测纳米尺度

的电子顺磁共振信号 , 实验获得了 NV近邻 P1

center的零场 (0.01 G)磁共振信号以及核自旋耦

合带来的超精细劈裂. 随后, 通过将关联探测方案

引入 [46], 并选择对磁噪声不敏感的自旋共振能级

为探测对象, Kong等 [47] 进一步提升了基于金刚

石 NV自旋的电子顺磁共振谱线分辨率, 达到千赫

兹量级, 如图 10(a)所示. 更多金刚石 NV中心零

场探测方面研究进展见综述文献 [48].

强磁场下的应用以核磁共振方面进展为例.

在 3 T强磁场实下, Wrachtrup研究团队 [49] 成功

将基于金刚石 NV的核磁共振谱分辨率提升至化

学位移 (chemical shift)量级, 如图 10(b)所示. 需
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图 8    低温下金刚石自旋量子传感应用　(a) 7 K下二维材料 CrI3 的磁性成像 [40]; (b) 4.2 K下超导薄膜 YBCO的磁性成像 [41]

Fig. 8. Applications of diamond quantum sensing at low temperatures: (a) Map of magnetization distribution of a 2D material, CrI3,

at temperature of 7 K [40]; (b) magnetic vortex imaging of a thin-film superconductor, YBCO, at temperature of 4.2 K[41]. 
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要注意的是, 这里的特斯拉级强磁场并不是为了提

升核自旋的极化度, 而是为了加快核自旋的进动频

率, 使得化学位移对应的频率差更容易分辨. 同时,

强磁场下 NV中心内嵌的 N核自旋寿命 (T1)被显

著延长, 达到 260 s, 这极大地拓展了自旋量子探针

的探测时间窗口 , 对应的频谱分辨率极限可达

1 mHz量级 . 在约 20 nm×20 nm×20 nm的液态

样品中, 他们实现了自旋扩散 (spin diffusion)制

约的核磁共振谱, 频谱极限分辨率达到 1 ppm (相

对于核自旋进动频率), 可明显区分 1H 和 19F核自

旋的化学位移. 在固态样品中, 通过解耦脉冲序列,

他们实现了 1.5 kHz的谱分辨率. 这些结果显示,

金刚石 NV自旋可在极其宽泛的磁场条件下实现

灵敏的弱磁信号探测. 

4.3    高压下的自旋量子传感应用

本节介绍高压极端条件下金刚石自旋量子传

感研究进展. 在实现金刚石对顶砧内高压下 NV自
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图 9    高温下金刚石自旋量子传感应用 [28]　(a) 不同温度下单个镍纳米颗粒近邻金刚石中集群 NV的光探磁共振谱线; (b) 单个

纳米颗粒磁性相变过程, 其中插图为样品扫描电子显微镜图片

Fig. 9. Applications of diamond quantum sensing at high temperatures [28]: (a) ODMR spectra of a nano-diamond close to a nickel

nanoparticle at different temperatures; (b) the magnetic phase transition of a single nickel nanoparticle, where the insert is SEM im-

age of the sample. 
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(3 T)下 NV自旋辅助实现的 NMR谱线 [49]

Fig. 10. Applications of  diamond quantum sensing at  zero and high magnetic  fields:  (a)  Zero-field (0.01 G) EPR enabled by dia-

mond NV center[47]; (b) NV-based NMR at 3 T [49]. 
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μT/
√
Hz

α ↔ ϵ

旋量子态调控之后, 最直接的应用是进行高压下微

区磁性的原位测量. 2019年, 本文作者与合作者实

现了金刚石对顶砧内铷铁硼 (NdFeB)微米颗粒磁

相变过程的原位测量 [37]. 通过在待测磁性颗粒

近邻位置放置包含集群 NV中心的金刚石微米颗

粒, 原位获得了高压腔内微米级样品的磁场信息,

测磁灵敏度为   . 通过逐渐增大压强, 可观

测到 6 GPa时原本处于铁磁态的铷铁硼样品磁

性开始减弱 [50], 直到 10 GPa时磁性完全消失, 如

图 11(a)所示. 同期还有两个研究团队测量了高压下

微米尺度磁性颗粒的磁相变过程 [51,52], 如图 11(b)

所示, 他们测量的对象是微米尺度的铁单质颗粒,

在 15 GPa附近观测到伴随着  的结构相变带

来的磁性变化, 如图 11(b)所示.

除了磁性, 金刚石 NV中心还可用于压强的测

量, 图 11(c)展示了 Hsieh等 [52] 用金刚石对顶砧砧

面上集群 NV中心实现的腔内压强分布的精细成

像, 可见数 GPa的压强下就存在明显的压力梯度,

这些结果对于高压实验的设计和结果分析都是至

关重要的. 进一步地, 结合温度这个基本热力学参

数, 可实现更为丰富的测量, 如超导样品迈斯纳效

应的原位测量, 以及磁性相变过程所对应的压强-

温度相图测试等 [52,53], 如图 11(d)和图 11(e)所示.

这些结果说明金刚石自旋量子传感正在成为高压

科学研究的得力工具. 

5   结论和展望

本文介绍了低温、高温、零场、强场、高压等极

端条件下金刚石氮空位中心的自旋和光学性质, 讨

论了极端条件下实现金刚石自旋量子态相干操控

和传感应用所需面对的科学和技术挑战, 并介绍了

一些近期实验研究进展. 总的来说, 作为一种新兴

的量子传感方案, 金刚石氮空位中心可以用于磁、

力、热、电等基本物理参数的灵敏测量, 其核心优

势是具备微纳米尺度的空间分辨率, 而且可在极其

宽泛的磁场、温度、压强条件下工作.

量子传感与极端条件的结合可为凝聚态物理、

材料科学、生命科学、地球科学等领域前沿研究带
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图 11    高压下金刚石自旋量子传感应用　(a)铷铁硼 (NdFeB) [37] 和 (b)单质铁 (Fe)的压强驱动磁相变测量 [51,52]; (c) 高压腔内压

强成像 [52]; (d) BaFe2(As0.59P0.41)2 超导相图 [53]; (e) 钆 (Gd)磁性的压强-温度相图 [52]

Fig. 11. Applications of diamond quantum sensing under high pressures: (a), (b) The pressure induced magnetic phase transition of

(a) NdFeB [37] and (b) Fe [51,52]; (c) pressure imaging inside diamond anvil cells[52]; (d), (e) the temperature-pressure phase diagram of

(d) superconductor BaFe2(As0.59P0.41)2 [53] and (e) Gd foil [52]. 
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来先进的物性测量方案, 是极具潜力的前沿交叉生

长点. 同时, 量子计算、量子网络等量子信息处理

技术的快速发展将进一步带动量子传感的发展和

应用. 可以预见, 未来会有更多重要和有趣的应用

场景出现, 例如极高压强下氢化物超导抗磁性的原

位测量, 经典噪声免疫的量子关联探测等 [54]. 从金

刚石自旋量子传感自身的发展来看, 提升探测灵敏

度, 拓展工作区间, 发展其他参数的探测方案, 以

及适应更复杂的应用场景 (如综合极端条件, 液体

环境)等方面, 都需要更多更加深入的研究. 值得

一提的是, 本文以金刚石氮空位中心为讨论对象,

其中涉及的极端条件下自旋量子相干操控方法和

结论对于其他固态色心, 包括金刚石中硅-空位色

心、锗-空位色心, 以及碳化硅中双空位色心等, 也

有直接的参考意义.
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Abstract

Extreme conditions, such as ultra-low temperatures, high pressures, and strong magnetic fields, are critical

to producing and studying exotic states of matter. To measure physical properties under extreme conditions, the

advanced sensing schemes are  required.  As a  promising quantum sensor,  the  diamond nitrogen-vacancy (NV)

center can detect magnetic field,  electronic field,  pressure,  and temperature with high sensitivity.  Considering

its  nanoscale  spatial  resolution  and  ultra-wide  working  range,  the  diamond  quantum  sensing  can  play  an

important  role  in  frontier  studies  involving  extreme  conditions.  This  paper  reviews  the  spin  and  optical

properties of diamond NV center under extreme conditions, including low temperature, high temperature, zero

field, strong magnetic fields, and high pressures. The opportunities and challenges of diamond quantum sensing

under extreme conditions are discussed. The basic knowledge of spin-based quantum sensing and its applications

under extreme conditions are also covered.

Keywords: quantum sensing, nitrogen-vacancy center, extreme conditions, magnetic phase transition
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