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固态金刚石氮空位色心光学调控优化*

冯园耀 1)2)    李中豪 1)2)    张扬 1)2)    崔凌霄 1)2)    郭琦 1)2)    郭浩 1)2)
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1) (中北大学, 仪器科学与动态测试教育部重点实验室, 太原　030051)

2) (中北大学仪器与电子学院, 太原　030051)

(2020 年 1 月 12日收到; 2020 年 4 月 23日收到修改稿)

在金刚石氮空位色心的高灵敏传感探测研究中, 光学调控是氮空位色心实现高效光学初态制备及信息

提取的关键. 本文基于高浓度的金刚石氮空位色心系综检测展开, 采用脉冲光学探测磁共振技术, 系统地研

究了激光初态极化时间、信息读取时间与激光功率的关联特性, 并进一步研究了激光入射偏振角与传感信息

精度的关系. 探究了各个激光参数对高浓度金刚石氮空位色心系综 [111]轴上光学探测磁共振谱中第一个共

振峰的影响, 并通过实验结果进行分析, 最终选取在光功率密度为 45.8 W/cm2 下的最优实验参数 (300 µs的
极化时间, 700 ns的读取时间, 激光入射角为 220°)进行了光学磁探测共振测试, 与优化前的实验参数 (极化

时间为 50 µs, 读取时间为 3000 ns, 入射角度为 250°)相比 , 典型的磁检测灵敏度由 21.6 nT/Hz1/2 提升到

5.6 nT/Hz1/2. 以上研究结果表明我们已经实现光学精密调控的优化测量, 这些研究结果也为高浓度氮空位色

心系综精密调控实现温度和生物成像、量子计算及量子信息等领域调控传感检测提供了有效参考.

关键词：氮空位色心, 脉冲光学磁探测共振, 激光参数
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1   引　言

氮空位 (nitrogen-vacancy, NV)色心作为金

刚石晶体中的一种点缺陷, 凭借着在室温下具有稳

定的 C3v 结构和荧光强度、超长的电子自旋相干时

间和简易的光学读出手段 [1], 在磁场探测、核磁共

振、量子计算、生物标记和温度测量 [2−6] 等方面得

到了广泛的应用. 例如, Yang等 [7] 利用 NV色心

进行了纳米尺度冰晶中质子的核磁共振谱测量.

Rendler等 [8] 研制出一种基于 NV色心的纳米级传

感器, 可以用于生物细胞内的成像.

在 NV色心高精度磁传感研究中, 需要能够很

容易读出 NV色心的自旋状态, 实现量子信息的提

取 . 常见的方法有脉冲光学探测磁探测共振

(optical  detection  magnetic  resonance,  ODMR)、

拉比振荡、动力学解耦 [9−15] 等, 而这些方法都依赖

于光学调控技术. 量子信息的读出以及极化态的制

备依靠通过从激发态回到基态所发出的荧光信息

来表征 [16], 想要获得荧光信息就需要激光使

NV色心基态的电子获得光子的能量变成激发态,

因此对激光参数的有效控制是在光学调控技术中

必须要考虑的一部分. Giri等 [17] 研究了不同激光

脉冲的关闭时间的影响, 发现荧光强度随着激光脉
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冲关闭时间的增加先是急剧增加然后缓慢衰减;

Robledo等 [18] 研究了单个 NV色心在不同光功率

下的极化率, 发现光功率越高, NV色心的极化率

也越高; Chakraborty等 [19] 研究了不同激光脉冲

持续时间下对单个 NV色心的自旋极化系统的影

响, 得到了最高自旋极化率下的激光脉冲持续时

间. 然而, 与单个 NV色心相比, NV系综具有荧光

收集方法简单, 荧光收集效率和强度高, 以及具有

较高的磁灵敏度等特点, 更适合于高精度磁传感研

究. 但是这些研究仅是关于光场对单个 NV色心极

化的研究, 对 NV系综的光场调控研究报道较少,

因此本文针对高浓度 NV系综样品开展光学调控

作用的系统研究.

本文以较高浓度 NV色心系综 [111]轴向的

ODMR中第一个共振峰 (NV1)的磁灵敏度优化

为例, 从极化时间、信息读取时间以及入射的偏

振角度三个参数方面, 系统地研究不同光功率密

度条件下的极化时间、信息提取时间和不同光场

偏振角度的影响. 表明在 NV色心高精度传感研

究中光场的参数进行系统的设置的重要性, 为后续

实现更多有关 NV色心系综精密传感检测提供有

效参考. 

2   实　验
 

2.1    实验原理

NV色心是由于金刚石晶体中的一个碳原子

(C)被一个氮原子 (N)取代, 同时相邻位置会产生

一个空位 (V)形成的. NV色心具有两种状态, 分

别是 NV0 和 NV–[20], 其中 NV–具有光学极化以及

自旋读出能力 [21], 所以本文的研究针对 NV–展开.

在后文的描述中, 如果没有特指, NV均表示 NV–,

其能级结构如图 1(a)所示 [22], 其中基态和激发态

均为自旋三重态, 同时 NV色心含有一个单亚稳

态 1A1. 在零磁场下, 基态 ms = ± 1能级处于简并

状态, 且与 ms = 0能级间有 2.87 GHz的零场劈

裂 [23]. NV色心的能级跃迁方式有两种, 分别是发

生在激发态和基态之间的自旋守恒的辐射跃迁和

通过亚稳态进行的自旋不守恒的非辐射跃迁 [24].

处于 ms = 0态的电子主要进行辐射跃迁并释放出

波长范围在 638—800 nm的荧光; 处于 ms = ± 1

态的电子则主要发生非辐射跃迁, 先衰减到亚稳

态 1A1, 再经过弛豫过程回到 ms = 0, 这个过程不

发出波长为 638—800 nm的荧光. 

2.2    实验装置

图 1(b)所示的是实验中所用的共聚焦显微系

统 . 波长为 532 nm, 功率为 200 mW的激光器

(CrystalLaser, CL532-200-S0)发出连续的绿色激

光, 经过偏振片, 反射镜进入到声光调制器 (Gooch &

Housego, 3350-199)中 , 之后进入到放大倍数为

40×, 数值孔径为 0.60的物镜中, 再照射到金刚石
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图 1    (a) 金刚石 NV色心的能级结构 ; (b) 金刚石 NV色

心实验装置; (c) 实验时序示意图; (d) 沿着 [111]轴向施加

磁场的 ODMR

Fig. 1. (a) Energy level structure of NV center; (b) sketch of

experimental setup; (c) sketch of timing sequence; (d) ODMR

with a magnetic field along the [111] axis. 
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上 . 微波由 ROHDE&SCHWARZ公司的型号为

SMA 100 A的微波源产生, 通过一个微波天线辐

射到金刚石样品上. 金刚石的 NV色心受激产生的

荧光信号通过物镜、二色镜、滤光片和衰减片 (透

过率约为 1.5%, 由透过率为 50%, 30%, 10%三个

衰减片组合形成)后由硅光电探测器 (Throlabs,

APD130A/M)采集. 其中, 声光调制器和微波源

的同步输出以及数据采集的同步是通过编写时序

控制序列并利用任意波形发生器 (Tektronix,

AWG 5204)完成, 其最高控制精度可达 10 ps. 实

验中金刚石样品的 NV色心浓度为 5 ppm (1 ppm

= 1 mg/L), Ib型块状金刚石, 样品浓度通过荧光

强度标定获得 [25].

实验所采用的脉冲如图 1(c)所示, 先用一个

足够长的光脉冲将自然状态下的 NV色心充分极

化, 然后用一个微波 π 脉冲 [26] 将NV色心从 ms = 0

翻转到 ms = 1, 再施加光脉冲进行读取.当磁场的

方向是沿着金刚石 NV色心 [111]方向的轴时, 观

察到的 ODMR如图 1(d)所示, 在 ODMR中会观

察到四个峰 (NV1, NV2, NV3, NV4), 由于磁场方

向仅对齐 NV1, 并且 NV1和 NV4具有对称性, 文

章中仅是针对 NV1峰进行相关参数优化. 

3   实验测量与分析
 

3.1    极化时间的测量

在对 NV色心高精度磁传感测量中, 首先要完

成 NV色心自旋态的初始化, 因此先对 NV色心的

极化时间展开测量. 通过调整第一块半波片控制照

射到样品的 532 nm激光的光功率密度, 观察光功

率密度与极化时间的关系. 利用图 1(c)所示的脉

冲序列 , 分别在 1.0,  2.0,  3.6,  7.6,  15.3,  30.5和

45.8 W/cm2 的光功率密度下进行测量, 将 1态的

数值设为参考值 1, 各个光功率密度下从 0态恢复

到 1态所需的时间如图 2(a)所示, 在光功率密度

一定时, 随着激光作用时间增加, 极化率越来越高,

最后趋于稳定, 其函数关系符合 e指数增加[27]. 图 2(b)

给出了在不同光功率密度下达到稳定的极化率时

极化时间的变化, 呈现的是 e指数衰减趋势, 随着

光功率密度越来越小, 从 1态极化到 0态的速率越

慢, 所需要的极化时间越长. 

3.2    信息读取时间的测量

图 3(a)显示了 1.0,  2.0,  3.6,  7.6,  15.3,  30.5

和 45.8 W/cm2 的光功率密度下信息读取时间和

对比度的关系. 从图 3(a)中可以看出, 当光功率密

度一定时, 对比度随着信息读取时间先以 S型函数

增加, 然后再以 e指数函数衰减 [28]. 在不同光功率

密度时, 达到最大对比度时的信息读取时间也不

同. 图 3(b)给出了不同光功率密度下最佳信息读

取时间的变化曲线, 两者关系呈现的是 e指数衰减. 

3.3    激光入射偏振角的测量

在对 NV色心高精度磁传感研究中, 本文还研

究了激光入射的偏振角对 ODMR的对比度的影

响. 图 4显示了 NV1对比度与激光入射角度的变

化关系. 两者关系呈现的是一种正弦函数的变化 [29],

NV1对比度随着激光入射角的变化产生周期性的

改变, 周期为 90°, 达到最大对比度时的偏振角度

为 (30 + 90n)°. 
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Fig. 2. (a) Variation of signal intensity with polarization time at different laser intensity; (b) polarization time with different laser

intensity. 
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3.4    优化前后的 ODMR 对比

图 5显示了在光功率密度为 45.8 W/cm2 下,

选取不同的激光参数所获得的 ODMR. 图 5(a)是

在极化时间为 50 µs, 读取时间为 3000 ns, 入射偏

振角度为 250°的情况下所测得的 ODMR, 图 5(b)

是在极化时间为 300 µs, 读取时间为 700 ns, 入射

偏振角度为 220°的情况下测得的 ODMR. NV色

心磁灵敏度的计算公式为 [30]
 

SB ≈ 2π
γe

υ

C
√
Pflλ/(hc)

, (1)

γe其中,    为 NV色心电子自旋的旋磁比, 其值为

2.8 MHz/Gs; π 值取 3.14; u 为 ODMR信号的半

高全宽 (full  width  at  half  maximum,  FWHM);

C 为ODMR信号波谷的荧光对比度; Pfl 为红光功率,

在 45.8 W/cm2 光功率密度下测得衰减片前荧光

功率为 75 µW, h 为普朗克常数, h ＝ 6.63 × 10–34 J·S;

c 为光速, c = 3.00 × 108 m/s; l 为荧光波长, 近

似为 670 nm. 经过计算, 图 5(a)中 NV1峰对比度

为 2.1%, FWHM为 32.2 MHz, 典型的磁检测灵敏

度为 21.6 nT/Hz1/2. 图 5(b)中 NV1峰对比度为

4.6%, FWHM为 18.1 MHz, 典型的磁检测灵敏度

为 5.6 nT/Hz1/2. 

4   结　论

本文针对高浓度 NV色心系综 [111]轴向上

的 NV1峰进行了激光参数的系统测试, 包括激光

的光功率密度与极化时间、信息读取时间的关系,

以及对激光入射偏振角的影响. 结果表明, 在不同

的光功率密度条件下具有不同的极化时间, 而且极

化时间随着光功率密度增大而逐渐减小; NV1峰

的对比度随着信息读取时间的增加先快速增加后

缓慢减小, 同时最佳信息读取时间随着光功率密度
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Fig. 3. (a) Reading time with contrast ratio at different laser intensity; (b) best reading time with different laser intensity. 
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Fig. 4. Contrast  ratio  changing  with  different  polarization

angle of the laser. 
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减小而逐渐增大; 而在激光入射偏振角的测量中,

NV1峰对比度和偏振角是正弦函数关系, 周期为

90°. 最后 , 给出了在光功率密度为 45.8 W/cm2

下激光参数优化前后的 ODMR对比, 磁检测灵敏

度从 21.6 nT/Hz1/2 提升到了 5.6 nT/Hz1/2, 说明

了在 NV色心高精度传感中光学调控的重要性. 虽

然本文针对的是磁灵敏度的提升, 但该技术可以为

基于高浓度 NV色心系综的温度传感、生物成像和

量子计算等其他应用提供一定的参考.
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Abstract

The  nitrogen-vacancy  (NV)  centers  in  diamond  have  the  advantages  of  stable  triaxial  structure,  ultra-long

electron  spin  coherence  time  and  simple  optical  readout  at  room  temperature.  A  nitrogen  atom  in  the  diamond

crystal replaces a carbon atom and a vacancy is generated at the adjacent position, forming a point defect in the C3v
space  group  structure.  Its  ground  state  and  excited  state  are  both  spin  triplet  states.  It  is  the  key  to  achieving

efficient preparation of optical initial state and extracting NV color center’s information in the researches of highly

sensitive sensing magnetic detection,  temperature detection,  biological  imaging,  quantum computing,  etc.  However,

there was no systematic study on relevant parameters of laser for high-concentration NV color center’ s samples in

previous experimental studies. Based on a high concentration diamond NV ensemble, we use pulsed optical detection

magnetic  resonance  (ODMR)  technology  to  systematically  study  the  relationship  among  laser  initial  polarization

time, information reading time and laser power, and the influence of laser incident polarization angle on the accuracy

of sensing information. The effects of various laser parameters on the NV1 peak of ODMR on the [111] axis of the

NVs  of  diamond are  also  investigated.  The  contrast  of  ODMR increases  firstly  with  a  sigmoid  function  and  then

decreases with an e-exponential function as the information reading time increases. The incident polarization angle of

the  laser  is  sinusoidal,  with  a  period  of  90°.  According  to  the  above  experimental  results,  we  finally  choose  the

appropriate experimental parameters at 45.8 W/cm2 (300 µs of polarization, 700 ns, reading time, laser incident angle
is  220°) for  ODMR test.  Compared with previous experimental  parameters  (polarization time was 50 us,  read the

time of 3000 ns, laser incident angle was 250°), the experimental results show that the contrast of ODMR increases

from  2.1%  to  4.6%,  and  the  typical  magnetic  sensitivity  is  improved  from  21.6  nT/Hz1/2  to  5.6  nT/Hz1/2.  The

optimization of the optical control of NVs in solid diamond is realized. The above results provide an effective support

for the detection of high-sensitivity manipulation sensing based on high-concentration NV ensemble.

Keywords: nitrogen-vacancy center, pulse optical magnetic resonance, laser parameters
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