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高压极端条件是实现和调控新奇物态的重要途径, 磁共振技术是材料微观磁结构和磁性表征的重要方

法, 两者的融合为物质科学前沿研究提供了新的机遇. 然而, 传统磁共振技术受限于自旋极化度低、信号探测

效率差等因素, 难以实现超高压极端条件下微米级小样品的原位测量. 近年来, 以金刚石氮空位中心为代表

的色心量子传感迅速发展, 为高压极端条件下的磁共振和原位量子传感提供了全新解决方案. 本文总结了高

压极端条件对金刚石氮空位中心自旋和光学性质的影响, 梳理了高压下色心磁共振的基本现象和规律. 同时,

以高压下微区磁成像、压强探测、超导迈斯纳效应测量等应用为例, 本文还介绍了高压下色心量子传感的近

期研究进展.
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1   引　言

高压条件, 特别是基于金刚石对顶砧的超高压

极端条件对于凝聚态物理、材料科学、地球与行星

科学的基础研究至关重要. 在探索新奇物态方面,

高压条件可实现电子结构和物态调控, 例如 H3S,

LaH10 等富氢材料在高压下可在近室温进入超导

状态 [1–4]. 在材料合成和性能优化方面, 高压极端条

件可合成常压条件难以获得的超硬材料、含能材料

等, 以及用于材料物性的优化 [5,6]. 在地球与行星科

学领域, 金刚石对顶砧和激光加热技术可在实验室

模拟地球内部的高温高压状态 [7,8], 为理解行星的

内部结构和演化机制提供了独特的实验平台.

然而, 在高压极端条件下进行物性测量是极为

挑战的. 以表征物质微观磁性的磁共振技术为例,

尽管在物质科学基础研究中被广泛地使用, 其在高

压极端条件下的应用就受到诸多限制. 一方面, 通

常实验中可实现和维持高压条件的样品体积较小,

且压强越高体积越小. 例如, 100 GPa压强下样品

腔体积仅为 1 nL左右 [9]; 而传统磁共振技术受限

于其较低的自旋极化度等因素, 需要 100 μL以上

的样品体积才能获得足够的信噪比, 这导致传统的

磁共振技术仅能在常压或较低压强下工作. 另一方

面, 实现高压条件所需的核心部件, 如金刚石、金

属垫片、传压介质等, 也对传感器的放置位置和

方式带来了较强限制, 进一步加剧了高压下磁共振

测量的难度. 值得一提的是, 通过特殊设计的楞次

线圈 (Lenz lenses), Meier等 [10] 实现了近 100 GPa

高压下的磁共振. 然而, 考虑到高压下物性表征的

多样化需求, 特别是对微区磁性、压强、温度等物

理量的灵敏测试需求, 亟需发展更加普适和适应更
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高压强的测量方案.

近年, 以金刚石氮空位 (nitrogen-vacancy, NV)

中心为代表的色心量子传感为微区物性测量提供

了全新解决方案. 色心结构广泛存在于金刚石、碳

化硅、六方氮化硼等宽禁带材料中, 其缺陷能级在

光学激发下辐射出荧光, 使得原本透明的材料表现

出丰富的色彩, 因此它们被称为“色心”. 对于一些

特殊的色心, 如金刚石 NV中心、六方氮化硼中硼

空位色心等, 它们的光学跃迁显著地依赖于自旋状

态, 可通过光学方法实现自旋的高效极化和读出.

同时, 色心自旋状态对其所处环境极为敏感, 是天

然的固态量子传感器, 可实现纳米尺度的磁、力、热

等物理量的灵敏测量. 更重要的是, 结合金刚石自

身优异的物理性质, 基于 NV中心的量子传感可在

兆巴 (1 Mba = 100 GPa)高压 [11–14]、上千开尔文

高温 [15,16], 以及特斯拉级强磁场 [17] 等极端条件下

工作, 正在成为极端条件下微区物性测量的重要

工具 [18].

本文聚焦高压极端条件下的金刚石 NV中心

磁共振和量子传感. 我们将从 NV中心量子传感和

金刚石对顶砧高压技术的结合引入, 重点介绍高压

极端条件对金刚石 NV中心自身光学、自旋、核自

旋超精细耦合等基本性质的影响; 随后, 我们以高

压下微区磁测量和磁成像、压强测量、超导迈斯纳

效应测量为例, 介绍高压下金刚石量子传感的近期

应用进展. 本文也涉及碳化硅和六方氮化硼色心的

高压调控结果. 关于金刚石氮空位中心量子传感的

基础知识和应用见综述文献 [19–29], 高压下的磁共

振技术亦有专门的讨论 [9]. 

2   金刚石对顶砧高压技术与自旋量子
传感的结合

 

2.1    金刚石对顶砧简介

金刚石对顶砧 (diamond anvil cell, DAC)是

实验室实现高压极端条件的核心装置. 如图 1(a)

所示, DAC由精密加工的金刚石、金属垫片、传压

介质和机械加压系统等部件构成. 上下金刚石砧面

和金属垫片中心的小孔构成了密闭的样品腔, 其内

部填充传压介质和装载样品. 通过机械装置对金刚

石施加压力, 可在样品位置实现超过兆巴高压的极

端高压环境. 由于金刚石对可见光和 X射线透明,

通过DAC窗口可以方便地开展X射线和光学测试.

金刚石对顶砧技术的起源可追溯到 1950年,

Lawson等 [30,31] 提出透过金刚石可实现高压下的

X射线衍射测量. 经过不断的改进, 金刚石对顶砧

已成为高压研究的标志性工具. 20世纪 80年代后,

随着激光加热、低温技术与同步辐射光源的发展,

DAC实现了更宽温度范围 (数千 K)和更精准的

物性测量. 在凝聚态物理和材料科学中, DAC被广

泛应用于探索物质在极端条件下的相变行为, 如高

压超导体的发现、金属氢的实验探索、地球内部矿

物相变模拟等. DAC独特的高压调控能力为揭示

材料性质、设计功能材料提供了不可替代的实验平

台, 极大推动了高压物理、行星科学及材料科学等

领域的发展. 
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图 1    高压下的金刚石色心量子传感. 左图为金刚石对顶砧

的基本结构, 由两块特殊切割的金刚石和金属垫片构成 , 垫

片中心孔内装载样品并填充传压介质, 通过上下两片金刚石

的挤压给样品施加高压.  右图为金刚石氮空位 (nitrogen-

vacancy, NV)中心的物理结构——由一个替代位氮原子和

一个近邻空位构成. NV中心自旋状态可通过光学方法高效

地极化、操控和读出 , 可作为灵敏的纳米尺度量子传感器 .

基于 NV中心的量子传感完全兼容于金刚石对顶砧压机, 为

高压极端条件下的磁共振和微区磁测量提供了全新的方案

Fig. 1. Diamond  NV  center-based  quantum  sensing  under

high  pressure.  The  figure  on  the  left  illustrates  the  basic

structure of a diamond anvil cell, which consists of two spe-

cially cut diamonds and a metal seal. The sample is loaded

into  the  central  hole  of  the  gasket,  which  is  filled  with  a

pressure-transmitting  medium.  High  pressure  is  applied  to

the  sample  by  compressing  the  upper  and  lower  diamond

anvils. The diagram on the right shows the physical struc-

ture of  a  nitrogen-vacancy (NV) center  in diamond,  which

consists of a substituted nitrogen atom and an adjacent va-

cancy. The spin state of NV centers can be efficiently polar-

ized,  controlled  and  read  out  using  optical  methods,  en-

abling  sensitive  quantum  sensing  at  the  nanoscale.  NV-

based  quantum  sensing  is  compatible  with  diamond  anvil

cells and provides a novel method to realize magnetic reson-

ance and magnetic measurements under high pressure con-

ditions.
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2.2    金刚石 NV 中心量子传感

S = 1

|ms = 0,±1⟩

|ms = 0⟩
|ms = ±1⟩

|ms = 0⟩
ms = 0

|ms = 0⟩
|ms = ±1⟩

1997年, Gruber等 [32] 用共聚焦显微成像分辨

出了单个金刚石 NV中心, 提出 NV中心自旋可以

作为量子比特的物理载体. 经过近 30年的发展,

金刚石 NV中心在量子计算、量子网络、量子传感

等方向展现出极大的应用潜力, 这与 NV中心独特

的自旋和光学性质密切相关 [33]. 如图 2所示, 金刚

石 NV中心基态是自旋三重态 (  的电子自

旋), 一般将量子比特或量子传感器的工作能级选

定在基态  上. 为了实现 NV中心自旋

状态的极化, 实验上通常会施加 532 nm的激光脉

冲. 在被激光激发后,    的自旋状态会辐射

荧光光子后返回基态; 而  的自旋状态有

更大概率通过自旋单态路径回到  的状态.

仅需数微秒时间 NV中心自旋就被极化到  

的状态. 该过程也提供了读出 NV自旋状态的高效

便捷机制——激光激发下,   的状态发光较

强, 为“亮态”; 而   态因其经历的自旋单

态跃迁过程在可见光区没有辐射, 对应的发光较

弱, 为“暗态”. 于是, 通过测量 NV中心的荧光强

度就可以判断其所处的自旋状态.

|ms = 0⟩

|ms = ±1⟩ D = 2.87

B H = hDS2
z+

gµBB · S S = (Sx, Sy, Sz)

h µB

B · S

|ms = ±1⟩

下面介绍金刚石 NV中心量子传感的基本原

理. 作为固体晶格中的一个缺陷自旋, NV中心自

旋总在不断进动中, 其进动频率受到所处位置的晶

格场、外加磁场和电场等因素的共同影响. 由于待

测外场会影响 NV中心进动频率, 而该频率可通过

光探磁共振 (optically  detected  magnetic  reso-

nance, ODMR)方法准确地测量出来 [19,32]. 以磁场

探测为例, 在室温常压下, NV中心基态  和

 之间存在  GHz的零场劈裂. 在

外加磁场  下, 其基态哈密顿量为:   

 , 其中  代表 NV电子自旋

算符,   为普朗克常数,   为玻尔兹曼因子; 注意

上述哈密顿量没有考虑电场、压强等参数耦合以及

核自旋超精细相互作用. NV中心对外加磁场的响

应体现在  一项上, 也就是塞曼效应 (Zeeman

effect). 在具体实验中, 一般通过记录 NV中心荧

光强度随微波频率的变化来获得光探磁共振谱线,

如图 2(b)所示 .  在零场时 ,    对应的跃

迁频率简并, 只在 2.87 GHz位置有一个共振谷;
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图 2    金刚石 NV中心量子传感工作原理　(a) 金刚石 NV中心自旋能级结构和光学跃迁 , 右侧为基态能级随外磁场的变化规

律 (塞曼效应); (b) 典型的光探磁共振 (ODMR)谱线, 上图为零场 ODMR谱线, 下图为外加 24 G (1 G = 10–4 T)磁场的结果; 通

过拟合共振频率, 可以得到 NV中心所处位置的磁场信息

Fig. 2. Working principle of diamond quantum sensing: (a) The energy level structure and the optical transitions of NV centers in

diamond;  the  right  diagram  shows  the  ground  states  of  an  NV  center  under  different  external  magnetic  fields  (Zeeman  effect);

(b) typical optically detected magnetic resonance (ODMR) spectra. Top: ODMR spectrum at zero-field. Bottom: ODMR spectrum

under an external magnetic field of 24 G (1 G = 10–4 T). By fitting the resonance frequency of the ODMR spectra, we can deter-

mine the strength and orientation of the magnetic field.
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|ms = +1⟩ |ms = −1⟩
2gµBB

若施加一个外磁场,    和   对应

的 跃 迁 频 率 出 现 了  的 差 异 ,  反 映 在

ODMR谱线的双峰劈裂特征上. 通过实验测量和

分析 ODMR谱共振峰位, 即可获得 NV中心所处

位置的磁场信息. 需要说明的是, 除了直接测量

ODMR谱, 还可以通过脉冲调控, 磁场梯度等技术

实现更丰富的自旋磁共振测量 [19,29]. 

2.3    量子传感与金刚石对顶砧的结合

通过上面讨论可知, 金刚石 NV中心量子传感

的实验实现需要激光激发、微波调控、荧光收集

3个基本条件, 分别对应 NV自旋量子态的极化、

操控和读出 3个环节. 考虑与金刚石对顶砧技术的

结合: 激光激发和荧光探测均可通过透明的金刚石

窗口实现, 如图 1所示. 与常压下金刚石 NV中心光

探磁共振实验相比, 由于金刚石对顶砧自身的厚度

和高折射率, 透过对顶砧进行 NV中心的光学激发

和探测效率显著降低. 为了缩短信号采集时间和提

升信噪比, 高压下的金刚石 NV中心量子调控实验

均使用了集群 NV中心. 微波调控方面, 可以通过

对顶砧砧面上布置微波天线来施加, 一般使用铂或

金等金属作为微波天线. 考虑到金属垫片一般为金属

导电材质, 需要做好微波天线和垫片之间的绝缘.

目前有两种方法可将 NV中心引入金刚石对

顶砧中. 其一是使用透明无色心的金刚石对顶砧,

然后将包含 NV中心的金刚石 (微米颗粒、纳米颗

粒、以及块材金刚石)布置在传压介质中 [11,34–37].

该方法不需要提前处理金刚石对顶砧, 工艺相对简

单; 由于金刚石颗粒完全包裹在传压介质中, 可实

现相对较好的静水压条件, 同时能尽量靠近待测样

品, 获得较强信号. 该方法的缺点是 NV中心的分

布和取向难以控制, 不利于实现待测物理量的空间

成像. 另外, 在接近 100 GPa的高压区间, 金刚石

颗粒中的 NV中心荧光大幅较低, ODMR谱线展

宽和零场劈裂明显增加, 详见下文讨论.

引入 NV中心的另外一种方法是直接在金刚

石砧面上进行离子注入和高温退火 [12–14,38–40]. 离子

注入可以在金刚石中引入空位及氮原子, 随后的高

温退火 (大于 600 ℃)可以让晶格中的空位移动,

与氮原子结合形成稳定的 NV中心结构 [41]. 通过

控制注入离子的能量和剂量, 可获得不同深度和密

度的金刚石 NV中心. 该方法引入的 NV中心具有

取向确定, 分布均匀等优势, 更适于进行砧面上物

理场的空间成像. 需要说明的是, 金刚石对顶砧的

切割方式会显著地影响其表面的 NV中心的光学

和自旋性质;  对于较高压强下的实验 ,  使用

(111)切割的金刚石对顶砧可以实现较高的

ODMR对比度及探测灵敏度, 详见下文讨论. 

3   高压极端条件对色心自旋和光学
性质的调控

为了更好地理解和应用高压极端条件下的金

刚石 NV中心量子传感, 首先需要掌握高压条件对

金刚石 NV中心自身性质的调控规律. 本节将梳理

常压至 140 GPa区间 (目前最高工作压强下)金刚

石 NV中心光学和自旋状态随压强变化规律, 对比

分析高压下影响 NV中心测磁灵敏度的主要因素.

进一步地, 结合动态核自旋极化技术, 还将展示高

压下 14N核磁共振实验结果, 讨论电子自旋-核自

旋超精细相互作用随压强变化规律. 

3.1    高压极端条件对 NV 中心光学性质的
影响

2014年, Doherty等 [34] 首次报道了高压下金

刚石 NV中心光探磁共振实验结果, 该实验使用

的 NV中心来自 CVD生长的单晶金刚石, 传压介

质为 NaCl和 Ne. 在 0—40 GPa范围内 , 作者发

现 NV中心的零声子线 (zero-phonon line, ZPL)随

压强的增大而线性增大; 如果按照该斜率外推, 压

强达到 60 GPa时 NV中心 ZPL将达到 2.3 eV, 实

验所用的 532 nm将不能激发 NV中心. 如图 3(a)

所示, ZPL代表了 NV中心激发态到基态的直接

跃迁频率 (无声子参与的辐射过程), ZPL的移动

反映了压强对NV中心能级结构的影响. 随后, Lya-

pin等 [42] 在 80 K低温测量了常压至 51.7 GPa范

围内的 NV中心 ZPL, 实验使用了 He作为传压介

质, 结果显示在高压区间 NV中心 ZPL随压强的

变化趋缓, 而不是完全的线性规律.

近年来, 金刚石 NV中心的实验研究进入了兆

巴区间. 通过将包含集群NV中心的微米金刚石装载

在 KBr传压介质中, Dai等 [11] 发现在接近 140 GPa

的高压下, 部分微米金刚石中 NV中心仍然可以

被 532 nm激光所激发. 如图 3(c)所示, 通过采集

不同压强下的 NV中心光致激发光谱, 观测到光

谱随压强整体蓝移, 但移动速率在高压区明显减缓.
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在另一个压强突破 100 GPa的 NV中心实验中,

Hilberer 等 [12] 对比了静水压条件对NV光学性质的

影响, 该实验使用的是对顶砧砧面注入产生的 NV

中. 如图 3(b)所示, 为改善高压下 NV中心所处位

置的静水压条件, 他们利用聚焦离子束在 DAC砧

面上刻蚀了一个 2 μm深的环形槽. 传压介质可以

填充到这个槽中, 使得内部的金刚石 NV中心获得

更接近各向同性的压强. 图 3(d)所示为在微结构

内部和外部的 NV中心 ZPL随压强的变化规律.

可见, 处在更好静水压条件的 NV中心可以工作到

更高的压强;  另外 ,  加压方式也是影响 NV中心

ZPL随压强移动速率的重要因素. 需要注意的是,

该实验使用的金刚石砧面为 (001)切割, 而金刚石

切割方向也是影响 NV中心工作压强的重要因素. 

3.2    高压极端条件对 NV 中心自旋性质的
影响

接下来讨论压强对 NV中心自旋能级的影响.

如图 4(a), (b)所示, 考虑对顶砧高压环境下的单

个金刚石 NV中心, 压强将带来两方面的影响. 一

方面, 各向同性的压力 (理想的静水压条件), 或沿

着 NV中心量子化轴 (金刚石 [111]方向)施加的

力, 会引起 NV中心零场劈裂的移动, 实验表现

为 ODMR谱线中心频率的增大. 另一方面, 垂直于

NV中心量子化轴的力, 会引起 NV中心自旋状态

的重组, 形成新的本征态, 实验表现为零场 ODMR

谱线的劈裂. 在实际的实验测量中, 通常激光光斑

内有多个NV中心贡献荧光信号, 而不同NV中心所

处位置的压强常常存在梯度, 且压强越高梯度越

高 [38], 这使得高压下的 ODMR谱线出现压强梯度

引起的额外展宽 [11]. 图 4(c)展示了不同压强下的

金刚石 NV中心零场 ODMR[14], 随着压强的增大,

谱线中心峰位往高频移动, 谱线的劈裂逐渐增加,

共振谷的线宽也逐渐增大, 注意该实验使用了 (111)

切割砧面上的浅层 NV中心.

D

D = D0 +A1P +A2P
2 D0 = (

下面重点分析 NV中心零场劈裂值   随压强

的变化规律. 对于包裹在 KBr传压介质中的 NV

中心, 如图 4(d)所示, 不同取向的 NV中心零场劈

裂随压强变化规律几乎一致, 可以用多项式公式

来描述:   , 其中  2.88±
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图 3    高压极端条件对金刚石 NV中心光学性质的影响　(a) 零声线 (ZPL)和声子边带 (PSB)的示意图 [11]; (b) 金刚石对顶砧高

压腔中引入 NV中心的两种方法, 上图为在传压介质中放置包含 NV中心的金刚石颗粒, 下图为在对顶砧砧面上制备 NV中心 [12];

(c)不同压强下金刚石 NV中心的荧光光谱 , 激发光源为 532 nm激光 , 该实验使用的 NV中心来自微米金刚石颗粒 [11]; (d) 金刚

石 NV中心 ZPL随压强变化规律, 该实验使用了砧面上的 NV中心, 结果显示静水压条件对于实现高压 ODMR至关重要 [12]

Fig. 3. The influence of pressure on the optical properties of NV centers: (a) Schematic representation of the zero-phonon line (ZPL)

and the phonon sideband (PSB)  [11]; (b) two methods for placing NV centers in the DAC high-pressure chamber, the top diagram

shows placement of diamond particles with NV centers in the pressure-transmitting medium, and the bottom diagram shows fabri-

cation of shallow NV centers on the diamond culet [12]; (c) PL spectra of NV centers under different pressures, the experiment is per-

formed with 532 nm laser excitation and NV centers in microdiamond  [11]; (d) pressure dependence of the ZPL, the experiment is

performed with shallow NV centers on the culet, the results emphasize the importance of the hydrostatic environment for ODMR at

high pressure [12].
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D

0.03) GHz, A1=(14.8±1.0) MHz/GPa, A2= (–27±

7) kHz/GPa2 [11]. 对于对顶砧砧面上的浅层 NV中

心, 其零场劈裂的变化规律显著依赖于金刚石的

切割方向:  对于 (111)切割的金刚石 ,  实验给出

NV中心零场劈裂随压强变化的斜率为(7.24±0.1)

MHz/GPa  [14]; 对于 (001)切割的金刚石, 实验给

出 NV中心零场劈裂随压强变化斜率为 (9.68±

0.8) MHz/GPa[12]. 通过环形微槽填充传压介质来

改善 (001)切割砧面上 NV中心压强环境后,   值

随压强变化斜率可增至 (13.41±0.14) MHz/GPa,

接近包裹在传压介质中微米金刚石颗粒的实验结

果 [12]. 值得一提的是, 金刚石 NV中心零场劈裂随

压强的变化规律提供了一种原位的、高空间分辨

的 (微米级)的压强标定方法. 

3.3    高压极端条件对 NV 中心测磁灵敏度
的影响

下面主要分析高压条件对金刚石 NV中心量

子传感探测灵敏度的影响. 以磁场测量为例, 基于

ODMR谱的磁场测量灵敏度估算公式为 [19,29]
 

η ≈ h

gµB

∆ν

C
√
L0

,

g ≈ 2.0 µB h

L0

∆ν C

∆

2gµBB ≫ ∆

∆ν C

L0

其中  为朗德因子,    为玻尔兹曼因子,   

为普朗克常数, 这三者均为常数; 与实验灵敏度直

接相关的是实际探测到的荧光强度  , ODMR谱

线的线宽  和对比度  . 从量子精密测量灵敏度

的角度来看, 高压极端条件赋予 ODMR谱线的新

特征主要是负面的. 首先, 非轴向压强带来的能级

劈裂  会降低 NV中心在低场区间的测磁灵敏度,

只有在外加磁场较大 (例如   )时, NV

自旋才能基本恢复塞曼效应的响应. 其次, 压强梯

度会带来 ODMR线宽增加  和对比度  的降低,

而两者都会降低 NV中心量子传感的灵敏度. 第

三, 金刚石压机结构的限制使得高压下荧光信号收

集只能使用长工作距离和低数值孔径的物镜, 实际

可收集的 NV中心荧光强度  相对于常压实验大

 

3.0

3.2

3.4

3.6

3.8
7.24 + 0.14
MHz/GPa

3.89 + 0.06
MHz/GPa

1040 100 70 130
0

20

40

60

80

100

120

140

160

[100]

[111]

Pressure/GPa


 u

/
M

H
z


0
+
/

G
H

z

Pressure/GPa

0.33 + 0.014
MHz/GPa

(f)

0

(d)
Point A
Point B
Point C
Point D
Point E

15010050

Pressure/GPa


0
+
/

G
H

z

2.5

4.5

4.0

3.5

3.0

Fitting

1501251007550250

Pressure/GPa

3.0

3.5

4.0

4.5


0
+
/

G
H

z
(e)

Standard anvil
Micropillar run
1, 2, 3, 4

Doherty et al.[34]

Dai et al.[11]

(c)

0.89
0.95
1.00

0.92
0.96
1.00

62.6 GPa

88.3 GPa

0.93
0.97
1.00

0.93
0.97
1.00

3.0 3.2 3.4 3.6 3.8 4.0

0.92
0.96
1.00

Frequency/GHz

112.1 GPa

128.6 GPa

30.8 GPa

- +

In
te

n
si

ty
/
a
rb

. 
u
n
it
s

|+>

|+1>

|0> |0>

|->

0+
0



(a)

N

V

[100]

N

V

[111]

(b)

0 200

/GPa


/
G

H
z

100

4.5

3.0

图 4    高压极端条件对金刚石 NV中心自旋性质的影响　(a) 压强对 NV中心基态能级的影响; (b) 沿 (100)和 (111)晶向切割的

金刚石对顶砧砧面上 NV中心的受力示意; (c) 不同压强下的 NV中心零场ODMR谱线, 数据来自 (111)切割的对顶砧砧面浅层 NV

中心 [14]; (d), (e) 实验测量的 NV中心零场劈裂值 D 随压强变化规律, 其中 (d)图来自传压介质中的微米金刚石 [11]; (e)图来自 (100)

切割的砧面浅层 NV中心 [12]; (f)图来自 (111)切割的砧面浅层 NV中心 [11,14]

Fig. 4. The influence of pressure on the spin properties of NV centers: (a) Ground states of NV centers with and without external

pressure; (b) schematic representation of NV orientation and diamond cut direction; (c) ODMR spectra of NV centers under differ-

ent pressures, the experiment is performed with shallow NV centers in (111) cut diamond [14]; (d), (e) pressure dependence of zero-

field splitting, D; data are acquired with (d) NV centers in microdiamond [11], (e) shallow NV centers in (100) cut diamond [12], and

(f) shallow NV centers in (111) cut diamond[11,14].
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幅降低. 另外, 上述效应会随着压强的进一步升高

而愈发严重. 除了这些特征, 在一些实验中, 研究

人员还观测到 ODMR信号反转现象 [12,13], 即共振

频率不再是一个“谷”, 而是一个“峰”. 可见, 高压

下金刚石 NV中心的基本性质和调控规律还有很

多值得深入研究的问题.

μT/
√
Hz

μT/
√
Hz

μT/
√
Hz

总体来看, 在提升金刚石 NV中心量子传感的

工作压强的同时, 尽量减少或消除高压条件所带来

的负面影响是金刚石量子传感的重要推进方向.

图 5汇总了近期高压下金刚石 NV中心量子传感

的实验压强和测磁灵敏度 [14](图中也包括 SiC色心

的高压实验结果). 可见, 通过将金刚石颗粒包裹在

传压介质中, 利用相对较好的静水压环境可以实现

高达 140 GPa的 ODMR测量, 但是压强梯度带来

的线宽和荧光发光速率的降低使得对应实验的测

磁灵敏度较低, 均在 10   以上, 且压强越高

灵敏度越低. 对于 (001)切割砧面上的金刚石 NV

中心, 目前实现的最高压强为 130 GPa左右, 相应

的灵敏度约为 100    . 对于 (111)切割砧面

上的金刚石 NV中心, 已实现的最高工作压强是

近 140 GPa, 同时其测磁灵敏度可达到  量

级. 该方案可以实现较好灵敏度的原因是高压下与

金刚石 (111)切割方向不匹配的 NV中心不再发

光 (见图 4(b) NV中心方向与金刚石切割方向示

意图), 仅留下与加压方向取向一致的 NV中心发

光, 相应的 ODMR谱线对比度大幅提升. 总体来

看, 不断提升的工作压强和探测灵敏度为金刚石量

子传感的应用奠定了坚实基础. 

3.4    高压下的 14N 核磁共振

相对于电子自旋, 核自旋的旋磁比弱 3个数量

级, 因此相同条件下核自旋具有更长的量子态相干

时间; 同时, 对核自旋的操控也更加困难一些. 在

金刚石中, 13C核自旋 (自然丰度占比 1.1%)和 14N

核自旋是最常见的核自旋. 借助光探磁共振技术,

可以实现 NV中心近邻核自旋的相干操控, 为构筑

高压下的量子传感提供了一个新的自由度. 本节讨

论高压下 NV中心 14N核自旋的一种动态极化机

制, 探索高压对核自旋超精细相互作用的影响 [43].

|ms = 0⟩ |ms = −1⟩
|0,−1⟩ ⇐⇒ |− 1, 0⟩ |0, 0⟩ ⇐⇒ |− 1,+1⟩

|0,+1⟩

在金刚石 NV中心的激发态能级反交叉点

(excited state level anti-crossing, ESLAC), 通过

简单的光学脉冲即可实现高效的核自旋动态极

化 [44]. 操作之前, 处于热平衡态的 14N核自旋几乎

没有极化度, 3个状态上的布居数接近均等分布.

沿着 NV轴方向施加约 500 G (1 G=10–4 T)的磁

场, 可将 NV中心激发态能级移动到反交叉点附近,

此时 NV中心激发态  和  能级几

乎重合, 使  和 

(其中第 1位代表电子自旋状态, 第 2位代表核自

旋状态, 下同)的跃迁较容易发生. 如果此时施加

激光脉冲, 可将 NV中心电子自旋和 14N核自旋构

成的复合系统直接极化到  , 如图 6(a)所示 [43].

该过程也提供了 14N核自旋状态的光学读出方法.

另外, 除了基于 ESLAC的极化方法, 还有一些其

他方法可以实现 NV中心近邻核自旋的动态极化,

感兴趣的读者可以通过相关文献进一步了解 [45,46].

|0,+1⟩
|0,+1⟩ ⇐⇒ |0, 0⟩

fRF0 = Q+ γnB Q

γn = 0.3077

| − 1,+1⟩
|ms = −1⟩

fRF1 = Q+A// + γnB

A//

Q A//

对 14N核自旋的操控需要施加与其频率共振

的射频 (radio-frequency, RF)脉冲. 图 6(b)所示

为电子自旋和核自旋的复合系统的能级结构. 由

于 NV中心电子自旋和 14N核自旋的耦合较强, 电

子自旋的状态将显著地影响核自旋的共振频率. 从

极化获得的  态出发, 仅需一个射频脉冲即可

实现  的核自旋翻转, 我们将该操

作记作 RF0, 其频率为   , 其中   为

核自旋的四极矩项,     kHz/G是 14N核

的旋磁比. 我们也可以先施加一个微波 p 脉冲, 将

复合系统制备到  再进行核自旋操控. 此

时电子自旋处在  的状态, 14N核自旋在

对应子空间的跃迁频率为  ,

其中  代表了电子自旋和核自旋的超精细相互

作用. 注意表达式中  和  与 NV中心所处位置

的压强和温度等参数有关 [43].
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图 5    基于固态色心的量子传感工作压强和测磁灵敏度 [14]

Fig. 5. Working  pressure  and  sensitivity  of  color  center-

based quantum sensing[14].
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|ms = 0⟩ |ms = −1⟩

dQ/dP = (3.5± 0.4)

dA///dP = (4.9± 1.1)

图 6(c), (d)所示为高压下金刚石 NV中心 14N

核自旋的核磁共振谱. 实验使用的是 NV中心来自

粒径约 1 μm的微米金刚石, 传压介质为KBr, 外加

磁场为 460 G (1 G =10–4 T), 且沿着选定 NV中

心的量子化轴方向施加. 在较低的压强下, 14N核

自旋的磁共振信号和常压结果类似, 对于 NV中心

在  和   的两个状态, 核自旋的共

振频率分别为 4.96 MHz和 2.16 MHz. 随着压强

的增大, 核自旋磁共振谱线出现明显的左移现象,

对应的移动速率为   kHz/GPa

和   kHz/GPa. 核自旋的四极

矩项与其所在位置的电场梯度有关, 而超精细相互

作用同时受到偶极相互作用和费米接触作用

(Fermi contact interaction)的影响. 两者的绝对

值都随着压强的增大而减小, 推测是因为加压使

得 NV中心电子波函数一定程度远离了 14N原子

核. 除了中心频率的移动, 14N核自旋磁共振信号

随压强增加还出现了明显的展宽, 如图 6(e)所示,

这与电子自旋磁共振谱线的展宽原因相同, 都是集

群 NV中心所处位置的压强梯度引起的 [43].

T ∗
2N

在获得 14N核自旋磁共振频率之后, 可以进一

步实现高压下的核自旋量子态的相干操控和探索

其自旋相干性质. 基于自由感应衰减 (free induc-

tion decay, FID) 序列, 实验测得微米金刚石 14N

核自旋的退相位时间  = (70 ± 10) μs. 该值与

实验获得的近 30 kHz NMR谱线宽度基本吻合,

但与室温下高纯单晶中毫秒级的退相位时间相比

明显偏短. 通过测量同样条件下的 NV中心电子自
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图 6    高压下金刚石中 14N核磁共振 [43]　(a)基于金刚石 NV中心的高压磁共振示意图 (左), 在激发态能级交叉点附近实现 14N

核自旋的动态极化 (右); (b) 电子自旋-核自旋耦合系统的能级结构, 磁共振探测的频率用箭头标出; (c) 典型的金刚石内 14N核磁

共振谱线, 左侧数据 NV中心处于   态, 右侧数据 NV中心处于   态; (d) 14N核自旋四极矩项 Q 和超精细耦合参

数 A//随压强变化规律; (e) NMR谱线线宽随压强依赖关系

|ms = 0⟩ |ms = −1⟩

Fig. 6. NMR of 14N spin ensemble under high pressure[43]: (a) Schematic representation of high-pressure NMR enabled by NV cen-

ters(left),  dynamical  nuclear spin polarization of  14N nuclear spin at ESLAC(right);  (b) energy levels  of  the coupled electron and

nuclear spin system, with the transitions of the NMR measurements labeled; (c) typical NMR spectra of 14N spin ensemble under

different pressures, NV electron spins in the     state(left), NV electron spins in the     state(right); (d) absolute

value of Q (red) and A// (blue) as a function of pressure; (e) pressure dependence of the width of 14N NMR spectra.
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T1e

T1e

旋弛豫时间  = (354 ± 31) μs可知, 核自旋的相

干性质受限于电子自旋的  . 通过使用自旋环境

更加纯净的金刚石单晶, 有望大幅提升核自旋的相

干时间.

总体来看, 高压条件增大了核自旋操控的技术

难度, 改变了磁共振频率, 但工作原理和操控方法

与常压条件并无不同. 沿着该方向, 后续亟需探索

的问题是如何利用 NV中心进行金刚石体外核自

旋的极化和探测, 使得高压下的核磁共振适用于更

普适的样品, 满足更多的测试需求 [9].
 

3.5    碳化硅和六方氮化硼中色心的高压调控

前文讨论集中在金刚石 NV中心, 但所涉及的

高压下色心自旋量子调控的物理原理和实验技术

对于其他固态色心也有参考意义. 不同的材料体系

和色心结构在实际应用中具备其特定的优势 [47],

它们与高压技术的结合带来了更多的机会.

碳化硅具备类似金刚石的物理性质, 也可以用

VSi

VSi

于制备高压对顶砧, 但 SiC在晶体尺寸、微加工难

度、使用成本等方面优于金刚石. 2023年, Wang等[48]

实现了 4H-SiC中硅空位 (  , 见图 7(a))色心的

高压调控. 该实验直接使用了 SiC对顶砧砧面上的

浅层色心. 在 0—25 GPa的压强范围内, 加压引起

的  零场劈裂移动速率 dD/dP 为 (0.31 ± 0.1)

MHz/GPa, 该值仅为金刚石 NV中心相应结果的

1/50; 同期他们还研究了高压对 SiC双空位 (di-

vacancy) 色心 PL5和 PL6的调控规律 [49], 对应的

dD/dP 分别为 (25.1 ± 0.2) MHz/GPa和 (11.8 ±

0.3) MHz/GPa. 如图 7所示, 这些实验都发现随

着压强的增大, SiC中色心 ODMR信号出现明显

的线宽增大和对比度降低等现象, 这与金刚石 NV

中心高压下的实验现象类似.

另一类备受关注的体系是六方氮化硼 (hBN)

中的色心. 由于 hBN的二维层状结构特点, 易于

转移, 可与二维材料、薄膜材料以及各种样品表面方

便地结合. hBN中研究较多的色心结构是带负电
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图 7    基于 SiC和 hBN中色心的高压量子传感　(a) 4H-SiC中的 Si空位 (  )色心 (左)和双空位色心 (右)物理结构 [47]; (b), (c) 双

空位色心 PL5@SiC的 ODMR谱线和对应零场劈裂值随压强变化规律 [49]; (d) hBN中带负电的 B空位   物理结构; (e), (f)  

@hBN在不同压强下 ODMR谱线和对应零场劈裂值随压强变化规律 [50]

V−
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B @hBN

Fig. 7. High-pressure quantum sensing with color centers in SiC and hBN: (a) The physical structure of Si vacancy and divacancy

in 4H-SiC [47]; (b), (c) typical ODMR spectra of the PL5@SiC divacancy center and the pressure dependence of its zero-field splitting[49];
(d) the physical structure of B vacancy in hBN,   ; (e), (f) typical ODMR spectra of    and the pressure dependence of

its zero-field splitting[50].
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V−
B

V−
B

的硼空位 (  ), 具有类似于金刚石 NV中心的能

级结构. 近期, He等 [50] 报道了高压下的 hBN- 

色心高压调控结果. 如图 7(e), (f)所示, 该色心零

场劈裂随压强移动速率为 (43 ± 0.3) MHz/GPa,

接近金刚石 NV中心的 3倍, 有望用于实现灵敏的

原位压强测量. 

4   高压下金刚石 NV中心量子传感
应用进展

本节通过一些具体的应用案例介绍高压极端

条件下金刚石量子传感实验研究进展. 由于具备微

米级的空间分布率和极高的探测灵敏度, 特别是和

金刚石对顶砧高压技术的完美兼容特点, 使得基

于 NV中心的量子传感在高压物性测量方面获得

了越来越多的关注, 近期在高压下微区磁测量和磁

成像, 超导迈斯纳效应测量等方面取得了系列突破. 

4.1    高压下的磁测量和磁成像

α ↔ ε

作为一个自旋缺陷, 金刚石 NV中心是天然的

磁传感器, 高压下的磁测量也是其受到最多关注的

应用方向. 在原理验证阶段, 国际上多个研究组进

行了压强调控的磁相变过程研究. 基于微米金刚石

中的NV中心, Shang等[35] 测量了铷铁硼 (Nd2Fe14B)

磁性颗粒的压强诱导磁相变过程. 常压下铷铁硼处

于铁磁态, 随着压强的增大, 其磁性在 6 GPa附近

开始降低, 并在 10 GPa以上完全进入顺磁状态.

基于 DAC砧面上的浅层 NV中心和宽场成像技

术, Lesik等 [39] 测量了直径约 5 μm的单质铁颗粒

的近邻磁场分布, 实验获得了 0—30 GPa范围内

其磁性随压强的变化规律, 观测到压强带来的单质

铁的  相变过程 . Hsieh等 [38] 也用砧面浅层

NV中心, 结合共聚焦显微成像技术, 研究了单质

铁颗粒的压强调控相变过程, 实验给出相变临界压

强为 13.6 GPa; 在同一个工作中, 他们还表征了单

质钆 (Gd)的 P-T 相图, 展示了金刚石 NV中心量

子传感在磁噪音谱表征方面的独特优势. Shelton

等 [37] 采用集群纳米金刚石中 NV中心为传感器,

实验测量了 11.4 μm的单质铁颗粒随压强的磁相

变过程. Zhong等 [51] 测量了 DAC内电流引起的磁

场分布.

近期, 金刚石 NV中心高压磁测量进入了兆巴

压强区间, 进一步拓展了该技术的应用范围. 基于

μT/
√
Hz

(111)切割金刚石对顶砧面上的浅层NV中心, Wang

等 [14] 在近 130 GPa的压强下实现了约 1  

的测磁灵敏度, 并基于该技术研究了磁铁矿颗粒

(主要成分为 Fe3O4)在兆巴高压下的磁性. 作为地

壳中分布广泛且磁性稳定的矿物, 磁铁矿的磁性表

征对古地磁学和地球磁场演化等问题具有重要意

义, 而高压极端条件如何调控其磁性是一个关键环

节. 该实验在室温进行, 粒径约 5 μm的 Fe3O4 颗

粒被装载在金刚石对顶砧中, 实验使用的传压介质

为 KBr.  通过砧面上不同位置 NV中心的逐点

ODMR测量, 可在高压下直接获得样品内部磁畴

分布情况, 如图 8(f)—(j)所示.

进一步地, 通过不同压强下的磁性测量, 实验

观测到了随着压强的增大, 磁铁矿从亚铁磁性 (a-

Fe3O4)到弱铁磁性 (b-Fe3O4), 最终到顺磁性 (g-

Fe3O4)的磁性转变过程, 两次相变先后发生在近

30 GPa和 70 GPa. 通过样品外侧的近邻 NV中

心, 可以测量样品的整体磁性, 图 8(c)所示为磁铁

矿宏观磁性随压强演化规律. 对于样品正下方的

NV中心, 由于受到样品产生的磁场梯度影响, 其

ODMR谱线在低压区 (a-Fe3O4)几乎没有对比度;

随着样品进入磁性较弱的 b-Fe3O4 相, 样品正下方

的 NV中心才给出一定对比度的 ODMR谱, 同时

谱线展现出较大的展宽. 随着压强的进一步增大,

ODMR谱线展宽逐渐被抑制, 反映出样品磁性和

局部磁场梯度的逐渐消失, 如图 8(d)所示. 在更高

的压强下 (> 70 GPa), ODMR谱的劈裂和线宽都

显示出样品不再具备宏观磁性. 这些结果澄清了关

于 b-Fe3O4 低压强区间 (< 40 GPa)磁性状态的争

议, 同时排除了室温下从 65 GPa—120 GPa压力

范围内磁性恢复的可能性. 

4.2    高压下氢化物超导迈斯纳效应测量

高压极端条件在超导物性和超导机理研究中

被广泛地使用. 压强可以改变晶体结构, 影响电子

结构, 增强电子-声子耦合或电子关联效应, 从而提

升超导临界温度 TC. 其中一个备受关注的体系是

高压下的富氢化合物: 2015年, Drozdov等 [2] 发现

H3S在近 150 GPa的高压下其超导转变温度可达

203 K,  2019年又报道了 LaH10 样品在 170 GPa

高压下 TC 高达 250 K, 已经接近室温 [3,4]. 随后 ,

高压下的 YH9, CeH6 等更多氢化物超导体被陆续

发现 [52,53].
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为了验证超导现象, 需要零电阻和完全抗磁

性 (迈斯纳效应)两个独立的实验证据. 上文提到

的高压下的超导体,  都有较明确的零电阻实验

现象, 而超导迈斯纳效应的实验证据却相对缺乏.
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图 8    兆巴高压下的 Fe3O4 颗粒磁成像和磁相变过程测量 [14]　(a) 磁畴和近邻磁场随压强的演化示意图; (b), (c) 对顶砧选定位

置 (见图中标记 )处的磁场   随压强变化规律 ; (d) ODMR线宽   随压强变化规律 ; (e) Fe3O4 的相图 , FM代表铁磁 ,

FiM代表亚铁磁 , PM代表顺磁 ; (f)—(j) 在压强为 38.2, 45.5, 50.4, 58.4和 65.0 GPa下的局部磁成像 , 外加磁场约为 240 G下对

exp2中 Fe3O4 表面的磁场成像; 蓝色点划线标记了样品边界, 灰色点划线标记了磁畴边界

B
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Fig. 8. Magnetism evolution of magnetite to megabar pressures[14]: (a) Schematic diagram of the evolution of magnetic domains and

their stray magnetic fields in magnetite with pressure; (b), (c) pressure dependence of the magnetite magnetic field    at the se-

lected positions; (d) pressure dependence of the linewidth broadening    ; (e) the phase diagram of Fe3O4, FM stands for ferro-

magnetic, FiM stands for ferrimagnetic, and PM stands for paramagnetic; (f)–(j) magnetic field imaging of the surface of Fe3O4 in

exp2 with an external magnetic field of ~240 G at pressures of 38.2, 45.5, 50.4, 58.4 and 65.0 GPa, respectively. The dashed blue
line in (e) marks the Fe3O4 sample and dashed gray lines mark the magnetic domain wall.
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以实现近室温超导的 LaH10 体系为例 [3], 在 Nature

期刊同期刊发的评述文章 [54] 写到“最后一个判据,

迈斯纳效应的观测, 目前尚未实现, 因为样品太

小” (原文为: The final criterion — observation of
the  Meissner  effect —  is  currently  unattainable
because the samples are too small). 在兆巴高压

下, 典型的样品尺寸仅有数 10 μm, 常用的交流磁

化率方法由于探测灵敏度较低, 难以在超高压下获

得可靠的实验信号. 基于 SQUID的测量方法具有

极高的测磁灵敏度, 但只能对压机整体进行测量,

导致金刚石对顶砧组件贡献的信号远大于高压腔

内微小样品的信号. 这些技术挑战使得高压富氢体

系的超导抗磁结果备受争议.

基于金刚石 NV中心的量子传感为高压下氢

化物超导抗磁研究提供了重要的解决方案. 在原理

验证阶段, 该技术被用于观测高压下MgB2 (7 GPa)

和 BaFe2(As0.59P0.41)2 (0—3 GPa)样品的超导抗

磁现象测量 [36,39]. 最近, Bhattacharyya等 [13] 报道

了 CeH9 超导迈斯纳效应的直接观测结果. 实验使

用了 (111)切割金刚石砧面上的浅层 NV中心作

为高压极端条件下的原位传感器, NV中心的深度

Ce+ NH3BH3 →
CeHx + cBN

为 50 nm. CeH9 样品由氨硼烷 (ammonia borane,

NH3BH3)和铈单质 (Ce, 纯度 99.8%)在高压下激

光加热合成, 对应的反应过程为  

 . 图 9(b)所示为其中一个样品的荧光

扫描图, 白色虚线标记了高压腔内样品边界. 为表

征样品的超导抗磁行为, 作者首先使用了零场冷-

场热的测试序列, 如图 9(a)所示. 在零场下将样品

冷却到 TC (约 90 K)以下, 然后加上偏置磁场, 对

空间上不同位置的 NV中心进行 ODMR测量以获

得样品近邻区域的磁场分布. 图 9(c)的 ODMR谱

线来自图 9(b)中的蓝色标记点, 在 TC 以下温度,

该位置的磁场明显小于外加偏置场的大小; 随着温

度的升高, NV中心感受到局部磁场逐渐增至和外

加偏置场一样, 这说明测试位置的样品展现出了明

显的抗磁行为. 同时, 通过对该样品进行电阻测量,

发现样品抗磁行为出现温度 (71 K)低于电阻转变

为零温度, 见图 9(d)对比.

s = ∆Bz/∆Hz

s < 1

s

为定量表征样品的抗磁行为, 可以定义参数

 , 即 NV中心感受到的局部磁场和

外加磁场的比值,    说明存在抗磁现象. 实验

测得的最小  值为 0.52, 显示出极强的抗磁性质.
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图 9    高压下 CeH9 超导迈斯纳效应的实验测量 [13]　(a) 测量抗磁现象的实验序列; (b) 样品及近邻区域的共聚焦荧光图; (c) 样

品上蓝色标记位置在不同温度下的 ODMR谱线, 该数据对应外加磁场为   = 79 G, 且在零场降温后采集, 随着温度升高和靠

近   , ODMR劈裂逐渐增加; (d) 局部磁场 (左侧 Y 轴)和四电极法测量电阻 (右侧 Y 轴)随温度变化, 零场降温后加场升温测试;

(e) 在   = 79 G磁场下, 降温过程中局部磁场和电阻随温度变温规律, 电阻在    91 K时出现明显转变
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Hz TC ≈

Fig. 9. Imaging the Meissner effect in CeH9 under high pressure[13]: (a) The experimental sequence for probing local diamagnetism;

(b) confocal fluorescence image of the sample, ODMR spectroscopy is performed at the labeled points; (c) NV ODMR spectra collec-

ted at the blue spatial point in (b) on field heating at   = 79 G (following zero-field cooling), the ODMR splitting increases as T

is increased across    ; (d) the local field, Bz (left y-axis) and the four-point resistance (right y-axis) as a function of temperature;

(e) simultaneous measurements of four-point resistance (right y-axis) and the change in the local field,     (left y-axis) on field

cooling with   = 79 G, the measured resistance identifies a clear transition at    91 K.
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进一步, 研究人员还进行了场冷过程的局部磁场测

量, 见图 9(e), 在样品内部观测到了相对弱一些的

抗磁行为, 同时在样品边界上观测到局部磁场增加

的现象, 这与场冷过程中超导样品将磁感线排除其

体外的图像一致. 在场冷后去掉外磁场, 样品上部

分位置表现出额外的剩余磁场, 推测是样品中存在

磁通钉扎行为, 作者通过改变外场大小和进一步的

变温过程证实了该图像 [13]. 

4.3    高压下镍氧化物超导迈斯纳效应测量

最近另一个备受关注的超导体系是 Ruddle-

sden-Popper (R-P)系列的 Lan+1NinO3n+1 (n = 1,

2,  3,  ···,  ∞)镍氧化物 .  2023年 ,  Sun等 [55] 报道

La3Ni2O7 单晶在 14 GPa高压下出现 TC 约 80 K

的高温超导电性, 引起了国内外研究人员的广泛关

注. 尽管该系列样品的超导状态不需要极端高压

条件, 但相关样品存在化学组分不均匀、内顶角氧

空位以及单层和三层 R-P相共存等特点, 这使得

该体系超导迈斯纳效应的实验测量较为挑战 [56].

例如, 基于交流磁化率测量方式, Zhou等 [57] 发现

La3Ni2O7 样品中超导体积占比不足 1%.

近期, 通过采用离子半径较小的 Pr部分替代

La来抑制 La3Ni2O7 中其他 R-P相交织共生问题,

Wang等 [56] 成功制备了纯度较高的 La2PrNi2O7
多晶样品,  在近 20 GPa的压强下观测到 TC 约

60 K超导现象. 随后, Wen等 [40] 基于 NV中心对

该样品进行了高压下超导迈斯纳效应的直接测量.

实验使用了 (111)切割金刚石对顶砧内的浅层 NV

中心, 两次实验分别使用了硅油和 KBr为传压介

质. 图 10(a)展示了使用硅油作为传压介质时对顶
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图 10    高压下 La3Ni2O7-d 和 La2PrNi2O7 超导迈斯纳效应的原位测量 [40]　(a) La2PrNi2O7 样品的共聚焦荧光扫描图, 传压介质为

硅油; (b) 零场冷却到 7 K后外加 120 G磁场时的磁成像, 其中蓝色区域磁场小于外加磁场, 是典型的抗磁区域; (c) 典型位置的 NV

中心测得磁场随温度变温规律. 其中 A0 远离样品, 为测量参考点; A1 在样品上, 低温区呈现出明显的抗磁现象; A2 区在样品边

沿, 低温下观测到了局部磁场增强, 在零场冷却加场升温 (ZFC-FW)和场冷 (FC)实验中观测到了相似现象, 外加磁场大小为 120 G;

(d) 不同样品和传压介质产生的超导抗磁信号对比, 外加磁场均为 120 G

Fig. 10. Probing the Meissner effect in pressurized bilayer nickelate La3Ni2O7-d and La2PrNi2O7 [40]: (a) Fluorescence image of sample

A (La2PrNi2O7 in silicon oil); (b) magnetic field imaging under an external magnetic field of HZ = 120 G after zero-field cooling of

the sample to 7 K, the blue area shows clear diamagnetism; (c) ODMR splitting of three selected points under ZFC-FW and FC

measurements, point A0 is far away from the sample and serves as a reference, point A1 is on the sample and local demagnetization

is observed at low temperature, point A2 is located at the sample edge and a local enhancement of magnetic field is observed, simil-

ar phenomena are observed in the ZFC-FW and FC measurements, (d) comparison of the diamagnetism effect of the three samples

during the ZFW-FW measurement, the external magnetic field is about 120 G.
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砧内 La2PrNi2O7 样品的共聚焦荧光扫描图 ,  其

中黑色虚线描出了样品边界位置. 在对样品进行

零场降温后, 通过施加 120 G的偏置磁场并对样

品区域进行逐点 ODMR测量, 发现样品上较大区

域 (图 10(b)的蓝色区域)存在明显的抗磁行为,

即这些位置的 NV中心感受到的局部磁场均小

于外加偏置场. 接下来, 通过监测样品上典型位

置的磁场随温度变温规律, 进一步确定了超导抗

磁现象. 如图 10(c)所示, A1 点位于样品上, 低温

下出现典型的抗磁信号; A2 点在样品边界, 在低温

下表现出局部磁场增强; A0 点在样品外, 低温下其

局部磁场和外加偏置场一致. 随着温度的升高, 上

述位置感受到的抗磁 (或局部磁场增大)均逐渐

减小, 到 60 K时所有位置都感受到一样的磁场.

另外, 在相同磁场下进行场冷实验, 这几个位置也

观测到相应的局部磁场变化,  但抗磁幅度略有

减弱.

研究团队对比了 KBr和硅油两种传压介质对

La2PrNi2O7 样品抗磁信号的影响. 硅油在样品装

载时及低压区为液态, 能提供更好的静水压环境.

作为固体传压介质, KBr提供的静水压条件相对

差一些. 传压介质引起的压强条件区别也体现在

了 La2PrNi2O7 样品的抗磁信号上. 一方面, KBr

作为传压介质样品中出现抗磁的相对面积更小 (有

抗磁信号面积和所有测试面积之比). 另一方面, 在

相同的偏置磁场 (120 G)下, 比较两个样品中实验

测得的最强抗磁信号, 硅油中的样品抗磁幅度是

KBr中样品信号幅度 2倍以上, 见图 10(d)所示.

这些结果显示了静水压条件有利于实现镍氧化物

超导抗磁现象.

实验还研究了硅油中的 La3Ni2O7 样品的抗磁

行为. 与前面的实验流程一致, 在近 20 GPa的压

强下, 通过对样品上不同位置进行零场冷-加场测

试, 发现一些局部磁场减弱的信号. 结合场冷和场

热数据, 实验进一步确定了信号来自样品超导抗磁

行为. 值得说明的是, La3Ni2O7 样品的抗磁信号较

弱, 在 120 G的偏置磁场下, 其抗磁信号带来的 NV

中心 ODMR谱线变化, 与空间上不同位置压强梯

度带来的 ODMR变化相当. 为消除压强不均一对

抗磁信号的影响,  实验还测量了零外磁场下的

NV中心压强分布, 结合压强和磁场与 NV中心的

不同耦合关系, 将两者进行有效解耦, 给出了明确

的超导抗磁信号 [40]. 

5   结论和展望

μT/
√
Hz

本文汇总了高压极端条件下, 特别是兆巴高压

下金刚石 NV中心光学和自旋性质, 讨论了高压下

影响金刚石量子传感灵敏度的几个核心因素. 通过

高压下磁铁矿的磁性测量, 氢化物 CeH9、镍氧化

物 La3Ni2O7 和 La2PrNi2O7 超导迈斯纳效应测量

这几个具体案例, 介绍了金刚石 NV中心高压磁共

振和量子传感的近期研究进展. 总体来看, 金刚石

NV中心已可用于常压到 140 GPa高压下的原位

磁性表征, 空间分辨率接近 1 μm, 高压下测磁灵敏

度可达 1   , 这为高压极端条件下的原位磁

测量, 特别是兆巴高压下超导迈斯纳效应测量提供

了重要工具. 当然, 为实现近室温超导体如 H2S,

LaH10 的原位表征, 尚需进一步提升金刚石 NV中

心的工作压强. 一方面, 可以采用基于 (111)切割

的金刚石对顶砧等方式, 让压强尽量保持与 NV中

心一样的对称性, 有望进一步提升其工作压强; 另

一方面, 通过液态或气态传压介质来提供更好的静

水压, 对于极端高压下的信号提取也是至关重要的.

对于凝聚态物理、地球科学、材料科学等领域

的前沿研究, 高压极端条件与极低温或高温, 以及

强磁场等极端条件的联合将带来更丰富的调控手

段. 金刚石 NV中心 ODMR的最高工作温度已接

近 1400 K[16], 最高工作磁场接近 8 T[17] (均为单一

指标). 同时, 除了作为磁传感器, 金刚石 NV中心

对所处位置的压强、温度、电场等物理量都有可

靠的响应, 可作为高压下多物理量联合测量传感

器 [20]. 可见, 金刚石 NV中心磁共振和量子传感技

术的快速发展为综合极端条件下物性测量提供了

新的机遇 [22].

最后, 值得一提的是, 本文主要以金刚石 NV

中心为讨论对象, 同时提及了高压极端条件对 SiC

和 hBN中多种色心自旋的量子调控进展. 可见,

随着高压科学和色心量子传感的进一步发展和深

度融合, 更加丰富和有趣的结果将会不断呈现, 让

我们拭目以待.
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Abstract

High-pressure  extreme conditions  are  crucial  for  realizing novel  states  and regulating material  properties,
while magnetic resonance technology is a widely used method to characterize microscopic magnetic structures
and magnetic properties. The integration of these two fields offers new opportunities for cutting-edge research in
condensed matter physics and materials science. However, conventional magnetic resonance is limited by several
factors, such as low spin polarization and low signal detection efficiency, which makes in-situ measurement of
micrometer-sized samples under ultra-high pressure a challenge. Recent advances in quantum sensing with color
centers in solids, in particular, the development of quantum sensors based on nitrogen vacancy (NV) centers in
diamond,  provide  an  innovative  solution  for  magnetic  resonance  and  in-situ  quantum  sensing  under  high
pressure. This article summarizes the effects of high-pressure conditions on the spin and optical properties, as
well as on the magnetic resonance of diamond NV centers. In addition, this article reviews recent advances in
high-pressure  quantum  sensing  through  applications  such  as  magnetic  imaging,  pressure  detection,  and  the
study of the superconducting Meissner effect under high pressure.
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