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检测单个自旋——包括稳定和亚稳态——在量子传感中是一个基本挑战，具有广泛的应用于凝聚态
物理、量子化学以及单分子磁共振成像等领域。虽然钻石中的氮-空位（NV）中心已经作为强大的纳米
级传感器出现，但它们对单自旋检测的性能仍然受到显著环境噪声和受限感应体积的限制。在这里，我
们提出并演示了一种通过策略性使用纠缠 NV对来克服这些限制的纠缠增强传感协议。我们的方法在
室温条件下实现了 3.4倍灵敏度提升和 1.6倍空间分辨率降低。该协议采用精心设计的纠缠态，通过量
子干涉放大目标自旋信号同时抑制环境噪声。至关重要的是，我们扩展了这些能力以解析亚稳态单自
旋动力学，直接观察不同自旋状态之间的随机跃迁，识别出依赖于状态的耦合强度。这种双重功能允许
同时检测静态和动态自旋物种，用于研究复杂量子系统。所达到的性能确立了纠缠增强传感作为一种
可行途径，朝着对量子材料和界面进行原子级特征描述的目标迈进。

量子传感技术，借助单个纳米级量子传感器，正成为
一项变革性技术，提供无与伦比的精度来表征微观结构
[1–9]并揭示基本的微观机制 [10–14]。推进这项技术的关
键策略在于利用量子纠缠超越单个量子传感器的限制。尽
管已经广泛研究了纠缠量子传感以接近由量子物理学规
定的根本性精度极限 [15–18]，但将量子纠缠实际集成到
具有优势的纳米级量子传感系统中仍然是一个重大且持
续的挑战。这一挑战主要源于量子纠缠的内在脆弱性，特
别是对于靠近界面或材料表面操作的量子传感器而言，这
会导致严重的退相干 [19–22]。由此产生的极短纠缠相干
时间可能导致性能甚至低于单个纳米级量子传感器，尤其
是在考虑纠缠态制备和检测相关的开销 [23]时。

这里我们提出了一种在保持对目标单自旋敏感性的
同时抑制环境噪声的通用方法。关键思想是开发紧密耦合
的量子传感器，使其彼此靠近排列，从而实现卓越纠缠纳
米尺度量子传感（图 1A和B）。通过准备具有平均零量子
数子空间中的纠缠态（例如， 1√

2
(|↑↓〉+ |↓↑〉)，↑ (↓)表示

自旋-1/2 系统的 ms = + 1
2 (−

1
2 )），传感器在大部分表面

表现出耦合强度降低（图 1B 的蓝色区域），使它们有效
地免受常见表面噪声的影响。重要的是，传感系统还保留
了对位于受限表面区域内单个自旋目标的敏感性（图 1B
的红色区域），从而实现了增强的空间分辨率。

这一纠缠传感方案的关键要求是，必须精确控制量子

传感器的位置以确保它们的分离（s）相对于其与界面浴的
距离（d）很小，从而保留所有纠缠的优势。图 1C和D展
示了在不同间隔下的空间分辨率和自旋相干时间的表现。
当间隔较大时，每个量子传感器都与独立的自旋浴相互作
用，导致空间分辨率下降并增加纠缠态的去相干率。相比
之下，在相对较小的间隔下，实现了 1.6倍的空间分辨率
提升（图 1C）。结合增强的自旋相干时间，纠缠纳米传感
方案在密集自旋浴中检测单个自旋目标的相干单调振荡
信号方面表现出色（图 1B 右）。该方案可以轻松应用于
各种纳米级传感器，如硅碳中的自旋缺陷 [24, 25]和单一
分子自旋探针 [26]，在广泛的应用中提供卓越性能。

我们通过氮-空位（NV）中心在钻石中的方案进行了
演示，这是一种领先的纳米级量子传感器，广泛应用于生
物学、凝聚态物理和材料科学 [27–36]。一对沿不同晶体
轴取向的 NV 对被制造在可以作为扫描磁测量探针的纳
米柱的最佳性能位置内 [37]（图 2A）。制造过程利用了同
位素纯度为 99.999%12C[38]的钻石，并采用纳米精度自对
准技术进行氮离子注入 [39]。这产生了平均深度为 20(7)
纳米的强耦合NV中心，适用于纳米尺度传感。这一浅深
度导致 NV1 和 NV2 的自旋相干时间 T2 分别为 14.5 和
10.2µ秒，主要受到金刚石表面噪声 [38]的影响。在沿着
NV1轴对齐的静态磁场 B0 = 89高斯下，双电子-电子共
振 (DEER)测量显示耦合强度为 414(3)千赫兹，对应两

https://arxiv.org/pdf/arxiv:2504.21715v1


2

A

Single spin 

sensor

Entangled spin sensors

s

B

t (μs)

C
o

n
tr

a
s
t 

(a
.u

.)

t (μs)

C
o

n
tr

a
s
t 

(a
.u

.)

d

s (nm)

C

d
 (

n
m

)

Sensor coverage gaps

C
o

u
p

li
n

g
  

(k
H

z
)

0

30

60

Azz

Azz

Azz

…

…

Azz

t = 1/Azz

C
o

n
tr

a
s
t 

(a
.u

.)

D

Single spin

Entangled spin

t (μs)

s = 16 nm

s = 4 nm

Entangled spin

0.4       1        1.6

Single spin 

Entangled spin

Spatial resolution gain

no single spin 

signature

signature of 

green single spin

图 1. 纠缠纳米尺度传感的示意图与自旋传感器。A.纳米尺度单个自旋传感在来自界面自旋浴的显著噪声中（左）。红色区域突出
显示了单个自旋目标检测的最佳位置，在此位置耦合强度 Azz 占主导地位，从而决定了空间分辨率（方法）。由于与多个自旋目标
的耦合以及自旋传感器有限相干时间导致频谱拥挤，阻碍了对单个自旋信号的可靠区分（右）。B.两个强烈耦合的自旋传感器通过
水平距离 s 分开进行纠缠纳米尺度传感（左）。随着空间分辨率（红色区域）提高，并且耦合强度选择性放大，在纠缠传感器相干演
化的过程中成功观测到单个自旋振荡特征（右）。C.不同深度和间隔下的传感器配置的空间分辨率动态变化。蓝色圆圈的大小（单
个自旋传感器）和红色圆圈的大小（纠缠传感器）表示对应的空间分辨率。红色（蓝色）区域标记了相对于单个自旋传感器具有增
加（减少）空间分辨率的纠缠纳米尺度传感。D.纠缠态 1√

2
(|↑↓〉+ |↓↑〉)对于接近和较大的传感器间隔显示出不同的自由感应时间。

结果是通过使用 d = 9 nm，s = 4 nm（红线），s = 16 nm（绿线）和界面自旋密度为 0.01nm−2，通过对 1000个随机生成的表面
自旋分布进行平均计算得出的。

个NV中心之间的距离为 5.2(3)纳米（图 2A,扩展数据）。

这种简短的分离显著减少了纠缠态准备和检测相关
的开销。在大约 τ1 = 1/(8ANV1,NV2) ∼ 0.2 µ 秒
的主时间成本下，我们通过图 2B 中所示的序列制备了
两种类型的纠缠态 |ψ1〉 = (|⇑⇑〉+ i |⇓⇓〉) /

√
2, |ψ2〉 =

(|⇑⇓〉+ i |⇓⇑〉) /
√
2，其中 ⇑ (⇓) 表示 spin-1 系统中的

ms = +1(−1)。这两种状态对表面电子自旋浴表现出互补
的敏感性（图 2D）。因此，我们观察到状态 |ψ2〉的相干时
间增强为 21.9 µs，而状态 |ψ1〉的相干时间减少为 4.8 µs。
这些结果与之前纠缠的 NV对形成鲜明对比，由于 25纳
米的大间距 [40]，它们表现出相同的相干时间。

我们采用基于 ψ2 的 DEER 光谱学实现对暗自旋的

纠缠纳米尺度传感（图 2B）。当目标自旋的 π翻转脉冲频
率与其共振频率匹配时，目标自旋与 ψ2 之间的相互作用
保持耦合，在解缠过程中导致 ψ2 中的可检测相移。频率
扫描揭示了在 0.0854、0.2495和 0.6940 GHz处存在三个
不同的共振峰（图 2E），对应于单个暗电子自旋。为了验
证单一自旋的起源，我们测量每个由暗自旋引起的相位动
力学作为演化时间 t的函数。在所有共振频率下相干单调
振荡的持续存在（图 3A）无歧义地确认了单个自旋特征，
因为集合自旋会平均化振荡并产生类似于退相干的信号。
振荡频率（图 3B）由暗自旋与两个 NV中心之间的微分
偶极-偶极耦合决定。

纳米尺度的自旋传感能够通过它们独特的磁指纹同
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图 2. 基于纠缠态的单个暗自旋光谱学。A. 纳米柱结构示意图，其中心区域含有 NV 对。B. 利用 NV1-NV2 纠缠态进行暗自旋
（DS）目标 DEER光谱学。通过一个具有相应共振频率 f 的功能 π 脉冲（DS），实现了 DS目标与 NV1-NV2纠缠态的选择性耦
合。Ent表示用于制备纠缠态的标准脉冲序列。ϕ = 0 对于 |ψ1〉，以及 ϕ = π/2对于 |ψ2〉。C. 具有不同演化时间的 Ent 序列 τ 决
定了 NV1 和 NV2 之间的耦合强度 ANV1,NV2 = 414(3)kHz以及制备纠缠态的最佳演化时间 τ1 = 1/8ANV1,NV2。使用 Hahn 回波
序列测量的两个分离态（NV1 和 NV2）和纠缠态（|ψ1〉和 |ψ2〉）的自旋相干衰减D.。计算得到的 |ψ1〉和 |ψ2〉与表面自旋浴的耦
合强度显示出明显的空间模式，相对于单个自旋耦合，存在增强（红色）和抑制（蓝色）区域，直接解释了依赖于状态的相干时间。
使用 |ψ2〉进行 E.DS 频率扫描揭示了在 B0 = 89高斯下的暗自旋的不同谱峰。

时识别和空间映射暗自旋。通过对它们磁场依赖的能量分
裂进行分析（图 3C，扩展数据），我们确定了不同的自旋构
型：DS1表现出各向同性的塞曼分裂行为，其磁化率在不
同方向上为 2.8MHz/高斯，而 DS2则显示出三重态自旋
特性，具有零场分裂轴项 D = 0.2966 GHz和非轴项 E =
0.3003 GHz（补充信息），表现为在零磁场下两个独立的
峰值以及在有限磁场下的能量-场强依赖关系呈非线性。

利用偶极-偶极相互作用的各向异性性质，我们建立
了一种用于暗自旋纳米级空间映射的协议。该方法利用相
互作用的双重依赖性，即 (1)自旋间距离（r−3比例）和 (2)
相对于外加矢量磁场的方向B0。通过系统地改变B0并测
量由此产生的耦合强度，我们重建了具有 ∼0.3 nm 位置
不确定性的三维自旋分布（扩展数据）。重建的图（图 3D）
揭示了一种具有 ∼3.0 nm 特征间距的聚集自旋排列，并
且这两个暗自旋位于金刚石晶体内部。

纠缠传感器状态 ψ2 对 DS1 和 DS2 表现出强烈的对
比响应（图 3E），这源于它们相对于 NV对的不同空间配
置。这种空间选择性能够同时增强 DS2 的耦合强度并抑

制 DS1信号。我们通过将偶极-偶极相互作用建模为有效
磁场来量化灵敏度（方法）。定量分析表明，ψ2相对于单
个 NV 检测为 DS2 提供了最优的 5.28 dB 灵敏度增强，
并同时抑制不需要的 DS1 信号 -0.98 dB。这些结果确立
了纠缠工程作为纳米尺度自旋区分的强大策略，特别是在
传统检测方法可能失效的密集自旋环境中。

基于利用孤立暗自旋作为辅助传感器并具有扩展传
感范围的现有技术 [41, 42]，我们将这种方法与我们的纠
缠纳米尺度传感协议结合，以实现单自旋检测。探索了纠
缠 NV1-DS1传感器对用于检测界面上的自旋，因为它们
靠近钻石-空气界面的位置。实验序列始于通过 SWAP门
介导的极化转移到 DS1，然后制备 NV1 (ms = 0,−1)和
DS1之间的纠缠态 |φ〉SQ = (|⇓, ↑〉 − i |0, ↓〉)/

√
2，最后进

行面向界面敏感的 DEER测量，针对主要自旋-1/2物种
（图 4A）。测量结果揭示了一个亚稳态暗自旋，在自旋-1/2
和自旋-0构型之间表现出随机切换。当处于自旋-1/2状态
时，我们观察到清晰的相干振荡，而在自旋-0区间这些振
荡完全消失。所测得的耦合强度为 27(7) kHz（对应于对
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图 3. 稳定的暗自旋成像通过量子纠缠增强检测灵敏度。A.相干相位演化在 |ψ2〉中通过耦合到单个暗自旋。振荡频率取决于特定
的耦合强度。较短的相关时间（顶部）比检测 DS2（底部）是因为同时反转钻石表面的自旋-1/2 浴中自旋，在检测 DS1 时。B.对
应于A中信号的快速傅里叶变换 (FFT)。虚线表示根据D的空间映射结果计算的两个 NV 中心和目标自旋之间的耦合差异。|ψ2〉
增强了 DS2 的耦合强度，同时减弱了 DS1 的耦合强度。C. 自旋数和哈密顿量通过在不同外部磁场下的基于 |ψ2〉的暗自旋光谱学
的识别。实线是计算得到的自旋-1/2（红色）和自旋-1（蓝色和浅蓝色）的共振频率（见补充信息）。D. 利用偶极-偶极相互作用对
外部磁场的依赖性（扩展数据）进行暗自旋成像，如B所示，以及在C中的自旋特性。右上方的子图显示了 NV1、NV2 和 DS2
确定的主要轴方向。E. 通过 |ψ2〉进行检测 DS1 和 DS2 的灵敏度分析。左侧和右侧的图描绘了暗自旋 DS2+和 DS1的互易灵敏
度（1/η）（参见方法部分）。|ψ2〉达到了最优灵敏度，在检测DS2+时比 NV1单个自旋性能高出 5.28 dB，而在检测DS1时则显示
出-0.98 dB的灵敏度下降。正方形（实线）代表实验结果（预测值）。F.比较了纠缠态传感器与 NV1在相同传感时间 tDEER 下的
灵敏度增益。

这对而言上方约 11纳米处）和切换动力学表明此自旋位
于界面电荷捕获层 [43]内，其中局部电气环境可能驱动其
亚稳态行为。

亚稳自旋在量子传感应用中扮演着双重角色，既作为
敏感的纳米探针又可能成为噪声源。这些动态自旋系统促
进了快速化学过程 [44, 45]和界面电荷捕获动力学 [46]的
研究，在这里我们的纠缠协议可以增强耦合强度，从而减
少对快速采样的检测时间。然而，它们同时也引入了显著
的退相干通道（图 4B），这会降低检测稳定目标自旋的灵
敏度。为了解决这个问题，我们设计了纠缠态 |φ〉DQ =

(|⇓, ↑〉− i |⇑, ↓〉)/
√
2，通过将相干时间从单独使用DS1时

的 6µs延长到 15µs，展示了出色的抗噪声能力。这种 2.5
倍的改进源于增强的耦合抵消，因为在 |φ〉DQ中 NV1-亚
稳态自旋耦合翻倍，接近 DS1与目标在相对较短距离下

的耦合强度（图 4A插图）。这种双重功能为研究静态和动
态自旋物种共存的复杂量子系统提供了新的途径。

讨论与展望

各种原子和分子系统作为纳米级量子传感器的出现，
为结构分析和微观研究提供了前所未有的精度和空间分
辨率的工具集。本工作展示了一种通用且可扩展的方法，
通过利用现实噪声环境中的量子纠缠来增强纳米级传感
能力。我们工作的核心成就在于开发了一个稳健的框架，
在充分利用量子纠缠优势的同时有效应对了其基本挑战。
通过对量子传感器阵列进行专门设计以形成大规模纠缠
系统，并结合高保真度的量子控制和读取协议，我们的方
法将纳米级量子传感推向了其物理极限。
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图 4. 不稳定暗自旋检测使用纠缠传感器。A. 使用 NV1-DS1-纠缠态在三种状态下检测不稳定暗自旋的三个典型结果 |φ〉SQ。状
态-1（自旋开启）：自旋在整个 DEER测量过程中保持稳定，并引起清晰的振荡特征（方块）。状态-2（自旋关闭）：自旋在测量过
程中消失，导致纯衰减（圆形），其退相干率与状态-1相同。状态-3（自旋切换）：自旋在测量期间在两种自旋态之间切换，引起额
外的退相干（菱形）。每个实验点花费 180秒的测量时间。实线代表拟合曲线。DS1和界面暗自旋共享嵌入序列中的同一 π 脉冲。
B. 实时 T2 轨迹（左）及其统计（右）对应三种不同的自旋状态： 1√

2
|(|↓〉+ |↑〉)〉DS1，|φ〉SQ 和 |φ〉DQ。

这项技术的另一个直接应用是将纠缠量子传感器开
发成功能性的扫描探针系统，能够确定性地在优化位置定
位样品。这一进步将显著提升各种纳米级量子传感应用中
的测量精度和操作可靠性。

方法

金刚石样品制备

实验中使用的金刚石基底是一块厚度为 50 mum的
(100)取向金刚石，其上生长着同位素富集（99.999% 12C）
的外延层。钻石柱中的NV对是通过自对准图案化技术制
造的，在 PMMA层中半径为 15纳米的掩模孔将 NVs限
制在靠近中心区域的钻石柱内。这些NV中心是由植入 15
千电子伏特 15N+离子产生的，离子剂量被控制以确保每
个掩模孔大约植入了 10个离子。

空间分辨率

我们的基于 NV 中心的量子传感器的空间分辨率从
根本上由其对表面暗电子自旋的有效感应区域决定，遵
循已建立的有效感应体积方法 [30]。对于通过偶极耦合
相互作用的密集表面自旋层 Aeff,i，我们首先按它们的耦
合强度降序为所有自旋编号 Aeff,1 ≥ Aeff,2 ≥ ...。累
计信号贡献量化为 S(N) =

√∑N
i=1A

2
eff,i，从中我们将

有效传感区域定义为空间范围，该范围内包含最少数量
的自旋（Neff），这些自旋贡献了总可检测信号 S(N =

Neff)/S(N = inf) = 70%的 70%。此区域内单个自旋可
以有效地与其他自旋区分开。

自旋检测灵敏度

我们通过偶极-偶极相互作用量化目标自旋检测的灵
敏度，将这些相互作用视为一个有效的磁场。对于具有传
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感时间 (t = tDEER) 的 DEER检测序列，灵敏度可以表
示为 [22]

η =
1

πAeff
√
τe−(tDEER/T2)

p

√
1 +

1

C2navg

√
1 +

text

tDEER

，其中 T2 是相干时间和 p是描述局部自旋环境的拉伸指
数参数。navg 表示每个读出的平均光子计数（实验确定为
单个 NV中心的 navg = 0.12对于 |ψ2〉和 navg = 0.06），
C是测量对比度。此外，光学初始化时间、读出时间和其
他外部时间由 text = tI + tR + tother表示。完整的实验参
数和详细推导见补充信息。

自旋定位

目标自旋的空间定位是通过精确表征它们的磁偶极
相互作用实现的。对于自旋-1/2系统（例如DS1），偶极矩
直接与外部磁场Bext对齐。然而，对于自旋-1系统（NV1，
NV2，DS2），偶极方向由其内在各向异性轴与 Bext之间
的相互作用决定。鉴于它们主轴取向的不同，我们首先定
义每个自旋主坐标系中的偶极矩 ([Dx

i ,D
y
i ,D

z
i , ])，

Φi
j = 〈φij |Sx|φij〉Dx

i + 〈φij |Sy|φij〉D
y
i + 〈φij |Sz|φij〉Dz

i

，其中 φji 表示在 Bext 下自旋哈密顿量的第 j 个本征态。
对于耦合自旋-1对，状态Φi

j1
和Φi

j2
之间的相互作用强度

遵循偶极耦合公式

νj1,j2 ∝ a

r3

[
Φi

j1Φ
i
j2 − 3

(Φi
j1
· r)(Φi

j2
· r))

r2

]
.

实验可测量的过渡Φi
j1

→ Φi
j′1
（传感器）和Φi

j2
→ Φi

j′2
（目

标）的耦合强度是

Aj1→j′1,j2→j′2
= (νj1,j2 − νj1,j′2)− (νj′1,j2 − νj′1,j′2).

定位方法涉及：(1) 在不同的 Bext 下测量耦合强度；
(2) 数值搜索能最好再现所有观测到的耦合的位置向量
r；(3) 确定来自多个场取向的解的交集。
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