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Приведены результаты экспериментов по наблюдению особенностей в спектре оптически детектируемого

магнитного резонанса в ансамблях NV-центров в алмазе при комнатной температуре при возбуждении

низкочастотных переходов двухчастотным и амплитудно модулированным одночастотным микроволновым

излучением. Исследована зависимость параметров этих особенностей от интенсивности оптического

излучения и мощности микроволнового излучения.
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Введение

NV-центры в алмазе часто используются в качестве

рабочей среды для устройств зондирования магнитных

и электрических полей [1,2], температуры [3], реали-

зации квантовых вычислений [4], а также стабильных

флуоресцентных биомаркеров [5]. Это связано с сочета-

нием удобства оптического детектирования квантового

состояния и длинных времен жизни когерентности даже

при комнатной температуре. Основное состояние NV-

центров имеет спиновые подуровни, переходы между

которыми лежат в микроволновом диапазоне. Благодаря

оптической поляризации спина и спин-зависимой флу-

оресценции NV-центров широко распространено при-

менение метода оптически детектируемого магнитного

резонанса (ОДМР). Одним из направлений исследований

в последнее время является использование комбини-

рованного возбуждения NV-центров несколькими элек-

тромагнитными волнами. Например, наблюдение ОДМР

при дополнительном приложении радиочастотного излу-

чения [6–8]. С точки зрения приложений перспектив-

ным выглядит метод двухквантовой магнитометрии [9]

(использующий когерентную манипуляцию состоянием

NV-центра, имеющим подуровни с проекцией спина ±1,

при помощи двухчастотного поля), позволяющий ис-

ключить влияние температуры/электрического поля и

повысить чувствительность. В микроволновом диапа-

зоне при комнатной температуре наблюдались эффекты

когерентного пленения населенности [10,11], Аутлера-

Таунса [12,13]. С точки зрения изучения динамики NV-

центров предлагается наблюдение выжигания спектраль-

ных провалов [14,15] и когерентных осцилляций насе-

ленности [16,17].

Когерентные осцилляции населенности (КОН или

CPO, Coherent Population Oscillations) — это явление,

известное в области квантовой оптики. Они проявляются

как узкий провал (резонанс КОН) в линии поглощения

при сканировании частоты пробного излучения вблизи

частоты одновременно приложенного к среде возбуж-

дающего излучения с постоянной частотой. В отличие

от обычного спектрального провала, ширина которого

ограничена однородным уширением 1/T2, ширина резо-

нанса КОН может быть намного меньше и соответствует

скорости релаксации населенности 1/T1. В некоторых

работах такую узкую особенность связывают с сильной

дисперсией и возможностью наблюдения
”
медленного“

света (см., например, [18]) и реализации оптической

памяти [19]. Существует другая точка зрения: наблю-

даемые незначительные замедления световых импульсов

можно объяснить искажением их формы при распростра-

нении через насыщающийся поглотитель, а узкий провал

некорректно относить чисто к поглощению пробного

излучения [20].

Название эффекта когерентных осцилляций населен-

ности отражает объяснение наблюдения такого узко-

го спектрального провала. При одновременном при-

ложении пробного излучения и накачки в суммарном

возбуждающем излучении присутствуют биения. Если

частота этих биений мала по сравнению со скоро-

стью релаксации населенности, то населенность среды

успевает отслеживать изменения в уровне эффектив-

ной накачки (считается, что интенсивность накачки и

пробного излучения достаточно большая чтобы влиять
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на населенность). Таким образом, населенность среды

осциллирует с частотой отстройки пробного излучения

от накачки. Такой нестационарный отклик среды приво-

дит к возникновению узкого провала при сканировании

частоты пробного излучения вблизи частоты накачки с

характерным частотным масштабом 1/T1.
Настоящая работа посвящена экспериментальному

наблюдению когерентных осцилляций населенности в

ансамбле NV-центров в алмазе при использовании двух-

частотной микроволновой накачки и амплитудной моду-

ляции одночастотного СВЧ излучения.

Эксперимент

Эксперименты проводились при комнатной темпера-

туре. Оптическая часть установки собрана по конфо-

кальной схеме. Образец — HPHT (high-pressure-high-
temperature)-алмаз производства Element Six, предостав-

ленный ФИАН им. Лебедева, где он был облучен элек-

тронным пучком дозой 1018 electron/cm2 и отожжен для

повышения концентрации NV-центров. Для возбуждения

NV-центров использовалось излучение накачки на длине

волны 532 nm (мощностью несколько десятков mW),
сфокусированное в пятно диаметром 100µm. Флуорес-

ценция детектировалась в диапазоне длин волн, большем

600 nm, при помощи лавинного фотодиода. Образец

помещался в магнитное поле, направленное вдоль на-

правления [111], для выделения одной из 4 групп NV-

центров по направлению оси симметрии в кристалличе-

ской решетке алмаза. По спектру ОДМР определялась

частота микроволнового перехода 0 → +1 для этой

группы.

В первой серии экспериментов использовалась стан-

дартная схема с двумя генераторами. Генераторы были

синхронизованы по общему опорному сигналу для обес-

печения когерентности используемых полей. Во избежа-

ние влияния генераторов друг на друга использовались

вентили; после сложения суммарный сигнал усиливался

и поступал на антенну, выполненную по схеме маг-

нитной петли диаметром 8 mm (образец помещался в

центр петли). На рис. 1, a показан типичный спектр

ОДМР. Частота одного из генераторов фиксировалась в

центре пика ОДМР (управляющее поле), в то время как

частота второго (пробное поле) сканировалась. Видно,

что при возбуждении двумя генераторами происходят

кардинальные изменения в форме ОДМР: во-первых,

выжигается спектральный провал, во-вторых, на его

фоне появляется узкий пик, который, как и в работе [16],
можно аппроксимировать двумя контурами (в нашем

случае их ширины ∼ 30 и ∼ 1.5 kHz, рис. 1, b). При

медленном сканировании частоты пробного излучения

и усреднении по малому числу реализаций когерентные

осцилляции населенности наблюдались напрямую, про-

являясь в виде осцилляций сигнала флуоресценции во

времени (рис. 1, c). Переход к проявлению КОН в виде
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Рис. 1. Измеренное изменение интенсивности флуоресцен-

ции образца при сканировании частоты пробного поля (a):
1 — спектр ОДМР при приложении управляющего поля

на частоте 2964.3MHz, 2 — в отсутствии управляющего

поля. На вставке b показана зависимость флуоресценции от

частоты пробного излучения в более узких пределах вблизи

частоты управляющего поля. (c) Зависимость интенсивности

флуоресценции от частотной отстройки пробного излучения

в диапазоне ±15 kHz. Длительность сканирования ∼ 16ms.

Результат после усреднения по 700 реализациям (3) и 5 ре-

ализациям (4).

узкого спектрального провала (резонанса КОН) проис-

ходит при усреднении по большому числу реализаций

(так как относительная фаза двух возбуждающий полей

не сохранялась от реализации к реализации).

Заметим, что в основе когерентных осцилляций насе-

ленности лежат биения накачки и пробного излучения, и

требуется взаимная когерентность генерируемых полей.

Это накладывает ограничения на стабильность частоты

генераторов и требует их синхронизации. Также для

наблюдения КОН с наилучшим контрастом амплитуды

двух полей должны совпадать.

Заметим, что требование когерентности полей и опти-

мальный контраст КОН автоматически реализуются при

переходе от использования двух генераторов к глубокой
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Рис. 2. Изменение интенсивности флуоресценции при ли-

нейном сканировании частоты модуляции за 0.1 s от 10 kHz

до 1mHz (при времени, большем 0, начинается следующее

сканирование от 10 kHz). Показаны одиночная реализация (1)
и результат усреднения по большому числу реализаций (2).
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Рис. 3. Спад КОН при различной мощности оптической

накачки: 1.2 (1), 3 (2), 5.9 (3), 12 (4) и 23mW (5). Параметры

сканирования частоты амплитудной модуляции те же, что на

рис. 2 (скорость сканирования 100 kHz/s). Сигнал флуоресцен-

ции нормирован на контраст.

(полной) амплитудной модуляции излучения одного ге-

нератора. В этой связи во второй серии экспериментов

мы использовали амплитудно модулированное (меанд-
ром) микроволновое излучение одного генератора. Для

этих целей в микроволновой части между генератором

СВЧ излучения и усилителем присутствовал переклю-

чатель, при помощи которого создавалась амплитудная

модуляция (включение/выключение). Модулированная

накачка действует аналогично биениям между излу-

чениями двух генераторов. Следует отметить, что в

работе [16] рассмотрено отличие между амплитудной

модуляцией (синусоидальной) и приложением двух по-

лей. Отмечается, что для низкочастотной амплитудной

модуляции также следует ожидать наблюдение когерент-

ных осцилляций населенности. На рис. 2 показан харак-

терный вид наблюдаемого сигнала флуоресценции об-

разца при изменении во времени частоты амплитудной

модуляции приложенного СВЧ излучения. В низкоча-

стотной области заметны осцилляции в уровне сигнала,

пропадающие при частотах модуляции больше ∼ 2 kHz.

Осцилляции флуоресценции соответствует тому, что в

процессе измерения включается/выключается микровол-

новая накачка. Если частота модуляции много меньше

1/T1, то в сигнале флуоресценции фактически долж-

ны наблюдаться переключения между двумя уровнями,

разница между которыми соответствует контрасту при

наблюдении ОДМР. Если частота модуляции много

больше 1/T1, то на NV-центры эффективно воздействует

СВЧ излучение с вдвое меньшей (усредненной) мощно-

стью по сравнению с непрерывно включенной накачкой

без модуляции, и наблюдается соответствующий такой

мощности уровень флуоресценции.

При усреднении по большому числу отдельных реали-

заций (фаза амплитудной модуляции в каждой реализа-

ции не сохраняется) колебания в уровне флуоресценции

исчезают и формируется пик с характерным частот-

ным масштабом спада ∼ 1 kHz (рис. 2). Этот спад —

проявление когерентных осцилляций населенности, ана-

логичный узкому провалу, наблюдаемому в схеме с

использованием пробного излучения. Как величина, так

и частотный масштаб этого спада характеризуют ан-

самбль NV-центров в образце как нелинейную среду

с характерным временем (например, насыщающийся

поглотитель). Величина спада соответствует разнице

между уровнем флуоресценции при средней мощности

СВЧ излучения (половина от полностью включенной)
и средним значением между сигналом при включенной

и выключенной накачке. Эта разница может наблю-

даться в случае нелинейной зависимости уровня флу-
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Рис. 4. Зависимость полуширины спада КОН от мощности

возбуждающего оптического излучения. Кругами отмечены

значения, полученные из рис. 3 по уровню 0.5. Штриховая

линия — линейная аппроксимация.
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оресценции от мощности приложенного СВЧ излуче-

ния. В нашем случае нелинейность присутствует из-за

насыщения ОДМР (глубина провала во флуоресценции

при его наблюдении ограничена). Поэтому при сравне-

нии половинной и полной мощности накачки контраст

ОДМР (уменьшение флуоресценции) возрастает мень-

ше чем в два раза. Этим объясняется относительное

уменьшение средней флуоресценции при высокочастот-

ной модуляции. Характерный частотный масштаб спада

соответствует обратному времени жизни населенности

1/T1.

Возможности использования
изменений в спектре ОДМР
при одновременном возбуждении двух
микроволновых полей

Измерение параметров описанных выше изменений в

спектре ОДМР кажется весьма перспективным методом

для исследования релаксационных процессов в образцах

алмаза, активированных NV-центрами. Действительно,

измерение ширин спектральных провалов и резонансов

КОН может дать информацию о характерных значениях

времен поперечной и продольной релаксаций. Однако,

как справедливо отмечено в работе [16], следует пом-

нить, что измеренные константы релаксации характери-

зуют систему, возмущенную светом и СВЧ излучением,

так что сравнение с другими измерениями требует экс-

траполяции измеренных результатов на нулевую интен-

сивность света и мощность микроволнового излучения.

Мы провели несколько экспериментов для проверки

влияния характеристик микроволнового и оптического

полей на величины измеряемых констант.

Влияние интенсивности оптической накачки

Были проведены наблюдения спада КОН при различ-

ных уровнях оптического возбуждения. С увеличением

интенсивности оптической накачки заметно увеличе-

ние характерного частотного масштаба резонанса КОН

(рис. 3 и 4). Это объясняется тем, что с увеличением

интенсивности растет скорость оптической поляриза-

ции электронного спина NV-центров, что играет роль

дополнительного канала релаксации, увеличивая как

равновесную населенность подуровня 0, так и скорость

релаксации к новому равновесию при возмущении (на-
пример, при выключении СВЧ излучения). Экстрапо-
ляция к нулевому значению интенсивности (рис. 4)
приводит к характерным скоростям продольной релак-

сации порядка 500Hz при использовании амплитудной

модуляции микроволнового излучения одного генера-

тора, что соответствует измерениям так называемым

методом relaxation in the dark (релаксация в
”
темно-

те“) [21,22]. При этом для возбуждения NV-центров ис-

пользовалась оптическая импульсно-периодическая по-

следовательность с варьируемой частотой следования

импульсов. По переднему фронту импульса флуоресцен-

ции определялась степень поляризации NV-центра, ее
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Рис. 5. Выжигание спектрального провала в линии ОДМР

при приложении управляющего поля на частоте 2964.64MHz

с различной мощностью: без управляющего поля (1), относи-
тельная мощность −9 (2), −6 (3|/), −3 (4) и 0 dB (5). Приве-

дены нормированный сигнал флуоресценции (а) и изменение

относительно сигнала без управляющего поля (b, из каждой

кривой вычитается кривая 1). Кривые смещены по вертикали

для наглядности.

зависимость от периода следования позволяла опреде-

лить время деполяризации, т. е. релаксации населенности

нижних уровней.

Влияние мощности микроволновой накачки

В экспериментах также исследовалось влияние мощ-

ности используемого микроволнового излучения на ха-
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Рис. 6. Спад КОН при различной мощности СВЧ излуче-

ния: относительные мощности 0 (1), −5 (2) и −10 dB (3).
Параметры сканирования частоты амплитудной модуляции те

же, что на рис. 2 (скорость сканирования 100 kHz/s). Сигнал
флуоресценции нормирован на контраст.

рактерные значения ширин выжигаемых спектральных

провалов и резонансов КОН. Как видно из рис. 5, уве-

личение мощности управляющего поля приводит лишь к

увеличению глубины спектрального провала, практиче-

ски не изменяя его ширину (в диапазоне используемых

нами мощностей до нескольких ватт). Это значит, что

в этом диапазоне мощность СВЧ излучения достаточ-

но мала и не приводит к полевому уширению. При

этом характерное значение ширины провала составляет

порядка 2MHz. Характерные ширины спадов КОН в

наших условиях также практически не чувствительны к

мощности микроволнового излучения (рис. 6).

Заключение

В настоящей работе представлены результаты экспе-

риментов по наблюдению когерентных осцилляций на-

селенности NV-центров в алмазе в микроволновом диа-

пазоне при комнатной температуре. Использовались раз-

личные варианты накачки: двухчастотное микроволновое

излучение и амплитудно модулированное одночастотное

СВЧ излучение. Исследована зависимость параметров

резонансов КОН и выжигаемых спектральных провалов

от интенсивности оптического излучения и мощности

микроволнового излучения. Показано, что диагностика

динамики релаксации в ансамблях NV-центров с исполь-

зованием резонансов КОН и выжигаемых спектральных

провалов возможна лишь с учетом влияния оптиче-

ского и микроволнового излучения на релаксационные

процессы.
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