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纳米钻石（NDs）是量子传感器，能够进行局部温度测量，利用了其小巧的尺寸。虽然基于模型的分析
方法已被用于 ND量子热计量学，但它们的准确性尚未得到彻底研究。在这里，我们应用无模型机器学
习和高斯过程回归（GPR）到 ND量子热计量学，并将其能力与现有方法进行比较。我们证明 GPR即
使在数据点数量较少且不论数据采集方法如何的情况下，也能提供比它们更稳健的结果。这项研究扩展
了带有机器学习的 ND量子热计量学的应用范围。
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金刚石氮-空位（NV）中心是由一个氮原子和相邻
的空位组成的一个点缺陷，带有电子自旋S = 1。NV中
心是一种原子尺寸的传感器，可以测量诸如温度 1–11、
磁场 12–16、电场 17和压力 18–20等局部物理量。特别是，
使用 NV中心进行测温预计在从生命科学到凝聚态物
理学的各种领域中具有价值。例如，通过将纳米金刚
石（NDs）注入细胞或微生物内部，观察到了其内部的
温度变化 3,7–9，并且通过将 NDs散布于目标材料上检
测到了热源的热扩散 4,10,11。因此，NV中心进行局部
测温为纳米科学和纳米技术提供了一个独特的机遇。
电子自旋共振可以通过测量在激光和微波照射下

的光致发光（PL）强度来检测，即所谓的光学检测磁
共振（ODMR）13 。我们可以通过从ODMR谱估计NV
中心的温度依赖零场分裂（ZFS）21 来测量温度。使用
NV中心进行温度测量时需要格外小心。由于金刚石具
有较高的热导率，体金刚石在测量温度分布时具有侵
入性 22 。相比之下，NDs的集合体，即 5 –200nm 尺
寸的金刚石晶体 23 ，其热导率低于体金刚石 22 。因
此，NDs更适合局部温度测量。

ND量子热测量分析的准确性需要明确。由于NDs

a)Electronic mail: kouki.yamamoto@phys.s.u-tokyo.ac.jp

的晶体取向分布在各个方向 24，因此难以准确分析
NDs的ODMR光谱。仅测量ODMR光谱中四个频率
的 4点法 3,6已成功应用于快速热测量。然而，在这种
情况下必须仔细考虑准确性。此外，拟合方法被广泛使
用，该方法通过双洛伦兹函数拟合ODMR光谱，但这
些拟合需要更加一致 6,25。另外，在磁场中，光谱以复杂
的方式扩散，使得用这些方法进行分析更具挑战性 24。

在本研究中，我们探讨了高斯过程回归
（GPR）26,27，一种机器学习方法，在 ND 量子温
度计中的适用性。我们将传统的 4点法和拟合方法以
及 GPR 方法应用于光谱分析。为了检验数据分析的
稳健性，我们调查了每种方法对 ODMR 光谱中分析
数据点数量和选择的依赖性。我们展示了 GPR 方法
比现有方法提供了更稳健准确的温度测量。

我们首先在一个精确控温的设置中获取了完整的
ODMR光谱数据集，然后使用三种方法分析结果，即
4点法、拟合法和GPR方法。图 1(a)显示了我们的设
置。NDs的颗粒尺寸为 100 nm。NDs被薄薄地铺在
一块 100 µm厚的铜板上 11。铜板放置在一个低温恒
温器中的样品台上，温度稳定性优于 10 mK[图 1(b)]。
铜板和NDs与样品台之间使用导热膏保持足够的热接
触。我们假设 NDs的温度与嵌入样品台中的校准温度
计读数相同。我们将这个值定义为“真实”温度 Ttrue。
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图 1. (a) 实验装置的概述。(b) 样品台的视图。NDs 分布在铜
板上。(c) 4点法和拟合方法的概述。浅蓝色开放圆圈表示实验
数据。绿色线条是使用双洛伦兹函数拟合的结果。四个填充的
蓝圆和蓝色线代表 4点法。黑色和红色虚线分别代表通过用双
洛伦兹拟合 ODMR光谱获得的共振频率 f±和 ZFS值D。(d)
从 280 K到 285 K以 0.5 K为增量的 ODMR光谱。最下面和
最上面的线条分别代表在 280 K和 285 K时的光谱。为了便于
观察，每个光谱都进行了垂直增量移动。(e) 图 1(d)中 280 K、
282.5 K和 285 K时 ODMR光谱中心 (2870 MHz)附近的放
大图。

一个光学窗口安装在低温恒温器顶部，直接位于样品
台上部，通过该窗口测量来自 NDs的发射光。一个谐
振器微波天线 28直接放置在光学窗口上方，对 NDs进
行磁共振 29。

我们获得了从 280 K 到 285 K 共 11个不同温度
下的 NDs 的 ODMR 光谱（即温度点 N = 11）。在
获取 ODMR 光谱时，微波频率以 321 个等间距点从
2830 MHz扫描至 2910 MHz。我们随机选择每个扫描
的频率点以抑制由于微波天线特性引起的频率相关加
热 29。我们将 100 次扫描中 PL 强度积分的结果作为
单个 ODMR光谱数据。一个典型的单个 ODMR光谱
结果如图 1(c)所示。每个温度下的两个ODMR光谱数
据被获取。接下来，第一个数据将被称为数据#1，第
二个称为数据#2。这些数据集将在稍后的精度评估中
使用。

图 1(d)显示了所有温度条件下的ODMR光谱，而
图 1(e) 是 280 K、282.5 K和 285 K下数据的放大视

图。ODMR光谱的中心随温度升高向较低频率偏移。
该偏移对应于 ZFS 随温度的变化 1,2。四点和拟

合方法使用 ZFS 和温度之间的线性关系。例如，在室
温附近，ZFS 值 D 与温度 T 线性相关，比例系数为
α ≡ dD/dT ∼ −74 kHz/K1。一旦在单一参考温度 T0

和系数 α校准后，特定温度 T 的 ZFS可以表示如下：

D(T ) = α(T − T0) +D(T0). (1)

温度可以直接根据方程 (1) 从 ZFS 得出。请注意，系
数 α随着温度区域 2 的不同而变化。因此，为了避免
传统方法假设线性所带来的缺点，在一个狭窄的温度
范围内（从 280 K 到 285 K）进行了实验。
另一方面，GPR方法通过学习 ODMR光谱与温

度之间的关系来估计温度，包括 ZFS信息（详见“补
充材料”中的“高斯过程回归（GPR）”部分）。在先
前的研究中，我们使用GPR方法从显示复杂形状的磁
场 25 的 ODMR光谱中准确地估计了磁场所值。本研
究旨在验证利用 GPR 进行磁场估计的想法对于温度
估计的帮助程度。
我们依赖于给定的 Ttrue处获取的数据#1，并从数

据#2中估计每个温度下的温度 Test。我们采用上述三

Ttrue (K)
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−
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e
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图 2. (a) 观测到的 ZFS 值 D 作为“真实”温度 Ttrue 的函
数。(b) 比较了四点法、拟合方法 (Np = 321) 和 GPR 方法
(Np = 4和 Np = 321) 对温度的估计。
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种方法来获得 Test 并比较它们的估算精度。我们使用
以下均方根误差（RMSE）计算 11个测量温度点（N =

11）来衡量估计的适当性：

RMSE =

√√√√ 1

N

N∑
i=1

(T i
est − T i

true)
2, (2)

其中，T i
est 和 T i

true 分别是第 i 组设定温度（i ∈
{1, 2, · · · , 11}）下的估算温度和真实温度。我们将数据
#1用作四点法和拟合法的校准数据以及 GPR方法的
训练数据。数据#2作为测试数据以获得RMSE（详见
“补充材料”中的“估计精度评估”）。

ZFS 通过将双洛伦兹线拟合到图 1(d) 中的所有
ODMR光谱来估计，并显示在图 2(a)中。ZFS的线性
在整个本研究测试的温度范围内得到了很好的保持。
线性拟合提供了系数 α = −80.8 ± 1.8 kHz/K（误差
是拟合误差，误差范围设置为 1σ）。这与文献值 1,6,24

一致。
实现准确性以适应少量实验数据点对于实际应用

至关重要。为此，我们通过改变分析数据点的数量Np

来检验每种方法的准确性。在更改Np时，除了Np = 4

外，我们从整个测量频率范围内采用等间隔的频率点。
仅对于 Np = 4，采用与 4 点法相同的四个点，并且
除非另有说明，它们的频率为 2854 MHz、2856 MHz、
2884 MHz和 2886 MHz。
图 2（b）显示了 Test 和 Ttrue 之间的差异。使用

四点法中的数据#2推导 Test 的参考温度是 279.89 K。
四点法的结果在温度变化时显示出急剧的波动。GPR
（Np = 4）结果也显示了波动，但程度小于四点法。另
一方面，拟合（Np = 321）和 GPR（Np = 321）方法
提供的温度估计结果一致，与 Ttrue相符。关于鲁棒性，
拟合（Np = 321）和 GPR（Np = 321）方法优于四点
法，这是意料之中的，因为Np较大。然而，目前的结
果表明，即使对于Np = 4，GPR也有优势。我们将在
后面证明这不是巧合。
更具体地说，图 3(a)比较了在变化 Np 时每种方

法的均方根误差。拟合方法对于Np = 4和Np = 11并
不适用，因此这里没有展示它们。结果表明，GPR方
法可以从较小的Np到较大的Np稳健地估计温度。Np

越大，均方根误差越小。GPR 方法允许即使在小 Np

情况下进行分析，并且在有大量Np的情况下，高效利
用数据以提高准确性。这一事实符合我们对稳健分析
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M
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图 3. (a) 当 Np 变化时，每种方法的 RMSE对比。(b) 上下两
个面板分别计算了 GPR和 4点法结果的 RMSE直方图。

方法的朴素需求。另一方面，拟合方法需要足够的Np

用于估计。此外，在分析过程中已经明显地发现，拟合
方法的 RMSE 对拟合参数的初始值非常敏感。

比较 4点法和GPR方法的细节是很有趣的。使用
较少数据点的分析方法在实验上更有优势。然而，4点
法在选取四个点的方式上是任意的，其准确性可能取
决于选择方式。对于 4点法，需要谱线斜率区域中的
四个特定点，这些点的选择有很多选项。因此，我们选
择了四个点（高频和低频侧各两个点），位于距离 2870
MHz左右 10 MHz到 20 MHz斜率区间的区域内。将
频率分辨率设置为 2 MHz时，可选的四个点被限制在
了 15 种模式中，如表 I所示。计算这 15 种模式下的
RMSE（参见表 I）。在 4点法中，方程 (1)中的比例系
数 α从数据#1计算得出，并用于确定每个不同的四个
点的 RMSE。

图 3(b) 展示了 4 点法和 GPR 方法计算的 15 个
RMSE值的直方图。GPR方法的 RMSE值分布在较
窄的范围内，而 4点法的 RMSE值则分布在一个较宽
的范围内。这表明 4点法的准确性对所选四个点的选
择非常敏感。相比之下，GPR方法更为稳健且较少依
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GPR 4-point

1 −20, −18, 18, 20 1.5960 3.8031
2 −20, −16, 16, 20 1.2137 3.4996
3 −20, −14, 14, 20 1.0409 2.3711
4 −20, −12, 12, 20 0.8251 2.5814
5 −20, −10, 10, 20 1.3989 3.8989
6 −18, −16, 16, 18 1.5120 1.0629
7 −18, −14, 14, 18 0.8915 0.3540
8 −18, −12, 12, 18 0.8109 0.6848
9 −18, −10, 10, 18 1.3751 1.3421
10 −16,−14,14,16 0.6561 0.8920

11 −16, −12, 12, 16 0.7113 0.9174
12 −16, −10, 10, 16 1.2496 1.3424
13 −14, −12, 12, 14 0.7879 0.9265
14 −14, −10, 10, 14 0.9715 1.0014
15 −12, −10, 10, 12 0.7055 1.1040

Index Frequencies −2870 (MHz)
RMSE (K)

表 I. 用于图 3(b)分析的四个频率点的十五种模式。频率表示
与 2870兆赫兹的差异。索引 10（以粗体书写）用于表所示的 4
点方法结果 Figs. 2(b) 和 3(a)。

赖于数据点的选择。因此，即使当 Np = 4，总体而言
GPR方法比 4点法更准确且更稳健。

4点方法在表 I的指标 7中的RMSE值最小。值得
注意的是，如果我们能够阐明如何选择这四个点以提
高其准确性，那么 4点方法的价值将会增加。然而，目
前还没有找到这样的方法。
请注意，数据#1和#2是在相同条件下获取的。先

前的研究 25 对磁场测量显示了 GPR的有效性，即使
对于在不同条件下获取的数据也是如此。然而，需要
进一步研究以确定基于 GPR 的 ND 量子温度计在不
同条件下的有效性。
总之，我们已经建立了使用GPR的ND量子热测

量方法，并表明现有的GPR方法与现有方法相比是一
种具有优越准确性和鲁棒性的优秀分析方法。
开发一种多输出GPR方法 27，将之前研究中展示

的精确磁场估计 25 与当前研究中的精确测温相结合，
使局部温度和磁场的同时准确测量成为可能。例如，这
样的方法在调查各种相变（包括电流引起的相变）方面
颇具前景 30 。结合 ND量子测温和磁计量将扩展纳米
尺度物理性质的测量范围。
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