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A c o m m o n i m p e di m e nt t o q u bit p erf or m a n c e is i m p erf e ct st at e i niti ali z ati o n. I n t h e c as e of t h e di a-

m o n d nitr o g e n- v a c a n c y ( N- V ) c e nt er, t h e i niti ali z ati o n fi d elit y is li mit e d b y fl u ct u ati o ns i n t h e d ef e ct’s

c h ar g e st at e d uri n g o pti c al p u m pi n g.  H er e  w e us e r e al-ti m e c o ntr ol t o d et er mi nisti c all y i niti ali z e t h e

N- V c e nt er’s c h ar g e st at e at r o o m t e m p er at ur e.  We d e m o nstr at e a  m a xi m u m c h ar g e i niti ali z ati o n fi d elit y

of (9 9. 4 ± 0. 1 )% a n d pr es e nt a q u a ntit ati v e  m o d el of t h e i niti ali z ati o n pr o c ess t h at all o ws s yst e m-l e v el

o pti mi z ati o n of t h e s pi n-r e a d o ut si g n al-t o- n ois e r ati o.  E v e n  w h e n t h e o v er h e a d ass o ci at e d  wit h t h e i ni-

ti ali z ati o n s e q u e n c e is a c c o u nt e d f or, i n cr e asi n g t h e c h ar g e i niti ali z ati o n fi d elit y fr o m t h e st e a d y-st at e

v al u e of 7 5 % t o n e arl y 1 0 0 % all o ws a f a ct or- of- 2 s p e e d u p i n e x p eri m e nts  w hil e  m ai nt ai ni n g t h e s a m e

si g n al-t o- n ois e-r ati o. I n c o m bi n ati o n  wit h hi g h- fi d elit y r e a d o ut b as e d o n s pi n-t o- c h ar g e c o n v ersi o n, r e al-

ti m e i niti ali z ati o n e n a bl es a f a ct or- of- 2 0 s p e e d u p o v er tr a diti o n al  m et h o ds, r es ulti n g i n a n esti m at e d

a c  m a g n eti c s e nsiti vit y of 1. 3 n T / H z 1 / 2 f or o ur si n gl e- N-V - c e nt er s pi n.  T h e r e al-ti m e c o ntr ol  m et h o d

is i m m e di at el y b e n e fi ci al f or q u a nt u m-s e nsi n g a p pli c ati o ns  wit h  N-V c e nt ers as  w ell as f or pr o bi n g

c h ar g e- d e p e n d e nt p h ysi cs, a n d it  will f a cilit at e pr ot o c ols f or q u a nt u m f e e d b a c k c o ntr ol o v er  m ulti q u bit

s yst e ms.
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I. I N T R O D U C TI O N

T h e a c c el er ati n g p a c e of q u a nt u m t e c h n ol o g y is e vi d e nt
i n t h e a d v a n c e m e nt of q u a nt u m s e ns ors [1 ] a n d t h e
e m er g e n c e of q u a nt u m n et w or ks [ 2 ].  Criti c al t o t h es e
d e v el o p m e nts h a v e b e e n s oli d-st at e s pi n q u bits b as e d
o n s e mi c o n d u ct or d ef e cts, d u e t o t h eir o pti c al i nt erf a c e
[3 ], c o m p ati bilit y  wit h i nt e gr at e d t e c h n ol o gi es [4 ], a n d
wi d e s el e cti o n of h ost  m at eri als [ 5 ].  T h e  m ost- w ell- k n o w n
e x a m pl e is t h e nitr o g e n- v a c a n c y ( N- V ) c e nt er i n di a-
m o n d [ 6 ,7 ],  w hi c h h as e n a bl e d pi v ot al a d v a n c es i n q u a n-
t u m s e nsi n g [8 – 1 4 ] a n d q u a nt u m-i nf or m ati o n pr o c essi n g
[1 5 – 1 7 ].

O n e li mit ati o n t o t h e p erf or m a n c e of  N- V - c e nt er q u bits
is i m p erf e ct i niti ali z ati o n i nt o t h e oft- d esir e d n e g ati v e
c h ar g e st at e ( N- V − ).  O pti c al p u m pi n g  wit h 5 3 2- n m li g ht
pr o d u c es a st e a d y-st at e st atisti c al c h ar g e distri b uti o n; t y p-
i c all y t h e pr o b a bilit y t o pr e p ar e t h e  N-V − st at e is ar o u n d
7 5 % [ 1 8 ,1 9 ], alt h o u g h it c a n b e  m u c h l o w er f or d ef e cts
cl os e t o s urf a c es [ 2 0 ].  T his pr o b a bilisti c st e a d y-st at e

* l b ass ett @s e as. u p e n n. e d u
† Pr es e nt a d dr ess:  Q u a n er g y S yst e ms, 4 8 2  M er c ur y  Dri v e,

S u n n y v al e,  C alif or ni a 9 4 0 8 5,  U S A.

i niti ali z ati o n ( S SI) h a m p ers s pi n r e a d o ut b y d e cr e asi n g
c o ntr ast a n d i n cr e asi n g r e a d o ut n ois e [ 7 ], a n d it li mits
t h e fi d elit y of q u a nt u m g at e o p er ati o ns of c o u pl e d s pi n
s yst e ms usi n g t h e  N- V c e nt er as a n a n cill a [ 1 8 ,2 1 ].  E xist-
i n g t e c h ni q u es t o i n cr e as e t h e c h ar g e i niti ali z ati o n fi d elit y
i n cl u d e d o pi n g el e ctri c all y [2 2 ] or c h e mi c all y [2 3 ], a n d
m ulti c ol or o pti c al p u m pi n g [ 2 4 ]. I n a d diti o n, s o m e e x p er-
i m e nts us e p osts el e cti o n t o filt er o ut t h e n ois e [2 0 ,2 4 – 2 8 ].
T h es e t e c h ni q u es eit h er i m p os e stri ct c o nstr ai nts o n  m at e-
ri als a n d d e vi c e d esi g n or r e q uir e el o n g at e d e x p eri m e nt al
r u nti m e.  At cr y o g e ni c t e m p er at ur es, d et er mi nisti c i niti al-
i z ati o n pr ot o c ols b as e d o n r e al-ti m e f e e d b a c k h a v e b e e n
ess e nti al f or e nt a n gl e m e nt g e n er ati o n a n d q u a nt u m err or
c orr e cti o n usi n g  N- V c e nt ers d u e t o t h eir l o n g  m e as ur e-
m e nt ti m es [ 1 6 ,2 9 ,3 0 ]; h o w e v er, t h es e t e c h ni q u es h a v e n ot
b e e n a d a pt e d f or q u a nt u m-s e nsi n g a p pli c ati o ns  w h er e t h e
d ur ati o n of e a c h  m e as ur e m e nt c y cl e dr asti c all y a ff e cts t h e
o v er all s e nsiti vit y.

H er e  w e us e r e al-ti m e f e e d b a c k t o c o ntr ol a  N- V c e nt er’s
c h ar g e-st at e i niti ali z ati o n fi d elit y at r o o m t e m p er at ur e,
a n d  w e d e m o nstr at e i n cr e as e d s pi n r e a d o ut e ffi ci e n c y a n d
i m pr o v e d s e nsiti vit y.  A  m o d el f or t h e st o c h asti c i niti al-
i z ati o n pr o c e d ur e all o ws t h e s el e cti o n of n e ar- u nit y i ni-
ti ali z ati o n fi d elit y i nt o eit h er c h ar g e st at e, or a n ar bitr ar y
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i nt er m e di at e c h ar g e distri b uti o n.  We  m e as ur e t h e i n fl u-
e n c e of c h ar g e fi d elit y o n t h e s pi n-r e a d o ut si g n al-t o-
n ois e r ati o ( S N R) f or t w o r e a d o ut t e c h ni q u es, tr a diti o n al
p h ot ol u mi n es c e n c e ( P L) a n d s pi n-t o- c h ar g e c o n v ersi o n
( S C C).  O ur c o m pr e h e nsi v e  m o d el all o ws t h e o pti mi z a-
ti o n of i niti ali z ati o n a n d r e a d o ut p ar a m et ers f or q u a nt u m
c o ntr ol e x p eri m e nts of ar bitr ar y d ur ati o ns.  T h e r e al-ti m e-
i niti ali z ati o n ( R TI) pr ot o c ol i n cr e as es t h e s pi n-r e a d o ut
e ffi ci e n c y a n d r e d u c es t h e ti m e r e q uir e d f or e x p eri-
m e nts; i n c o m bi n ati o n  wit h S C C r e a d o ut,  w e d e m o n-
str at e a f a ct or- of- 2 0 s p e e d u p as c o m p ar e d  wit h tr a diti o n al
m et h o ds.

II.  E X P E RI M E N T A L  M E T H O D S

A s c h e m ati c of t h e e x p eri m e nt is s h o w n i n Fi g. 1( a) .
T h e tr a diti o n al p orti o n of t h e s et u p c o nsists of t h e l as ers,
mi cr o w a v e s o ur c es, di a m o n d d e vi c e, a n d p h ot o n- c o u nti n g
el e ctr o ni cs.  T h e s a m pl e is a n el e ctr o ni c gr a d e, t y p e-II a,
s y nt h eti c di a m o n d ( El e m e nt Si x) t h at h as b e e n irr a di at e d
wit h 2- M e V el e ctr o ns ( 1 0 1 4 c m − 2 ) a n d a n n e al e d at 8 0 0 ◦ C
f or 1 h i n f or mi n g g as.  A s oli d i m m ersi o n l e ns ali g n e d
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FI G. 1.  R e al-ti m e c h ar g e i niti ali z ati o n. ( a) S yst e m o v er vi e w
f or i m pl e m e nti n g r e al-ti m e f e e d b a c k o n a  N-V c e nt er’s c h ar g e
st at e.  T h e i ns et s h o ws a s c a n ni n g el e ctr o n  mi cr o gr a p h of a
s oli d i m m ersi o n l e ns f a bri c at e d ar o u n d a si n gl e  N- V c e nt er.
( b)  C h ar g e-r e a d o ut distri b uti o ns d e m o nstr ati n g t h e di ff er e n c e i n
c h ar g e-st at e i niti ali z ati o n fi d elit y f or t h e  R TI (t o p p a n el) a n d
S SI ( b ott o m p a n el) pr ot o c ols. ( c)  R a bi n ut ati o ns of a si n gl e
N- V c e nt er f oll o wi n g  R TI (t o p, bl u e c ur v e a n d d at a p oi nts)
a n d S SI ( b ott o m, s al m o n c ur v e a n d d at a p oi nts) d e m o nstr ati n g
t h e i n cr e as e d si g n al a n d s pi n c o ntr ast (si g ni fi e d b y t h e arr o ws).
T h e c ur v es ar e fits t o t h e d at a usi n g a si n us oi d al os cill ati o n.
D A Q, d at a a c q uisiti o n;  M W,  mi cr o w a v e; S P A D, si n gl e- p h ot o n
a v al a n c h e di o d e.

t o a si n gl e  N-V c e nt er is f a bri c at e d b y f o c us e d-i o n- b e a m
milli n g t o i n cr e as e t h e p h ot o n c oll e cti o n e ffi ci e n c y [ 2 4 ],
r es ulti n g i n a s at ur at e d c o u nt r at e of 3 0 0 0 0 0 c o u nts/s u n d er
5 3 2- n m e x cit ati o n [ 3 1 ]. I m a gi n g a n d o pti c al c o ntr ol ar e
p erf or m e d  wit h a h o m e b uilt r o o m-t e m p er at ur e s c a n ni n g
c o nf o c al  mi cr os c o p e  wit h t hr e e e x cit ati o n s o ur c es.  A
c o nti n u o us- w a v e 5 3 2- n m l as er ( G e m 5 3 2,  L as er  Q u a n-
t u m), r ef err e d t o as “ gr e e n, ” is g at e d b y a n a c o ust o-
o pti c  m o d ul at or ( A O M) i n a d o u bl e- p ass c o n fi g ur ati o n;
it is us e d f or o pti c al p u m pi n g a n d tr a diti o n al P L r e a d-
o ut.  A n a m plit u d e- m o d ul at e d 6 3 5- n m l as er di o d e ( M L D
0 6- 0 1 6 3 8,  C o b olt), r ef err e d t o as “r e d, ” is us e d f or
c h ar g e r e a d o ut a n d S C C.  A c o nti n u o us- w a v e 5 9 2- n m
l as er ( V F L- 5 9 2,  M P B  C o m m u ni c ati o ns I n c.), r ef err e d t o
as “ or a n g e, ” is g at e d  wit h a n  A O M a n d is us e d f or
S C C.  A 1 1 5- G  m a g n eti c fi el d is ali g n e d al o n g t h e  N- V
a xis t o disti n g uis h t h e m s = ± 1 st at es.  A lit h o gr a p hi-
c all y d e fi n e d l o o p- a nt e n n a s urr o u n di n g t h e s oli d i m m er-
si o n l e ns is dri v e n b y a n a m pli fi e d ( Z H L- 1 6 W- 4 3- S +,
Mi ni- Cir c uits), a m plit u d e- m o d ul at e d ( Z A S W A- 2- 5 0 D R,
Mi ni- Cir c uits), c o nti n u o us- w a v e si g n al g e n er at or ( S G 3 8 4,
St a nf or d  R es e ar c h S yst e ms),  w hi c h all o ws gr o u n d-st at e
s pi n c o ntr ol.

T h e  N- V c e nt er’s c h ar g e st at e is d et er mi n e d t o hi g h
a c c ur a c y b y us e of a  w a v el e n gt h t h at e x cit es t h e  N- V −

c h ar g e st at e ( b el o w t h e 6 3 7 n m z er o- p h o n o n li n e) b ut n ot
t h e  N-V 0 c h ar g e st at e ( a b o v e t h e 5 7 5 n m z er o- p h o n o n li n e)
[2 5 ].  E x a m pl e hist o gr a ms of p h ot o n c o u nts arisi n g fr o m
7 5 0 0 0 c h ar g e r e a d o uts ar e s h o w n i n Fi g. 1( b) f or b ot h
t h e st e a d y-st at e  N-V − p o p ul ati o n of (7 5. 3 ± 0. 4 )% a n d a
hi g h er- fi d elit y i niti al p o p ul ati o n of (9 8. 6 ± 0. 2 )%.  T h es e
p o p ul ati o ns ar e d et er mi n e d b y fitti n g t o a st atisti c al  m o d el
d es cri bi n g t h e o bs er v e d p h ot o n n u m b er hist o gr a m [ 2 8 ].
T h e S SI v al u e of a p pr o xi m at el y 7 5 % a gr e es  wit h pr e vi o us
m e as ur e m e nts [ 1 9 ].  T h e b e n e fit of t his i n cr e as e d i niti ali z a-
ti o n fi d elit y c a n b e s e e n i n t h e gr o u n d-st at e  R a bi n ut ati o ns
i n Fi g. 1( c) ,  w h er e t h e hi g h er- p urit y c h ar g e st at e e x hi bits
hi g h er bri g ht n ess a n d c o ntr ast.

We i m pl e m e nt r e al-ti m e c o ntr ol b y li n ki n g o ur ti mi n g
el e ctr o ni cs,  w hi c h c o nsist of a n ar bitr ar y- w a v ef or m g e n-
er at or ( A W G;  A W G 5 2 0  T e ktr o ni x) a n d d at a- a c q uisiti o n
s yst e m ( N ati o n al I nstr u m e nts, P CI e- 6 3 2 3),  wit h t h e f ast
di git al l o gi c of a fi el d- pr o gr a m m a bl e g at e arr a y ( F P G A;
Virt e x- 7  Xili n x); s e e Fi g. 1( a) f or t h e f ull s yst e m o v er vi e w.
I n t h e i niti ali z ati o n c o ntr ol l o o p, t h e  A W G o ut p uts a
s e q u e n c e c o nsisti n g of a gr e e n p u m p a n d a r e d c h ar g e
pr o b e i n a r e p e ati n g l o o p;  w h e n t h e F P G A d et e cts t h at a
pr es et p h ot o n- d et e cti o n t hr es h ol d h as b e e n r e a c h e d d uri n g
t h e c h ar g e pr o b e, it s e n ds a n e v e nt si g n al t o a d v a n c e t h e
A W G o ut of its l o o p a n d c o nti n u e  wit h t h e ot h er pr e d e-
fi n e d  m e as ur e m e nts.  T h e ti m e it t a k es fr o m d et e cti o n of
t h e fi n al p h ot o n t o t h e h alti n g of t h e i niti ali z ati o n pr o c e-
d ur e is τ d el a y = 5 5 0 ns,  w hi c h c o nsists of t h e d et e ct or d el a y
( 3 0 ns), t h e  A W G d el a y ( 5 0 0 ns), a n d t h e r e d-l as er d el a y
( 2 0 ns).
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III.  R E S U L T S

A.  R e al-ti m e c h a r g e i niti ali z ati o n

We c h ar a ct eri z e t h e c h ar g e- pr o b e pr o c ess usi n g a
p h ot o n- distri b uti o n  m o d el a c c o u nti n g f or tr a nsiti o ns
b et w e e n  N- V − a n d t h e n e utr al ( N- V 0 ) c h ar g e st at e [2 8 ,
3 2 ,3 3 ].  T h e  m o d el ass u m es t h at t h e c h ar g e d y n a mi cs of
t h e  N-V c e nt er c a n b e r e d u c e d t o a t w o-st at e s yst e m  wit h
e missi o n r at es γ − a n d γ 0 , a n d c h ar g e tr a nsiti o n r at es f or
i o ni z ati o n ( n e g ati v e t o n e utr al, i o n) a n d r e c o m bi n ati o n
( n e utr al t o n e g ati v e, r e c); s e e Fi g. 2( a) .  We d et er mi n e
t h es e r at es as a f u n cti o n of l as er p o w er b y  m e as uri n g t h e
p h ot o n distri b uti o ns d uri n g a n e x p os ur e t h at all o ws a b o ut
o n e i o ni z ati o n e v e nt t o o c c ur a n d fitti n g t h e d at a usi n g
t h e  m o d el [3 1 ]. Si n c e t h e c h ar g e-r e a d o ut p o w ers us e d i n
t his  w or k ar e b el o w t h e s at ur ati o n r e gi m e, t h e e missi o n
r at es s c al e li n e arl y  wit h l as er p o w er,  w hil e t h e i o ni z ati o n
a n d r e c o m bi n ati o n r at es s c al e q u a dr ati c all y  wit h p o w er
[1 8 ,1 9 ].

T h e c o ntr ol p ar a m et ers g o v er ni n g t h e c h ar g e- pr o b e pr o-
c ess ar e t h e l as er p o w er ( P pr o b e ), t h e  m a xi m u m d ur ati o n
(τ pr o b e ), a n d t h e p h ot o n t hr es h ol d (ν ) t h at d e fi n es t h e t er-
mi n ati o n c o n diti o n of t h e i niti ali z ati o n l o o p [ Fi g. 2( a) ].
Gi v e n t h es e t hr e e p ar a m et ers, t h e  m o d el pr o vi d es t h e
e x p e ct e d p h ot o n distri b uti o ns f or t h e n e g ati v e- c h ar g e-st at e

a n d n e utr al- c h ar g e-st at e c o n fi g ur ati o ns,

p (n |s), (1 )

w h er e n is t h e n u m b er of p h ot o ns d et e ct e d d uri n g τ pr o b e a n d
s = − or 0 si g ni fi es t h e i niti al c h ar g e st at e; s e e Fi g. 2( b) f or
a n e x a m pl e.

T h e distri b uti o ns all o w us t o c al c ul at e t w o criti c al  m et-
ri cs f or  R TI: t h e  N-V − c h ar g e fi d elit y ( F N- V − ) a n d t h e
a v er a g e n u m b er of att e m pts ( n̄ ) r e q uir e d f or s u c c essf ul i ni-
ti ali z ati o n.  T h e i niti ali z ati o n fi d elit y is g o v er n e d b y t w o
t er ms,

F N- V − = (1 − T )(1 − D ), (2 )

w h er e T i s t h e t hr es h ol d err or a n d D i s t h e d el a y err or.
T h e t hr es h ol d err or is t h e pr o b a bilit y t h at  N- V 0 l e a ds t o a
t hr es h ol d-r e a c hi n g e v e nt a n d is gi v e n b y

T =
n ≥ ν (1 − P − )p (n |0 )

n ≥ ν [P − p (n | −) + (1 − P − )p (n |0 )]
, ( 3)

w h er e P − i s t h e pr o b a bilit y t h at t h e  N-V c e nt er  w as i ni-
ti all y i n  N-V − b ef or e t h e c h ar g e pr o b e.  T h e d el a y err or is
t h e pr o b a bilit y t h at a n i o ni z ati o n e v e nt o c c urr e d d uri n g t h e
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FI G. 2.  M o d eli n g r e al-ti m e c o ntr ol. ( a)  C o n c e pt u al di a gr a m of t h e  m o d el.  T h e s yst e m- d y n a mi cs  m o d el d es cri b es h o w t h e c h ar g e-
d e p e n d e nt e missi o n r at es ( γ − , γ 0 ) a n d c h ar g e i nt er c o n v ersi o n r at es ( i o n, r e c) d e p e n d o n ill u mi n ati o n p o w er (P pr o b e ).  Gi v e n a r e a d o ut
d ur ati o n ( τ pr o b e ) a n d a t hr es h ol d c o n diti o n (ν t hr es h ol d), t h e r e a d o ut distri b uti o n  m o d el d et er mi n es t h e  N-V − fi d elit y a n d t h e a v er a g e
n u m b er of att e m pts r e q uir e d t o r e a c h t h e t hr es h ol d. ( b)  M o d el e d p h ot o n distri b uti o ns f or t h e t w o c h ar g e st at es  wit h τ pr o b e = 5 μ s a n d
P pr o b e = 1 0 0 μ W. ( c)  E x p eri m e nt al ti mi n g di a gr a m a n d d e cisi o n tr e e f or i niti ali zi n g t h e c h ar g e st at e. ( d)  C o m p aris o n b et w e e n t h e
m o d el e d (li n e) a n d  m e as ur e d ( m ar k ers)  N- V − fi d elit y as a f u n cti o n of pr o b e p o w er. ( e)  C o m p aris o n b et w e e n t h e  m o d el e d (li n es) a n d
m e as ur e d ( m ar k ers) a v er a g e att e m pts t o r e a c h t h e t hr es h ol d ( ν = 1) as a f u n cti o n of p o w er a n d pr o b e d ur ati o n.  Err or b ars i n ( e) ar e
c o m p ar a bl e t o t h e  m ar k er si z e.
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el e ctr o ni c d el a y ti m e  w hil e t h e l as er r e m ai ns o n f oll o wi n g
a t hr es h ol d-r e a c hi n g e v e nt a n d is gi v e n b y

D = 1 − e − τ d el a y i o n . (4 )

T h e a v er a g e n u m b er of att e m pts f or i niti ali z ati o n is
gi v e n b y

n̄ =
n ≥ ν

P − p (n | −) + (1 − P − )p (n |0 )

− 1

. ( 5)

As a n e ns e m bl e a v er a g e, n̄ t a k es c o nti n u o us v al u es.
Fi g ur e 2( c) o utli n es t h e e x p eri m e nt al d e cisi o n tr e e i n

t h e r e al-ti m e i niti ali z ati o n pr o c e d ur e.  A c h ar g e p u m p- a n d-
pr o b e s e q u e n c e is r e p e at e dl y pl a y e d o ut b y t h e  A W G u ntil
t h e F P G A d et e cts a t hr es h ol d-r e a c hi n g e v e nt.  T h e gr e e n
p u m p p uls e is s et t o 5 0 0 μ W a n d 5 0 0 ns t o q ui c kl y r e p u m p
t h e c h ar g e  wit h o ut i n c urri n g si g ni fi c a nt o v er h e a d;  w e v ar y
P pr o b e a n d τ pr o b e t o o pti mi z e t h e p erf or m a n c e.  T o v erif y o ur
m o d el,  w e  m e as ur e F N- V − a n d n̄ a s a f u n cti o n of P pr o b e a s
s h o w n i n Fi gs. 2( d) a n d 2( e) .  We e xtr a ct F N- V − b y p er-
f or mi n g a s u bs e q u e nt c h ar g e  m e as ur e m e nt a n d fitti n g t o
t h e p h ot o n- distri b uti o n  m o d el, a n d  w e d et er mi n e n̄ fr o m
t h e ti m e it t a k es t o r e c or d 1 05 t hr es h ol d-r e a c hi n g e v e nts.

T h e  m e as ur e m e nts of F N- V − ar e g e n er all y c o nsist e nt
wit h o ur  m o d el.  We attri b ut e t h e s m all dis cr e p a n c y
b et w e e n t h e  m e as ur e d v al u es of n̄ a n d t h e  m o d el pr e di c-
ti o ns t o  mi n or v ari ati o ns i n t h e st e a d y-st at e c h ar g e p o p ul a-
ti o n i m p os e d b y t h e c o ntr ol s e q u e n c e.  T h e  m o d el ass u m es
a fi x e d i niti al  N- V − p o p ul ati o n of P − = 7 5 %; h o w e v er,
w e o bs er v e t h at t h e i niti al p o p ul ati o n d e p e n ds  w e a kl y o n
t h e pr o b e d ur ati o n a n d p o w er us e d i n a r e p e at e d e x p eri-
m e nt.  We i g n or e t his hi g h er- or d er e ff e ct si n c e it h as t h e
b e n e fi ci al e ff e ct of d e cr e asi n g n̄ f or t h e c o ntr ol p ar a m et ers
w e us e.

T h e r el ati v e c o ntri b uti o ns of t h e t w o err or s o ur c es i n t h e
c h ar g e i niti ali z ati o n fi d elit y d e p e n d o n P pr o b e ; s e e Fi g. 3 .
At l o w p o w ers, T i s d o mi n a nt a n d F N- V − i s li mit e d b y t h e
si g n al-t o- b a c k gr o u n d r ati o of t h e c h ar g e-r e a d o ut pr o c ess.
F or a t hr es h ol d of o n e p h ot o n, t h e  m a xi m u m a c hi e v a bl e
fi d elit y is (9 8. 6 ± 0. 2 )% as P pr o b e a p pr o a c h es z er o, h o w-
e v er n̄ b e c o m es l ar g e; s e e Fi g. 2( e) .  At hi g h er p o w ers, D

i s d o mi n a nt d u e t o t h e q u a dr ati c s c ali n g of t h e i o ni z ati o n
r at e  wit h p o w er.  T h er ef or e,  w h e n d esi g ni n g a n e x p eri m e nt
usi n g  R TI t h at is s e nsiti v e t o ti mi n g o v er h e a ds, it is cr u ci al
t o  mi ni mi z e t h e c o ntr ol d el a y ti m e t o  m ai nt ai n hi g h i niti al
fi d elit y al o n g  wit h a s m all n̄ .

T o v erif y t h at  R TI pr es er v es t h e gr o u n d-st at e s pi n pr o p-
erti es,  w e  m e as ur e t h e c o h er e n c e ti m es f or  R a ms e y ( T ∗

2 )
a n d  H a h n- e c h o ( T 2 ) s e q u e n c es, as  w ell as t h e s pi n r el a x-
ati o n ti m e ( T 1 ) [3 1 ].  We o bs er v e a n a p pr o xi m at el y 1 6 %
i n cr e as e i n T ∗

2 w h e n usi n g  R TI,  w hi c h c o ul d b e d u e t o i o n-
i z ati o n of n e ar b y n e utr all y c h ar g e d s u bstit uti o n al nitr o g e n
d o n ors ( S = 1 / 2) t o t h e p ositi v e c h ar g e st at e ( S = 0) [ 3 4 ].
We d et e ct n o st atisti c all y si g ni fi c a nt di ff er e n c e i n T 2 or T 1 .
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FI G. 3. I niti ali z ati o n err ors.  M o d el e d F N- V − a s a f u n cti o n of
P pr o b e t o g et h er  wit h t h e i n d e p e n d e nt c o ntri b uti o ns d u e t o t hr es h-
ol di n g a n d d el a y err ors.  T h e  m o d el p ar a m et ers ar e t h e s a m e as i n
Fi g. 2( d) .

B. S pi n- r e a d o ut p e rf o r m a n c e

We n o w c o nsi d er t h e e ff e ct of t h e i niti al F N- V − o n t h e
s pi n-r e a d o ut S N R.  G e n er all y, t h e o bs er v a bl e f or a s pi n
m e as ur e m e nt of a  N- V c e nt er f oll o ws t h e f or m

S i = S̃ i F N- V − + (1 − F N- V − ), ( 6)

w h er e S i i s e ns e m bl e- a v er a g e d v al u e of t h e o bs er v a bl e

S f or t h e s pi n st at e i, S̃ i i s t h e e x p e ct ati o n v al u e of t h e
o bs er v a bl e f or s pi n st at e i gi v e n a n i niti al  N- V − st at e, a n d

is a n err or i n t h e o bs er v a bl e t h at is d u e t o t h e  N-V c e nt er
r esi di n g i n  N-V 0 d uri n g t h e r e a d o ut.  T h e si n gl e-s h ot S N R
f or s pi n r e a d o ut is t h e n gi v e n b y

R =
| S 0 − S 1 |

σ 2
0 + σ 2

1

, (7 )

w h er e σ i i s t h e st a n d ar d d e vi ati o n ass o ci at e d  wit h S i [7 ].
T o  m a k e q u a ntit ati v e c o m p aris o ns b et w e e n r e a d o ut

t e c h ni q u es, t h e p h ysi c al o bs er v a bl e a n d its a c c o m p a n yi n g
st atisti c al  m o d el  m ust b e i n c or p or at e d i nt o  E q. ( 7). F or P L
r e a d o ut [ Fi g. 4( a) ], t h e si g n al is t h e a v er a g e n u m b er of
d et e ct e d p h ot o ns d uri n g t h e first 2 5 0 ns of 5 3 2- n m ill u-
mi n ati o n a n d t h us o b e ys P oiss o ni a n st atisti cs. F or S C C
r e a d o ut [ Fi g. 4( b) ], t h e si g n al is t h e pr o b a bilit y of d et e ct-
i n g  N-V − f oll o wi n g t h e c o n v ersi o n, a n d it o b e ys bi n o mi al
st atisti cs.

Fi g ur e 4( c) s h o ws t h e  m e as ur e m e nt ti mi n g di a gr a m t h at
all o ws t h e c h ar a ct eri z ati o n of s pi n S N R as a f u n cti o n of
F N- V − . F oll o wi n g i niti ali z ati o n  wit h a n ar bitr ar y F N- V − , t h e
s pi n st at e is eit h er l eft i n t h e p ol ari z e d m s = 0 st at e or
fli p p e d t o t h e m s = − 1 st at e  wit h a 4 0- ns  mi cr o w a v e π
p uls e.  We esti m at e t h e v al u e of S i fr o m r e p e at e d  m e a-
s ur e m e nts usi n g b ot h tr a diti o n al-r e a d o ut a n d S C C-r e a d o ut
t e c h ni q u es.  We als o  m e as ur e t h e s pi n S N R f or t h e tr a-
diti o n al S SI c o nsisti n g of 2 μ s of 5 3 2- n m ill u mi n ati o n.
We s e p ar at el y o pti mi z e t h e P L-r e a d o ut a n d S C C-r e a d o ut
p ar a m et ers t o e ns ur e a f air c o m p aris o n b et w e e n t h e t e c h-
ni q u es [ 3 1 ].  T h e r a w d at a ar e fit  wit h  E q. ( 6), fr o m  w hi c h
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FI G. 4. S pi n-r e a d o ut p erf or m a n c e. ( a),( b)  C o n c e pt u al di a gr a ms
f or tr a diti o n al P L r e a d o ut ( a) a n d S C C r e a d o ut ( b).  R e d c ur v es
r e pr es e nt t h e d esir e d si g n al a n d bl a c k c ur v es c o ntri b ut e t o b a c k-
gr o u n d. ( c)  Ti mi n g di a gr a m f or  m e as uri n g t h e s pi n S N R gi v e n
di ff er e nt h er al d e d c h ar g e fi d elit y. ( d) S pi n-r e a d o ut S N R as a
f u n cti o n of  N-V − fi d elit y f or di ff er e nt i niti ali z ati o n a n d r e a d o ut
t e c h ni q u es.  T h e s oli d li n es r e pr es e nt a fit of  E q. ( 6) t o t h e d at a,
w h er e t h e fit a n d d at a ar e c o n v ert e d t o S N R  wit h us e of  E q. ( 7).
Err or b ars ar e c o m p ar a bl e i n si z e t o t h e  m ar k ers.

w e e m piri c all y d et er mi n e S̃ i a n d . Fi g ur e 4( d) d e pi cts
t h e r es ults of t his  m e as ur e m e nt f or b ot h r e a d o ut pr ot o c ols,
wit h t h e S N R c al c ul at e d  wit h  E q. ( 7) f or b ot h t h e d at a
(s y m b ols) a n d t h e fits ( c ur v es).

T h e s pi n S N R f oll o wi n g  R TI f or b ot h S C C r e a d o ut
a n d P L r e a d o ut,  w h e n  N- V − fi d elit y is c o ntr oll e d f or, is
a p pr o xi m at el y 7 % hi g h er t h a n f or S SI.  T his is attri b ut e d
t o i m pr o v e d o pti c al s pi n p ol ari z ati o n i n t h e r e al-ti m e
pr ot o c ol, si n c e t h e r e d l as er i n d u c es n e gli gi bl e r e c o m-
bi n ati o n; t his is c o nsist e nt  wit h pr e vi o us o bs er v ati o ns
[3 5 ].  T h e i niti al s pi n p urit y, esti m at e d fr o m  m e as ur e m e nts
of t h e e x cit e d-st at e lif eti m e, is a p pr o xi m at el y 9 1 % f or
t h e st e a d y-st at e pr ot o c ol a n d a p pr o xi m at el y 9 4 % f or t h e
r e al-ti m e pr ot o c ol [3 1 ,3 6 ,3 7 ].

C. S pi n- r e a d o ut e ffi ci e n c y

B y c o m bi ni n g t h e  R TI  m o d el  wit h t h e s pi n S N R as
a f u n cti o n of F N- V − ,  w e c a n o pti mi z e t h e si g n al a c q uisi-
ti o n f or a gi v e n e x p eri m e nt.  T o a c hi e v e t his,  w e d e fi n e t h e
s pi n-r e a d o ut e ffi ci e n c y,

ξ =
R

√
τ I + τ O + τ R

, (8 )

w h er e τ I i s t h e i niti ali z ati o n ti m e, τ O i s t h e s pi n o p er ati o n
ti m e, a n d τ R i s t h e s pi n-r e a d o ut ti m e.  T his fi g ur e of  m erit is
r el at e d t o t h e s e nsiti vit y, a n d e n c o m p ass es t h e si n gl e-s h ot
S N R, t h e s pi n o p er ati o n d ur ati o n, a n d t h e ass o ci at e d i ni-
ti ali z ati o n a n d r e a d o ut o v er h e a ds [7 ].  T h e t ot al S N R aft er
m ulti pl e  m e as ur e m e nt c y cl es  wit h t ot al i nt e gr ati o n ti m e T
is gi v e n si m pl y b y R = ξ

√
T .  We ass u m e t h e o p er ati o n

ti m e is fi x e d b y t h e d esir e d s e nsi n g or c o m p ut ati o n pr o-
t o c ol.  We pr e vi o usl y c o nsi d er e d t h e o pti mi z ati o n of t h e
r e a d o ut d ur ati o n, p o w er, a n d t hr es h ol d f or S C C, a n d  w e
i n cl u d e t h os e pr o c e d ur es  w h e n n e c ess ar y [7 ,3 8 ].

R e al-ti m e c o ntr ol all o ws a d diti o n al d esi g n fl e xi bilit y i n
a n e x p eri m e nt, as l o n g er ti m e s p e nt i niti ali zi n g r es ults
i n a hi g h er s pi n-r e a d o ut S N R y et f e w er t ot al a v er a g es.
E q u ati o n ( 8) q u a ntit ati v el y c a pt ur es t h e tr a d e- o ff b et w e e n
t h es e t w o q u a ntiti es.  T h e i niti ali z ati o n ti m e is gi v e n b y

τ I = ( τp u m p + τ o v er h e a d + τ pr o b e ) n̄ , ( 9)

w h er e τ p u m p = 0. 5 μ s is t h e d ur ati o n of t h e 5 3 2- n m c h ar g e-
r es et p u m p a n d τ o v er h e a d = 1. 5 μ s is t h e o v er h e a d i n t h e
i niti ali z ati o n s e q u e n c e c o m prisi n g t h e gr e e n  A O M d el a y,
si n gl et d e c a y ti m e, a n d τ d el a y .  N ot e t h at τ I i s a n a v er-
a g e q u a ntit y si n c e  E q. ( 8) is ass u m e d t o b e a n e ns e m bl e
a v er a g e o v er  m a n y tri als.

Wit h a  m o d el d es cri bi n g t h e r e a d o ut e ffi ci e n c y,  w e c a n
n u m eri c all y o pti mi z e  E q. ( 8) t o d et er mi n e t h e pr ot o c ol
p ar a m et ers t h at  m a xi mi z e t h e r e a d o ut e ffi ci e n c y f or a gi v e n
o p er ati o n ti m e.  T o ass ess t h e r es ults i n c o nt e xt of t y p-
i c al  N-V - c e nt er e x p eri m e nts,  w e c o m p ut e a n d  m e as ur e
t h e b as eli n e r e a d o ut e ffi ci e n c y, ξ b as eli n e , c orr es p o n di n g t o
st e a d y-st at e i niti ali z ati o n a n d tr a diti o n al P L r e a d o ut f or
di ff er e nt o p er ati o n ti m es.  We t h e n d e fi n e t h e s p e e d u p as
t h e r e d u cti o n i n i nt e gr ati o n ti m e r e q uir e d t o a c hi e v e a fi x e d
S N R  w h e n c o m p ari n g a n e w t e c h ni q u e  wit h t h e b as eli n e,

=
ξ

ξ b as eli n e

2

. ( 1 0)

A s p e e d u p of u nit y d e fi n es t h e br e a k- e v e n ti m e, τ B E , t h e
o p er ati o n ti m e at  w hi c h it is e q u all y e ffi ci e nt t o us e t h e
e n h a n c e d t e c h ni q u e o v er t h e b as eli n e pr ot o c ol.

Fi g ur e 5 pr es e nts t h e r es ults of t his o pti mi z ati o n f or
f o ur di ff er e nt s c e n ari os: S SI  wit h P L r e a d o ut,  R TI  wit h
P L r e a d o ut, S SI  wit h S C C r e a d o ut, a n d  R TI  wit h S C C
r e a d o ut.  T h e pr e di ct e d a n d  m e as ur e d s p e e d u p c ur v es f or
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( a) ( c)

( b)

Br e a k E v e n

S N R = 1

1

2
R TI P L

1 0 0 1 0 1 1 0 2 1 0 3 1 0 4

O p er ati o n Ti m e ( μ s)

1

1 0

2 0
S
p
e
e
d
u
p,

X
S
p
e
e
d
u
p,

X
R TI S C C
S SI S C C

1 0 – 2 1 0 0 1 0 2

B a n d wi dt h ( H z)

1 0 – 1

1 0 0

1 0 1

1 0 2

1 0 3

Ti
m
e-

Av
er

a
g
e
d 

S
N

R,
 

R

R TI S C C
S SI S C C
R TI P L
S SI P L

FI G. 5. P erf or m a n c e i m pr o v e m e nts f or ti m e- a v er a g e d  m e as ur e m e nts. Pr e di ct e d ( c ur v es) a n d  m e as ur e d ( d at a p oi nts) s p e e d u p f or P L
s pi n r e a d o ut  wit h  R TI ( a) a n d S C C r e a d o ut usi n g S SI a n d  R TI ( b).  T h e d as h e d bl a c k li n e i n ( a),( b) i n di c at es t h e br e a k- e v e n c o n diti o n
i n c o m p aris o n  wit h S SI a n d P L r e a d o ut.  T h e s h a d e d r e gi o ns r e pr es e nt 1σ c o n fi d e n c e i nt er v als of t h e  m o d el, a c c o u nti n g f or u n c ert ai nt y
i n t h e  m e as ur e d si n gl e-s h ot S N R. ( c)  T ot al ti m e- a v er a g e d S N R as a f u n cti o n of i nt e gr ati o n b a n d wi dt h f or e a c h pr ot o c ol.  Li n es ar e fits
t o t h e i n v ers e s q u ar e r o ot of t h e b a n d wi dt h.  Err or b ars i n ( c) ar e s m all er t h a n t h e  m ar k ers.

P L a n d S C C r e a d o ut ar e s h o w n i n Fi gs. 5( a) a n d 5( b) ,
r es p e cti v el y. F or P L r e a d o ut,  w e o bs er v e a br e a k- e v e n ti m e
f or usi n g  R TI of τ B E ∼ 7 0 μ s, a n d a  m a xi m u m s p e e d u p of
1. 7 4 ± 0. 0 9 f or a n o p er ati o n ti m e of 1  ms.  We fi n d t h at
o ur f ull  m o d el al w a ys r es ults i n a c h oi c e of  m e as ur e m e nt
p ar a m et ers t h at  m a k e S C C r e a d o ut  m or e e ffi ci e nt t h a n P L
r e a d o ut.  R TI o ff ers a f urt h er b o ost f or o p er ati o n ti m es of
m or e t h a n 3 0 μ s,  wit h a  m a xi m u m o bs er v e d s p e e d u p of
2 0. 8 ± 1. 2 f or τ O = 1  ms.  T h e  m e as ur e m e nts a gr e e  wit h
t h e  m o d el pr e di cti o n  w h e n t h e u n c ert ai nt y i n c ali br ati n g
t h e si n gl e-s h ot S N R is a c c o u nt e d f or.

Fi g ur e 5( c) s h o ws t h e t ot al S N R as a f u n cti o n of i nt e-
gr ati o n b a n d wi dt hs f or e a c h of t h e f o ur t e c h ni q u es.  H er e
w e h a v e fi x e d t h e o p er ati o n ti m e t o b e 5 0 0 μ s. I n e a c h
c as e, t h e t ot al S N R s c al es  wit h t h e i n v ers e s q u ar e r o ot
of t h e b a n d wi dt h as e x p e ct e d.  Of n ot e is t h e i nt e gr ati o n
b a n d wi dt h f or  w hi c h e a c h t e c h ni q u e a c hi e v es R = 1,
w hi c h r e pr es e nts t h e  m a xi m u m fr e q u e n c y of e n vir o n m e n-
t al d y n a mi cs t h at c a n b e r es ol v e d a b o v e t h e n ois e.  T h e
R TI pr ot o c ol c o u pl e d  wit h S C C r e a d o ut o ff ers t h e b est
p erf or m a n c e f or t his o p er ati o n ti m e. I n a d diti o n, Fi g. 5( c)
c o n fir ms t h at t h e o pti c al p uls e s e q u e n c es r e q uir e d f or  R TI
a n d S C C r e a d o ut d o n ot i ntr o d u c e a n y a p pr e ci a bl e n ois e i n
t h e b a n d wi dt h  w e c o nsi d er.

I V.  DI S C U S SI O N

A. S e nsiti vit y i m p r o v e m e nts

N- V - c e nt er q u a nt u m s e ns ors st a n d t o g ai n si g ni fi c a nt
s e nsiti vit y i m pr o v e m e nts fr o m t h e us e of  R TI pr ot o c ols.
T h e l ar g est s p e e d u p is r e ali z e d f or l o n g o p er ati o n ti m es
t h at a p pr o a c h 1  ms,  w hi c h c oi n ci d e  wit h t h e t y pi c al

r e q uir e m e nts f or s pi n r el a x o m etr y [1 4 ,3 9 ] as  w ell as
d y n a mi c al d e c o u pli n g s e q u e n c es [ 4 0 ,4 1 ].

T h e si n gl e  N- V c e nt er st u di e d h er e e x hi bits a  H a h n-
e c h o T 2 ≈ 8 0 0 μ s [3 1 ].  We esti m at e t h e a c  m a g n eti c fi el d
s e nsiti vit y f or o ur  N- V c e nt er usi n g t h e e x pr essi o n

η a c =
π

2 g μ B

T 2 + τ I + τ R

T 2
2

σ R , ( 1 1)

w h er e g is t h e g yr o m a g n eti c r ati o, μ B i s t h e  B o hr  m a g n e-
t o n, a n d σ R i s t h e s pi n-r e a d o ut n ois e [2 8 ].  T h e s pi n-r e a d o ut
n ois e is dir e ctl y r el at e d t o t h e si n gl e-s h ot S N R t hr o u g h t h e
f oll o wi n g e x pr essi o n [7 ]:

σ R = 1 +
2

R 2
. ( 1 2)

O ur o pti mi z ati o n r o uti n e f or τ O = T 2 = 8 0 0 μ s yi el ds
t h e f oll o wi n g p ar a m et ers f or  R TI a n d S C C r e a d o ut: τ I =
4 3 μ s, P i nit = 5 3 μ W, τ R = 1 2 7 μ s, a n d P r e a d o ut = 2 2 μ W.
Wit h t h es e p ar a m et ers, t h e pr e di ct e d R = 0. 4 c orr es p o n ds
t o σ R = 3. 6 7 a n d η a c = 1. 3 n T / H z 1 / 2 .  T h e o pti m al p ar a m-
et ers fr o m t h e  m o d el c orr es p o n d t o a c h ar g e i niti ali z ati o n
fi d elit y of F N- V − = 9 8. 6 % a n d a c h ar g e-r e a d o ut fi d elit y of
7 0 %.  T h e c h ar g e-r e a d o ut fi d elit y is si g ni fi c a ntl y b el o w t h e
a c hi e v a bl e  m a xi m u m of a p pr o xi m at el y 9 5 %.  T his i m pli es
t h at, f or t his o p er ati o n ti m e, it is a d v a nt a g e o us t o p erf or m
a d diti o n al a v er a gi n g of l ess- a c c ur at e  m e as ur e m e nts.

We h a v e e m p h asi z e d t h e us e of  R TI t o g et h er  wit h S C C
r e a d o ut, si n c e t h e t w o  m et h o ds h a v e si mil ar e x p eri m e nt al
r e q uir e m e nts.  H o w e v er, t h e b e n e fits e xt e n d t o ot h er  N-V -
c e nt er r e a d o ut t e c h ni q u es us e d i n q u a nt u m s e ns ors, s u c h
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as t h e n u cl e ar- assist e d  m et h o d [ 1 0 ,4 2 ],  w hi c h  w o ul d s e e
si mil ar si g n al- a c q uisiti o n i m pr o v e m e nts d u e t o  R TI of t h e
c h ar g e st at e.

B.  G ai ns f o r  N- V c e nt e rs n e a r s u rf a c es

I n  m a n y sit u ati o ns, t h e g ai ns fr o m  R TI ar e li k el y t o b e
e v e n l ar g er t h a n  w e h a v e d e m o nstr at e d, si n c e  N- V c e n-
t ers l o c at e d i n n a n o di a m o n ds or cl os e t o s urf a c es t y pi c all y
e x hi bit l o w er st e a d y-st at e c h ar g e p o p ul ati o ns t h a n t h os e
i n b ul k di a m o n d [2 0 ,3 8 ].  Wit h us e of o ur  m o d el a n d t h e
ass u m pti o n of a 2 5 %  N- V − st e a d y-st at e p o p ul ati o n,  R TI
w o ul d e n a bl e a f a ct or- of- 6 s p e e d u p f or P L r e a d o ut a n d a
f a ct or- of- 7 5 s p e e d u p f or S C C r e a d o ut  wit h a n o p er ati o n
ti m e of 5 0 0 μ s.

C.  R ol e of p h ot o n- c oll e cti o n e ffi ci e n c y

F or a n y q u a nt u m d e vi c e b as e d o n P L d et e cti o n, t h e
p erf or m a n c e d e p e n ds criti c all y o n t h e p h ot o n- c oll e cti o n
e ffi ci e n c y [ 7 ].  T h e n e e d t o  m a xi mi z e p h ot o n c o u nt r at es
f or c es tr a d e- o ffs i n d e vi c e d esi g n, o pti c al c o m pl e xit y,
a n d v ers atilit y of  N- V c e nt ers i n di ff er e nt a p pli c ati o ns.
Fi g ur e 6 s h o ws t h e pr e di ct e d s p e e d u p a n d c orr es p o n di n g
br e a k- e v e n ti m es f or t h e us e of c h ar g e-st at e  R TI a cr oss
a r a n g e of v al u es f or t h e s at ur at e d P L c o u nt r at e fr o m
a si n gl e  N- V c e nt er c orr es p o n di n g t o t y pi c al e x p eri m e n-
t al sit u ati o ns.  T h e pr e di cti o ns i n Fi g. 6 ar e c al c ul at e d
b y s c ali n g t h e p ar a m et ers i n o ur  m o d el t h at d e p e n d o n
p h ot o n- c oll e cti o n e ffi ci e n c y, c orr es p o n di n g t o o ur  m e a-
s ur e d s at ur at e d c o u nt r at e u n d er 5 3 2- n m ill u mi n ati o n of
3 0 0 0 0 0 c o u nts/s [ 3 1 ].  Of n ot e ar e t h e e x p eri m e nt all y r el e-
v a nt s at ur at e d c o u nt r at es of 6 0 0 0 0, 1 2 5 0 0 0, 6 0 0 0 0 0, a n d

0 5 0 0 1 0 0 0

S at ur at e d C o u nt R at e
 ( 1 0 0 0 c o u nt s/ s)

S at ur at e d C o u nt R at e
 ( 1 0 0 0 c o u nt s/ s)

0

1 0 0

2 0 0

0 5 0 0 1 0 0 0
0

1 0 0

2 0 0

 (

0

1 0

2 0

S
p
e
e
d
u
p

,X

0

1

2

S
p
e
e
d
u
p,
 

X
 

μ
s)

τ B
E

 (
μ
s)

τ B
E

( a)

( d)( c)

( b)

τ
O

= 1 m s τ
O

= 1 m s

R TI P L R TI S C C

FI G. 6.  T h e e ff e ct of p h ot o n- c oll e cti o n e ffi ci e n c y. ( a),( b) Pr e-
di ct e d s p e e d u p f or τ O = 1  ms o bt ai n e d  wit h  R TI t o g et h er  wit h
P L r e a d o ut ( a) or S S C r e a d o ut ( b) as a f u n cti o n of s at ur at e d
p h ot o n c o u nt r at e u n d er 5 3 2- n m ill u mi n ati o n. ( c),( d) Pr e di ct e d
br e a k- e v e n ti m e, at  w hi c h it b e c o m es a d v a nt a g e o us t o us e
R TI, f or t h e s a m e p ar a m et ers as i n ( a),( b). P oi nts r e pr es e nt t h e
e x p eri m e nt all y r el e v a nt c o u nt r at es  m e nti o n e d i n t h e t e xt.

9 0 0 0 0 0 c o u nts/s.  R es p e cti v el y, t h es e v al u es a p pr o xi m at e
a N- V c e nt er i m a g e d t hr o u g h a pl a n ar di a m o n d s urf a c e
wit h a hi g h- N A air o bj e cti v e, a pl a n ar s a m pl e usi n g a n oil-
i m m ersi o n o bj e cti v e [4 3 ], a 1 1 1 - ori e nt e d di a m o n d  wit h
a s oli d i m m ersi o n l e ns a n d a n air o bj e cti v e [ 4 4 ], a n d a di a-
m o n d n a n o b e a m [ 2 8 ].  T h es e v al u es ar e  m ar k e d as p oi nts
i n Fi g. 6 .

N ot a bl y, t h e s p e e d u p fr o m  R TI p ersists a cr oss t his r a n g e
of r el e v a nt p h ot o n- c oll e cti o n e ffi ci e n ci es.  T h e s p e e d u ps i n
Fi gs. 6( a) a n d 6( b) ar e c al c ul at e d a c c or di n g t o  E q. ( 1 0) i n
c o m p aris o n  wit h a b as eli n e of S SI a n d P L r e a d o ut pr e-
di ct e d f or t h e c orr es p o n di n g e x p eri m e nt al sit u ati o n  wit h
τ O = 1  ms.  T h e s p e e d u p f or P L r e a d o ut is ess e nti all y i n d e-
p e n d e nt of t h e c oll e cti o n e ffi ci e n c y; f or S C C r e a d o ut t h e
g ai ns ar e l ar g est f or s yst e ms  wit h l o w c oll e cti o n e ffi ci e n c y,
w h er e t h e r el ati v e i m pr o v e m e nt of usi n g S C C r e a d o ut
o v er P L r e a d o ut is  m a g ni fi e d.  T h e c o m bi n e d a p pr o a c h
of  R TI a n d S C C r e a d o ut still yi el ds n e arl y a n- or d er- of-
m a g nit u d e s p e e d u p e v e n f or c o u nt r at es a p pr o a c hi n g 1 ×
1 0 6 c o u nts/s.

T h e br e a k- e v e n ti m es s h o w n i n Fi gs. 6( c) a n d 6( d) c or-
r es p o n d t o t h e v al u e of τ O f or  w hi c h t h e s pi n-r e a d o ut
e ffi ci e n c y o bt ai n e d  wit h  R TI e q u als t h at f or S SI, usi n g
t h e c orr es p o n di n g r e a d o ut pr ot o c ol. I n cr e asi n g c oll e cti o n
e ffi ci e n c y r es ults i n i n cr e as e d c h ar g e i niti ali z ati o n fi d elit y,
a n d a c orr es p o n di n g r e d u cti o n i n τ B E . F or hi g h- c oll e cti o n-
e ffi ci e n c y d e vi c es  wit h s at ur at e d c o u nt r at es a p pr o a c hi n g
1 × 1 0 6 c o u nts/s, t h e br e a k- e v e n ti m e f or usi n g  R TI is
r e d u c e d t o 1 6 μ s f or P L r e a d o ut a n d 1 1 μ s f or S C C
r e a d o ut.

D.  M a xi mi zi n g t h e i niti al st at e fi d elit y

W hil e  w e h a v e f o c us e d o n a p pli c ati o ns t h at r e q uir e c o n-
si d er ati o n of t h e o v er h e a d fr o m i niti ali z ati o n a n d r e a d o ut,
t h e  R TI t e c h ni q u e c a n b e r e a dil y a d a pt e d t o sit u ati o ns i n
w hi c h i niti ali z ati o n fi d elit y is pri oriti z e d o v er t ot al  m e a-
s ur e m e nt ti m e. F or e x a m pl e, t h e i niti ali z ati o n err or c a n
b e r e d u c e d b y a f a ct or of 2 b y i n cr e asi n g t h e t hr es h ol d t o
t w o p h ot o ns a n d d e cr e asi n g P pr o b e .  Usi n g ν = 2 a n d τ I =
7  ms i n o ur s et u p,  w e  m e as ur e F N- V − = (9 9. 4 ± 0. 1 )%
[3 1 ]. S u c h c o ntr ol o v er t h e c h ar g e st at e c o ul d f a cilit at e
pr e cis e  m e as ur e m e nts of t h e l o c al el e ctr ost ati c e n vir o n-
m e nt [ 2 0 ,4 5 ], ai d i n t h e q u a nti fi c ati o n of p h ot o n- c oll e cti o n
e ffi ci e n c y f or p h ot o ni c d e vi c es [ 4 6 ], a n d i n cr e as e t h e
si n gl e-s h ot S N R f or i nfr e q u e nt S C C  m e as ur e m e nts [ 4 7 ].
I n a d diti o n, t h e fi d elit y ass o ci at e d  wit h i niti ali zi n g, c o n-
tr olli n g, a n d  m e as uri n g c o u pl e d n u cl e ar s pi ns [1 7 ,2 1 ,3 0 ] is
i ntri c at el y ti e d t o t h e  N-V c e nt er’s c h ar g e a n d s pi n p urit y
a n d t h us c o ul d b e i n cr e as e d  wit h  R TI.

V.  C O N C L U SI O N

We d e m o nstr at e a n e ffi ci e nt  m et h o d f or i niti ali zi n g t h e
c h ar g e st at e of a  N- V c e nt er i n r e al ti m e a n d ass ess h o w t his
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c a n b e us e d t o i n cr e as e t h e e ffi ci e n c y of s pi n r e a d o ut.  R e al-
ti m e c o ntr ol c o ul d b e a p pli e d t o ot h er as p e cts of t h e  N-V
c e nt er, s u c h as pr oj e cti v e i niti ali z ati o n of n u cl e ar s pi ns
[4 8 ] a n d i n cr e asi n g t h e s pi n-st at e i niti ali z ati o n fi d elit y
t hr o u g h ti m e g ati n g. I n a d diti o n, t his a d v a n c e d c o ntr ol c a n
b e a p pli e d t o ot h er e m er gi n g s oli d-st at e s pi n d ef e cts, es p e-
ci all y t h os e t h at h a v e a hi g h- fi d elit y-r e a d o ut  m e c h a nis m
b ut a l ess-t h a n-i d e al s pi n or c h ar g e p u m pi n g tr a nsiti o n.
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P at el f or v al u a bl e c o m m e nts o n t h e  m a n us cri pt.

D. A.  H o p p er a n d J. D.  L a ui g a n c o ntri b ut e d e q u all y t o
t his  w or k.

[ 1]  C.  L.  D e g e n, F.  R ei n h ar d, a n d P.  C a p p ell ar o,  Q u a nt u m
s e nsi n g, R e v.  M o d. P h ys. 8 9 , 3 5 0 0 2 ( 2 0 1 7).

[ 2] S.  We h n er,  D.  El k o uss, a n d  R.  H a ns o n,  Q u a nt u m i nt er n et:
A visi o n f or t h e r o a d a h e a d, S ci e n c e 3 6 2 , e a a m 9 2 8 8 ( 2 0 1 8).

[ 3]  D.  D.  A ws c h al o m,  R.  H a ns o n, J.  Wr a c htr u p, a n d  B.  B.
Z h o u,  Q u a nt u m t e c h n ol o gi es  wit h o pti c all y i nt erf a c e d
s oli d-st at e s pi ns, N at. P h ot o ni cs 1 2 , 5 1 6 ( 2 0 1 8).

[ 4]  T. S c hr ö d er, S.  L.  M o ur a di a n, J.  Z h e n g,  M.  E.  Tr us h ei m,
M.  Wals h,  E.  H.  C h e n,  L.  Li, I.  B a y n, a n d  D.  E n gl u n d,
Q u a nt u m n a n o p h ot o ni cs i n di a m o n d, J.  O pt. S o c.  A m.  B
3 3 ,  B 6 5 ( 2 0 1 6).

[ 5]  M.  At at ür e,  D.  E n gl u n d,  N.  Va mi v a k as, S.- Y.  L e e, a n d
J.  Wr a c htr u p,  M at eri al pl atf or ms f or s pi n- b as e d p h ot o ni c
q u a nt u m t e c h n ol o gi es, N at.  R e v.  M at er. 3 , 3 8 ( 2 0 1 8).

[ 6]  M.  W.  D o h ert y,  N.  B.  M a ns o n, P.  D el a n e y, F. J el e z k o,
J.  Wr a c htr u p, a n d  L.  C.  H oll e n b er g,  T h e nitr o g e n- v a c a n c y
c ol o ur c e ntr e i n di a m o n d, P h ys.  R e p. 5 2 8 , 1 ( 2 0 1 3).

[ 7]  D.  A.  H o p p er,  H. J. S h ul e vit z, a n d  L.  C.  B ass ett, S pi n r e a d-
o ut t e c h ni q u es of t h e nitr o g e n- v a c a n c y c e nt er i n di a m o n d,
Mi cr o m a c hi n es 9 , 4 3 7 ( 2 0 1 8).

[ 8] J. F.  B arr y,  M. J.  T ur n er, J.  M. S c hl oss,  D.  R.  Gl e n n,
Y. S o n g,  M.  D.  L u ki n,  H. P ar k, a n d  R.  L.  Wals w ort h,  O pti-
c al  m a g n eti c d et e cti o n of si n gl e- n e ur o n a cti o n p ot e nti als
usi n g q u a nt u m d ef e cts i n di a m o n d, Pr o c.  N atl.  A c a d. S ci.
U. S. A. 1 1 3 , 1 4 1 3 3 ( 2 0 1 6).

[ 9] I.  L o v c hi ns k y, J.  D. S a n c h e z- Ya m a gis hi,  E.  K.  Ur b a c h,
S.  C h oi, S. F a n g,  T. I.  A n d ers e n,  K.  Wat a n a b e,  T.  T a ni g u c hi,
A.  B yli ns kii,  E.  K a xir as, P.  Ki m,  H. P ar k, a n d  M.  D.  L u ki n,
M a g n eti c r es o n a n c e s p e ctr os c o p y of a n at o mi c all y t hi n
m at eri al usi n g a si n gl e-s pi n q u bit, S ci e n c e 3 5 5 , 5 0 3 ( 2 0 1 7).

[ 1 0]  N.  Asl a m,  M. Pf e n d er, P.  N e u m a n n,  R.  R e ut er,  A.  Z a p p e,
F. F á v ar o d e  Oli v eir a,  A.  D e nis e n k o,  H. S u mi y a, S.  O n o d a,
J. Is o y a, a n d J.  Wr a c htr u p,  N a n os c al e n u cl e ar  m a g n eti c r es-
o n a n c e  wit h c h e mi c al r es ol uti o n, S ci e n c e 3 5 7 , 6 7 ( 2 0 1 7).

[ 1 1] J.  M.  B oss,  K. S.  C uji a, J.  Z o p es, a n d  C.  L.  D e g e n,  Q u a nt u m
s e nsi n g  wit h ar bitr ar y fr e q u e n c y r es ol uti o n, S ci e n c e 3 5 6 ,
8 3 7 ( 2 0 1 7).

[ 1 2] S. S c h mitt,  T.  G ef e n, F.  M. St ür n er,  T.  U n d e n,  G.
W ol ff,  C.  M üll er, J. S c h e u er,  B.  N a y d e n o v,  M.  M ar k h a m,
S. P e z z a g n a, J.  M eij er, I. S c h w ar z,  M. Pl e ni o,  A.  R et z k er,
L. P.  M c G ui n n ess, a n d F. J el e z k o, S u b milli h ert z  m a g n eti c
s p e ctr os c o p y p erf or m e d  wit h a n a n os c al e q u a nt u m s e ns or,
S ci e n c e 3 5 6 , 8 3 2 ( 2 0 1 7).

[ 1 3] I.  Gr oss,  W.  A k ht ar,  V.  G ar ci a,  L. J.  M artí n e z, S.  C h o u ai e b,
K.  G ar ci a,  C.  C arr ét ér o,  A.  B art h él é m y, P.  A p p el,
P.  M al eti ns k y, J.- V.  Ki m, J.  Y.  C h a ul e a u,  N. J a o u e n,
M.  Vir et,  M.  Bi b es, S. F usil, a n d  V. J a c q u es,  R e al-s p a c e
i m a gi n g of n o n- c olli n e ar a ntif err o m a g n eti c or d er  wit h a
si n gl e-s pi n  m a g n et o m et er, N at ur e 5 4 9 , 2 5 2 ( 2 0 1 7).

[ 1 4]  A.  Ari y ar at n e,  D.  Bl u vst ei n,  B.  A.  M y ers, a n d  A.  C.  B.
J a yi c h,  N a n os c al e el e ctri c al c o n d u cti vit y i m a gi n g usi n g
a nitr o g e n- v a c a n c y c e nt er i n di a m o n d, N at.  C o m m u n. 9 ,
2 4 0 6 ( 2 0 1 8).

[ 1 5]  B.  H e ns e n,  H.  B er ni e n,  A.  E.  Dr é a u,  A.  R eis er er,
N. K al b, M. S. Bl o k, J. R uit e n b er g, R. F. L. Ver m e ul e n,
R.  N. S c h o ut e n,  C.  A b ell á n,  W.  A m a y a,  V. Pr u n eri,
M.  W.  Mit c h ell,  M.  M ar k h a m,  D. J.  T wit c h e n,  D.  El k o uss,
S.  We h n er,  T.  H.  T a mi ni a u, a n d  R.  H a ns o n,  L o o p h ol e-fr e e
B ell i n e q u alit y vi ol ati o n usi n g el e ctr o n s pi ns s e p ar at e d b y
1. 3 kil o m etr es, N at ur e 5 2 6 , 6 8 2 ( 2 0 1 5).

[ 1 6] P.  C.  H u m p hr e ys,  N.  K al b, J. P. J.  M orits,  R.  N. S c h o ut e n,
R. F.  L.  Ver m e ul e n,  D. J.  T wit c h e n,  M.  M ar k h a m, a n d
R.  H a ns o n,  D et er mi nisti c d eli v er y of r e m ot e e nt a n gl e m e nt
o n a q u a nt u m n et w or k, N at ur e 5 5 8 , 2 6 8 ( 2 0 1 8).

[ 1 7]  C.  E.  Br a dl e y, J.  R a n d all,  M.  H.  A b o b ei h,  R.  C.  B err e v o ets,
M. J.  D e g e n,  M.  A.  B a k k er,  M.  M ar k h a m,  D. J.  T wit c h e n,
a n d  T.  H.  T a mi ni a u,  A  T e n- Q u bit S oli d- St at e S pi n  R e gist er
wit h Q u a nt u m  M e m or y u p t o  O n e  Mi n ut e, P h ys. R e v. X 9 ,
0 3 1 0 4 5 ( 2 0 1 9).

[ 1 8]  G.  Wal d h err, J.  B e c k,  M. St ei n er, P.  N e u m a n n,  A.  G ali,
T. Fr a u e n h ei m, F. J el e z k o, a n d J.  Wr a c htr u p,  D ar k St at es
of Si n gl e  Nitr o g e n- Va c a n c y  C e nt ers i n  Di a m o n d  U nr a v-
el e d b y Si n gl e S h ot  N M R, P h ys.  R e v.  L ett. 1 0 6 , 1 5 7 6 0 1
( 2 0 1 1).

[ 1 9]  N.  Asl a m,  G.  Wal d h err, P.  N e u m a n n, F. J el e z k o, a n d
J.  Wr a c htr u p, P h ot o-i n d u c e d i o ni z ati o n d y n a mi cs of t h e
nitr o g e n v a c a n c y d ef e ct i n di a m o n d i n v esti g at e d b y si n gl e-
s h ot c h ar g e st at e d et e cti o n, N e w J. P h ys. 1 5 , 1 3 0 6 4 ( 2 0 1 3).

[ 2 0]  D.  Bl u vst ei n,  Z.  Z h a n g, a n d  A.  C.  B. J a yi c h, I d e ntif yi n g
a n d  Miti g ati n g  C h ar g e I nst a biliti es i n S h all o w  Di a m o n d
Nitr o g e n- Va c a n c y  C e nt ers, P h ys. R e v. L ett. 1 2 2 , 7 6 1 0 1
( 2 0 1 9).

[ 2 1] P.  N e u m a n n, J.  B e c k,  M. St ei n er, F.  R e m p p,  H. F e d d er,
P.  R.  H e m m er, J.  Wr a c htr u p, a n d F. J el e z k o, si n gl e-s h ot
r e a d o ut of a Si n gl e n u cl e ar s pi n, S ci e n c e 3 2 9 , 5 4 2 ( 2 0 1 0).

[ 2 2]  Y.  D oi,  T.  M a ki n o,  H.  K at o,  D.  T a k e u c hi,  M.  O g ur a,
H.  O k us hi,  H.  M oris hit a,  T.  T as hi m a, S.  Mi w a, S.
Ya m as a ki, P.  N e u m a n n, J.  Wr a c htr u p,  Y. S u z u ki, a n d  N.
Mi z u o c hi,  D et er mi nisti c  El e ctri c al  C h ar g e- St at e I niti ali z a-
ti o n of Si n gl e  Nitr o g e n- Va c a n c y  C e nt er i n  Di a m o n d, P h ys.
R e v.  X 4 , 1 1 0 5 7 ( 2 0 1 4).

[ 2 3]  Y.  D oi,  T. F u k ui,  H.  K at o,  T.  M a ki n o, S.  Ya m as a ki,
T.  T as hi m a,  H.  M oris hit a, S.  Mi w a, F. J el e z k o,  Y. S u z u ki,
a n d  N.  Mi z u o c hi, P ur e n e g ati v el y c h ar g e d st at e of t h e
N V c e nt er i n n -t y p e di a m o n d, P h ys. R e v. B 9 3 , 8 1 2 0 3( R)
( 2 0 1 6).

[ 2 4]  D.  A.  H o p p er,  R.  R.  Gr ot e,  A.  L.  E x ar h os, a n d  L.  C.  B ass ett,
N e ar-i nfr ar e d- assist e d c h ar g e c o ntr ol a n d s pi n r e a d o ut of

0 2 4 0 1 6- 8

https://doi.org/10.1103/RevModPhys.89.035002
https://doi.org/10.1126/science.aam9288
https://doi.org/10.1038/s41566-018-0232-2
https://doi.org/10.1364/JOSAB.33.000B65
https://doi.org/10.1038/s41578-018-0008-9
https://doi.org/10.1016/j.physrep.2013.02.001
https://doi.org/10.3390/mi9090437
https://doi.org/10.1073/pnas.1601513113
https://doi.org/10.1126/science.aal2538
https://doi.org/10.1126/science.aam8697
https://doi.org/10.1126/science.aam7009
https://doi.org/10.1126/science.aam5532
https://doi.org/10.1038/nature23656
https://doi.org/10.1038/s41467-018-04798-1
https://doi.org/10.1038/nature15759
https://doi.org/10.1038/s41586-018-0200-5
https://doi.org/10.1103/PhysRevX.9.031045
https://doi.org/10.1103/PhysRevLett.106.157601
https://doi.org/10.1088/1367-2630/15/1/013064
https://doi.org/10.1103/PhysRevLett.122.076101
https://doi.org/10.1126/science.1189075
https://doi.org/10.1103/PhysRevX.4.011057
https://doi.org/10.1103/PhysRevB.93.081203


R E A L- TI M E  C H A R G E I NI TI A LI Z A TI O N  O F  N- V C E N T E R S. . . P H Y S.  R E V.  A P P LI E D 1 3, 0 2 4 0 1 6 ( 2 0 2 0)

t h e nitr o g e n- v a c a n c y c e nt er i n di a m o n d, P h ys.  R e v.  B 9 4 ,
2 4 1 2 0 1( R) ( 2 0 1 6).

[ 2 5]  G.  Wal d h err, P.  N e u m a n n, S. F.  H u el g a, F. J el e z k o, a n d
J.  Wr a c htr u p,  Vi ol ati o n of a  T e m p or al  B ell I n e q u alit y f or
Si n gl e S pi ns i n a  Di a m o n d  D ef e ct  C e nt er, P h ys.  R e v.  L ett.
1 0 7 , 0 9 0 4 0 1 ( 2 0 1 1).

[ 2 6]  G.  Wal d h err, J.  B e c k, P.  N e u m a n n,  R. S. S ai d,  M.  Nits c h e,
M.  L.  M ar k h a m,  D. J.  T wit c h e n, J.  T w a ml e y, F. J el e z k o,
a n d J.  Wr a c htr u p,  Hi g h- d y n a mi c-r a n g e  m a g n et o m etr y  wit h
a si n gl e n u cl e ar s pi n i n di a m o n d, N at.  N a n ot e c h n ol. 7 , 1 0 5
( 2 0 1 2).

[ 2 7]  G.  Wal d h err,  Y.  Wa n g, S.  Z ais er,  M. J a m ali,  T. S c h ult e-
H er br u g g e n,  H.  A b e,  T.  O hs hi m a, J. Is o y a, J. F.  D u, P.  N e u-
m a n n, a n d J.  Wr a c htr u p,  Q u a nt u m err or c orr e cti o n i n a
s oli d-st at e h y bri d s pi n r e gist er, N at ur e 5 0 6 , 2 0 4 ( 2 0 1 4).

[ 2 8]  B. J. S hi el ds,  Q. P.  U nt err eit h m ei er,  N. P. d e  L e o n,  H. P ar k,
a n d  M.  D.  L u ki n,  E ffi ci e nt  R e a d o ut of a Si n gl e S pi n St at e i n
Di a m o n d vi a S pi n-t o- C h ar g e  C o n v ersi o n, P h ys. R e v. L ett.
1 1 4 , 1 3 6 4 0 2 ( 2 0 1 5).

[ 2 9]  H.  B er ni e n,  B.  H e ns e n,  W. Pf a ff,  G.  K o olstr a,  M. S.  Bl o k,
L.  R o bl e d o,  T.  H.  T a mi ni a u,  M.  M ar k h a m,  D. J.  T wit c h e n,
L.  C hil dr ess, a n d  R.  H a ns o n,  H er al d e d e nt a n gl e m e nt
b et w e e n s oli d-st at e q u bits s e p ar at e d b y t hr e e  m etr es, N at ur e
4 9 7 , 8 6 ( 2 0 1 3).

[ 3 0] J.  Cr a m er,  N.  K al b,  M.  A.  R ol,  B.  H e ns e n,  M. S.  Bl o k,
M.  M ar k h a m,  D. J.  T wit c h e n,  R.  H a ns o n, a n d  T.  H.
T a mi ni a u,  R e p e at e d q u a nt u m err or c orr e cti o n o n a c o nti n u-
o usl y e n c o d e d q u bit b y r e al-ti m e f e e d b a c k, N at.  C o m m u n.
7 , 1 1 5 2 6 ( 2 0 1 6).

[ 3 1] S e e S u p pl e m e nt al  M at eri al at htt p://li n k. a ps. or g/s u p pl e
m e nt al/ 1 0. 1 1 0 3/ P h ys R e v A p pli e d. 1 3. 0 2 4 0 1 6 f or d et ails o n
t h e s et u p, s pi n-r e a d o ut c ali br ati o ns, c oll e cti o n- e ffi ci e n c y
c al c ul ati o ns, a n d c h ar g e-r e a d o ut  m et h o d.

[ 3 2]  B.  D’ A nj o u,  L.  K ur et,  L.  C hil dr ess, a n d  W.  A.  C ois h,
M a xi m al  A d a pti v e- D e cisi o n S p e e d u ps i n  Q u a nt u m- St at e
R e a d o ut, P h ys.  R e v.  X 6 , 0 1 1 0 1 7 ( 2 0 1 6).

[ 3 3]  L.  H a c q u e b ar d a n d  L.  C hil dr ess,  C h ar g e-st at e d y n a mi cs
d uri n g e x cit ati o n a n d d e pl eti o n of t h e nitr o g e n- v a c a n c y
c e nt er i n di a m o n d, P h ys.  R e v.  A 9 7 , 6 3 4 0 8 ( 2 0 1 8).

[ 3 4]  M.  W.  D o h ert y,  C.  A.  M eril es,  A.  Al k a us k as,  H. F e d d er,
M. J. S ell ars, a n d  N.  B.  M a ns o n,  T o w ar ds a  R o o m-
T e m p er at ur e S pi n  Q u a nt u m  B us i n  Di a m o n d vi a  El e ctr o n
P h ot oi o ni z ati o n,  Tr a ns p ort, a n d  C a pt ur e, P h ys. R e v. X 6 ,
0 4 1 0 3 5 ( 2 0 1 6).

[ 3 5]  X.- D.  C h e n,  L.- M.  Z h o u,  C.- L.  Z o u,  C.- C.  Li,  Y.  D o n g,
F.- W. S u n, a n d  G.- C.  G u o, S pi n d e p ol ari z ati o n e ff e ct
i n d u c e d b y c h ar g e st at e c o n v ersi o n of nitr o g e n v a c a n c y
c e nt er i n di a m o n d, P h ys.  R e v.  B 9 2 , 1 0 4 3 0 1 ( 2 0 1 5).

[ 3 6]  G.  D. F u c hs,  V.  V.  D o br o vits ki,  D.  M.  T o yli, F. J.  H er e m a ns,
C.  D.  Weis,  T. S c h e n k el, a n d  D.  D.  A ws c h al o m,  E x cit e d-
st at e s pi n c o h er e n c e of a si n gl e nitr o g e n- v a c a n c y c e ntr e i n
di a m o n d, N at. P h ys. 6 , 6 6 8 ( 2 0 1 0).

[ 3 7]  L.  R o bl e d o,  H.  B er ni e n,  T.  V.  D. S ar,  R.  H a ns o n,  T. v a n d er
S ar, a n d  R.  H a ns o n, S pi n d y n a mi cs i n t h e o pti c al c y cl e of

si n gl e nitr o g e n- v a c a n c y c e ntr es i n di a m o n d, N e w J. P h ys.
1 3 , 2 5 0 1 3 ( 2 0 1 1).

[ 3 8]  D.  A.  H o p p er,  R.  R.  Gr ot e, S.  M. P ar ks, a n d  L.  C.  B ass ett,
A m pli fi e d s e nsiti vit y of nitr o g e n- v a c a n c y s pi ns i n n a n o di-
a m o n ds usi n g all- o pti c al c h ar g e r e a d o ut, A C S  N a n o 1 2 ,
4 6 7 8 ( 2 0 1 8).

[ 3 9] M. P elli c ci o n e, B. A. M y ers, L. M. A. P as c al, A. D as,
a n d  A.  C.  Bl es z y ns ki J a yi c h,  T w o- Di m e nsi o n al  N a n os c al e
I m a gi n g of  G a d oli ni u m S pi ns vi a S c a n ni n g Pr o b e  R el a x-
o m etr y  wit h a Si n gl e S pi n i n  Di a m o n d, P h ys.  R e v.  A p pl. 2 ,
0 5 4 0 1 4 ( 2 0 1 4).

[ 4 0]  T.  H.  T a mi ni a u, J. J.  T.  Wa g e n a ar,  T. v a n d er S ar, F. J el e z k o,
V .  V.  D o br o vits ki, a n d  R.  H a ns o n,  D et e cti o n a n d  C o ntr ol of
I n di vi d u al  N u cl e ar S pi ns  Usi n g a  We a kl y  C o u pl e d  El e ctr o n
S pi n, P h ys.  R e v.  L ett. 1 0 9 , 1 3 7 6 0 2 ( 2 0 1 2).

[ 4 1] S.  K ol k o wit z,  Q. P.  U nt err eit h m ei er, S.  D.  B e n n ett,
a n d  M.  D.  L u ki n, S e nsi n g  Dist a nt  N u cl e ar S pi ns  wit h
a Si n gl e  El e ctr o n S pi n, P h ys. R e v. L ett. 1 0 9 , 1 3 7 6 0 1
( 2 0 1 2).

[ 4 2]  T.  H ä b erl e,  T.  O e c ki n g h a us,  D. S c h mi d- L or c h,  M. Pf e n d er,
F. F. d e  Oli v eir a, S.  A.  M o m e n z a d e h,  A. Fi n kl er, a n d
J.  Wr a c htr u p,  N u cl e ar q u a nt u m- assist e d  m a g n et o m et er,
R e v. S ci. I nstr u m. 8 8 , 1 3 7 0 2 ( 2 0 1 7).

[ 4 3] I.  L o v c hi ns k y,  A.  O. S us h k o v,  E.  Ur b a c h,  N. P. d e  L e o n,
S.  C h oi,  K.  D e  Gr e v e,  R.  E v a ns,  R.  G ert n er,  E.  B ersi n,
C.  M üll er,  L.  M c G ui n n ess, F. J el e z k o,  R.  L.  Wals w ort h,
H. P ar k, a n d  M.  D.  L u ki n,  N u cl e ar  m a g n eti c r es o n a n c e
d et e cti o n a n d s p e ctr os c o p y of si n gl e pr ot ei ns usi n g q u a n-
t u m l o gi c, S ci e n c e 3 5 1 , 8 3 6 ( 2 0 1 6).

[ 4 4]  M. J a m ali, I.  G er h ar dt,  M.  R e z ai,  K. Fr e n n er,  H. F e d-
d er, a n d J. J.  Wr a c htr u p,  Mi cr os c o pi c di a m o n d s oli d-
i m m ersi o n-l e ns es f a bri c at e d ar o u n d si n gl e d ef e ct c e nt ers
b y f o c us e d i o n b e a m  milli n g, R e v. S ci. I nstr u m. 8 5 , 1 2 3 7 0 3
( 2 0 1 4).

[ 4 5]  T.  Mitti g a, S.  Hsi e h,  C.  Z u,  B.  K o bri n, F.  M a c h a d o, P.  B h at-
t a c h ar y y a,  N.  Z.  R ui,  A. J ar m ol a, S.  C h oi,  D.  B u d k er,
a n d  N.  Y.  Ya o, I m a gi n g t h e  L o c al  C h ar g e  E n vir o n m e nt
of  Nitr o g e n- Va c a n c y  C e nt ers i n  Di a m o n d, P h ys.  R e v.  L ett.
1 2 1 , 2 4 6 4 0 2 ( 2 0 1 8).

[ 4 6]  T.- Y.  H u a n g,  R.  R.  Gr ot e, S.  A.  M a n n,  D.  A.  H o p p er,  A.  L.
E x ar h os,  G.  G.  L o p e z,  G.  R.  K ai g h n,  E.  C.  G ar n ett, a n d
L.  C.  B ass ett,  A  m o n olit hi c i m m ersi o n  m et al e ns f or i m a g-
i n g s oli d-st at e q u a nt u m e mitt ers, N at.  C o m m u n. 1 0 , 2 3 9 2
( 2 0 1 9).

[ 4 7] J.- C. J as k ul a,  B. J. S hi el ds,  E.  B a u c h,  M.  D.  L u ki n,
A. S.  Trif o n o v, a n d  R.  L.  Wals w ort h, I m pr o v e d  Q u a n-
t u m S e nsi n g  wit h a Si n gl e S oli d- St at e S pi n vi a S pi n-
t o- C h ar g e  C o n v ersi o n, P h ys.  R e v.  A p pl. 1 1 , 6 4 0 0 3
( 2 0 1 9).

[ 4 8]  G.- Q. Li u, J. Xi n g, W.- L. M a, P. Wa n g, C.- H. Li, H. C. P o,
Y.- R.  Z h a n g,  H. F a n,  R.- B.  Li u, a n d  X.- Y. P a n, Si n gl e- S h ot
R e a d o ut of a  N u cl e ar S pi n  We a kl y  C o u pl e d t o a  Nitr o g e n-
Va c a n c y  C e nt er at  R o o m  T e m p er at ur e, P h ys.  R e v.  L ett.
1 1 8 , 1 5 0 5 0 4 ( 2 0 1 7).

0 2 4 0 1 6- 9

https://doi.org/10.1103/PhysRevB.94.241201
https://doi.org/10.1103/PhysRevLett.107.090401
https://doi.org/10.1038/NNANO.2011.224
https://doi.org/10.1038/nature12919
https://doi.org/10.1103/PhysRevLett.114.136402
https://doi.org/10.1038/nature12016
https://doi.org/10.1038/ncomms11526
http://link.aps.org/supplemental/10.1103/PhysRevApplied.13.024016
https://doi.org/10.1103/PhysRevX.6.011017
https://doi.org/10.1103/PhysRevA.97.063408
https://doi.org/10.1103/PhysRevX.6.041035
https://doi.org/10.1103/PhysRevB.92.104301
https://doi.org/10.1038/nphys1716
https://doi.org/10.1088/1367-2630/13/2/025013
https://doi.org/10.1021/acsnano.8b01265
https://doi.org/10.1103/PhysRevApplied.2.054014
https://doi.org/10.1103/PhysRevLett.109.137602
https://doi.org/10.1103/PhysRevLett.109.137601
https://doi.org/10.1063/1.4973449
https://doi.org/10.1126/science.aad8022
https://doi.org/10.1063/1.4902818
https://doi.org/10.1103/PhysRevLett.121.246402
https://doi.org/10.1038/s41467-019-10238-5
https://doi.org/10.1103/PhysRevApplied.11.064003
https://doi.org/10.1103/PhysRevLett.118.150504

	I. INTRODUCTION
	II. EXPERIMENTAL METHODS
	III. RESULTS
	A. Real-time charge initialization
	B. Spin-readout performance
	C. Spin-readout efficiency

	IV. DISCUSSION
	A. Sensitivity improvements
	B. Gains for N-V centers near surfaces
	C. Role of photon-collection efficiency
	D. Maximizing the initial state fidelity

	V. CONCLUSION
	ACKNOWLEDGMENTS
	. References

