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Предложена феноменологическая модель электронного туннельного парамагнитного резонанса

(ЭПР) одиночного поверхностного спина, находящегося в сканирующем туннельном микроскопе (СТМ),

которая объясняет зависимость особенностей (локальных максимумов) туннельных токов от радиоча-

стотного электрического поля и положения острия относительно спина. Интерпретирован кроссовер

формы линии сигналов указанного резонанса, природа которых в слабых полях накачки соответствует

резонансам Лоренца, а в сильных – резонансам Фано. Предсказаны новые ЭПР–СТМ-эффекты, ли-

нейные и нелинейные по радиочастотному полю, перспективные для разработки способов управления

спиновыми кубитами.
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Введение. Поиски способов детектирования

единичных парамагнитных центров (ПЦ) c исполь-

зованием сканирующего туннельного микроскопа

(СТМ), начавшиеся более 20 лет назад [1–4], се-

годня подошли к уверенной регистрации сигналов

электронного парамагнитного резонанса (ЭПР) от

одиночных магнитных адатомов. В экспериментах

[5] с СТМ при низких температурах (меньше 1 К) в

сильных магнитных полях (∼ 5 Тл) над единичными

атомами железа, адсорбированными на поверхности

MgО/Ag(001), регулярно наблюдали резонансные

максимумы ток-частотных зависимостей, которым

можно сопоставить индуцированные радиочастот-

ным (РЧ) полем переходы между зеемановскими

подуровнями. Одновременно с этим была про-

демонстрирована возможность записи и чтения

информации в системе трех магнитных адатомов,

Fe и Ho [6]. Полученные результаты представляют

интерес не только для спинтроники и квантовой

информатики, с которыми связаны ожидания новой

технологической революции [7], но и для зондовой

туннельной диагностики в целом.

В настоящем сообщении предлагается феномено-

логическая модель ЭПР одиночного ПЦ, дающая

простое объяснение зависимостям резонансных осо-

бенностей (РО) туннельных токов СТМ от РЧ элек-

трического поля и положения острия относитель-

но ПЦ2). Модель предсказывает новые ЭПР–СТМ-

1)e-mail: domfdal@mail.ru; EMBalashov@yandex.ru
2)Интерпретация зависимости ЭПР–СТМ от спина ПЦ бы-

ла предложена недавно в работе [8]. Другие установленные в

эффекты, линейные и нелинейные по электрическо-

му РЧ-полю, обнаружение которых могло бы послу-

жить проверкой адекватности предложенной моде-

ли. Одновременно обозначились бы новые возмож-

ные пути развития методов управления одиночными

поверхностными спинами.

Анализ экспериментальных данных. Анали-

зируя всю совокупность экспериментальных данных,

опубликованных в работах [5, 6] (см. также [9], содер-

жащую дополнения к [5]), можно заметить несколько

особенностей спектров ЭПР–СТМ, которые остались

без внимания их авторов и, соответственно, в литера-

туре до сих пор не обсуждались. Отметим несколько

основных, достаточных для установления природы,

обнаруженных в работах [5, 6] явлений и предсказа-

ний некоторых новых эффектов.

Прежде всего, следует подчеркнуть, что ЭПР-

сигналы, представленные максимумами ток–

частотных зависимостей, имеют лоренцовскую

форму только при малых мощностях РЧ-накачки,

когда амплитуды переменного РЧ-напряжения

VRF , подаваемого на наноконтакт, менее 1 ÷ 2мВ.

В этих случаях значения параметра возмущения

ξ = ∆RF /∆H достаточно малы (ξ < 1) и, соответ-

ственно, многоквантовые электронные переходы

несущественны (∆RF = d12FRF ≈ d12VRF /Z, d12 –

матричный элемент электронного перехода в спи-

новой подсистеме адатома, значение и физический

работах [5, 6] зависимости, а также вопрос о механизме фор-
мирования ЭПР сигнала в форме пиков ток–частотных зави-
симостей, в литературе до сих пор не обсуждались.
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смысл которого определяются зависимостью силы

Раби от вакуумного зазора z [10], FRF – ампли-

туда переменного РЧ электрического поля на

адатоме, ∆H – зеемановское расщепление). При

больших значениях VRF , когда ξ > 1 и становятся

возможными многоквантовые переходы, особен-

ности ток-частотных зависимостей приобретают

характерные черты резонансов Фано [11]. Контуры

линий становятся асимметричными, в спектрах

появляются антирезонансы. В целом, о степени

соответствия экспериментально наблюдаемых мак-

симумов резонансам Лоренца и Фано можно судить

по результатам, приведенным на рис. 3В в работе [5]

и на рис. 1 настоящей работы.

Рис. 1. (Цветной онлайн) Спектры ЭПР, измеренные

над единичными адатомами железа при трех значени-

ях вакуумного зазора z, J – туннельный ток, f – час-

тота РЧ-напряжения, ∆z – смещение острия СТМ по

нормали к поверхности относительно положения соот-

ветствующего спектру С, (zA > zB > zC). Пунктирная

линия – эксперимент; сплошная линия – аппроксима-

ция контуром Фано J = J0

q2+1

(ε−q)2

ε2+1
, где ε = f−FRes

Γ/2
с па-

раметрами: A – fRes = 2443.4МГц, Γ = 15МГц, q = 2.9;

B – fRes = 2452.4МГц, Γ = 17.1МГц, q = 3.2; C – fRes =

= 2470.5МГц, Γ = 21.9МГц; q = 3; fRes – резонансная

частота, Γ – ширина резонанса Фано, q – параметр

Фано, J0 – максимальное значение тока

Кроме того, анализируя спектры, приведенные

на рис. 3С работы [5], можно заметить, что крос-

совер контурных линий ЭПР-сигналов наблюдается

при VRF ≈ 1 ÷ 2мВ, т.е. одновременно с появлени-

ем первых признаков насыщения туннельного тока

(см. рис. 3Е той же работы), которое можно связать с

быстрыми многократными (многоквантовыми) резо-

нансными переходами, индуцированными РЧ-полем.

Можно заметить, что взаимодействие электронных

состояний адатома с острием, помимо ожидаемого

(распадного) экспоненциального уширения дискрет-

ных уровней, проявляется их симбатным расталки-

ванием (см. рис. S4 и S7 работы [9]), которое, как мы

покажем далее, можно объяснить обменным взаимо-

действием квазистационарных состояний зееманов-

ского дуплета через континуум состояний острия.

Бирезонансное туннелирование. Для выяс-

нения природы ЭПР–СТМ-сигналов (максимумов

ток-частотных кривых) наиболее информативной

является зависимость их формы линии от РЧ-

напряжения. Обсудим эту зависимость, начав с ма-

лых значений VRF (менее 1 мВ), когда многокванто-

вые переходы маловероятны и ЭПР линии имеют ло-

ренцовскую форму (см. рис. 3В [5], а также рис. 2 и

рис. 3 [9]). В этих условиях акт неупругого туннели-

рования электрона, сопровождающийся поглощени-

ем (или испусканием) одного кванта электромагнит-

ного поля, может осуществляться по бирезонансному

механизму. Будем ориентироваться для определен-

ности на переходы электронов с поглощением энер-

гии (см. схему, приведенную на рис. 2).

Рис. 2. Трехэтапная схема процесса |S〉
Γ1−→ |ε1〉

G
−→

|ε2〉
Γ2−→ |t〉; где |S〉, |t〉 – состояния электрона до

перехода в подложке, и после перехода (в острие),

Γ1 – скорость туннельного перехода из образца на уро-

вень адатома |ε1〉, G2 – амплитуда вероятности по-

глощения кванта энергии электромагнитного поля,

Γ2 – скорость туннельного перехода из состояния |ε2〉 –

адатома на уровень острия

Легко понять, что эти переходы, в целом, подоб-

ны процессам двухцентрового резонансного тунне-

лирования, которые в экспериментах по туннельно-

му зондированию полиоксометаллатов проявляются

максимумами вольт-амперных характеристик [12, 13]

и ток-высотных зависимостей J−z [14, 15]. Природа

всех таких “бирезонансных” процессов, легко распо-

знаваемых по лоренцовской форме максимумов то-

ков, связана с общим квантовым эффектом – про-

светлением потенциальных барьеров при псевдопе-

ресечении (ПП) энергетических (или квазиэнергети-

ческих) уровней |ε1〉 и |ε2〉, через которые осуществ-
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ляются резонансные переходы3). Нетрудно показать,

что в общем случае амплитуды Aif (ε) таких трех-

этапных процессов имеют на комплексной плоскости

энергий ε парные полюсы, которые совпадают с тер-

мами квазистационарных состояний:

Aif (ε) = αi1
1

ε− ε1(ν)
G

1

ε− ε2(ν)
α2f ,

Imεn(ν) = −
Γn(ν)

2
, N = 1, 2, G < Γ,

(1)

где i, f – индексы начального и конечного состоя-

ний туннелирующих электронов, αi1, α2f – амплиту-

ды вероятностей образования и разрушения проме-

жуточных квазистационарных состояний, |ε1〉, |ε2〉,

ν – совокупность внешних варьируемых параметров,

от которых зависят энергетические термы промежу-

точных состояний.

В экспериментах с СТМ, описанных в [13–16], в

роли таких параметров выступали: напряжение V на

наноконтакте (при неизменном расстоянии z между

поверхностью и острием) или, напротив, расстояние

z (при неизменном напряжении V ). В обоих случаях

связь состояний осуществлялась слабым обменным

взаимодействием G двух разнесенных в координат-

ном пространстве состояний |ε1〉 и |ε2〉. В предла-

гаемой нами модели ЭПР–СТМ одиночных поверх-

ностных спинов считается, что в роли параметров

ν могут выступать магнитное поле H , частота f

РЧ-излучения и вакуумный зазор z. При этом роль

взаимодействия, ответственного за переходы меж-

ду псевдопересекающимися термами, отводится ве-

личине GRF = d12ERF . Тогда для описания одиноч-

ных ЭПР–СТМ-сигналов можно использовать общее

выражение [12, 13]:

Je(ν) =
2e

h
G2 (Γ1n + Γn′2)

(ε0n(ν) − ε0n′(ν))2 + (Γ1n + Γn′2)2
. (2)

Формулу (2), которой соответствует предел сла-

бой “обменной” связи резонансных состояний (G <

< Γn), через которые осуществляются последова-

тельные когерентные переходы, можно сравнить с

формулой (2.4) работы [18], в которой те же про-

цессы считаются некогерентными и, соответственно,

описываются кинетическими уравнениями. Кажется

удивительным, что два разных подхода – когерент-

ный и некогерентный – в пределе слабой связи при-

водят к совпадающим выражениям. Причину этого

3)Впервые обнаруженный теоретически еще в работе [16]
эффект бирезонансного просветления потенциальных ба-
рьеров неоднократно применялся впоследствии при интер-
претации отрицательных дифференциальных сопротивлений
(ОДС), которые нередко наблюдаются в экспериментах с СТМ
(cм., например, [17]).

можно понять, распространив на бирезонансное тун-

нелирование аргументацию работы [19], в которой

совпадение результатов теории когерентного и неко-

герентного однорезонансного туннелирования объяс-

няется малостью вероятностей актов последователь-

ного прохождения электроном двух потенциальных

барьеров. Согласно [19] такие акты независимы и по-

тому от степени когерентности зависеть не могут.

Согласно выражению (1) в экспериментах с СТМ

сигналы ЭПР с профилем Лоренца могут наблю-

даться не только на ток–частотных, но и на ток–

магнитных и на ток–высотных зависимостях. Для

этого необходимо выполнение условия

Γn ≪ (∂ε(ν)/∂ν)2/(∂2ε(ν)/∂ν2), при ν = ν0, n = 1, 2,

где ν0 – корень уравнения Re ε1(ν) = Re ε2(ν), ν = H

или z.

Возможность наблюдения сигналов ЭПР на ток–

магнитных зависимостях представляется очевидной.

Вторая возможность, в которой проявляется обмен-

ное взаимодействие квазистационарных состояний

через сплошной спектр, влияющее на зависимость

резонансной частоты от положения острия, нужда-

ется в пояснении.

Известно, что в теории квазистационарных со-

стояний связи дискретных уровней с континуумами

учитываются введением комплексных сдвигов ∆(ε0)

и обменных взаимодействий ∆12(ε
0
1, ε

0
2). Здесь ε0n –

уровни стационарных состояний, рассчитанные без

учета переходов в сплошной спектр. Вопрос о форме

записи обменного взаимодействия квазистационар-

ных состояний, связанных с континуумами туннель-

ными переходами, в литературе до сих пор не обсуж-

дался, хотя он, несомненно, представляет общий ин-

терес. Его решение необходимо не только для после-

довательного описания многоцентрового резонанс-

ного туннелирования, но и для описания атомных

столкновений, идущих с участием автоионизацион-

ных состояний [20], кубитов [21], связанных с кон-

тинуумами и т.д. Мы приведем результат, получен-

ный методом интегральных уравнений Липпмана–

Швингера для потенциалов V общего вида “ямы с

барьером”. Следуя [22], представим V в виде сум-

мы двух неперекрывающихся взаимодействий: V =

= U1 + U2, U1U2 ≡ 0, определяющих состояния дис-

кретного и непрерывного спектров соответственно:

(

−
∆

2
+ U1

)

|ε21〉 = ε01|ε
0
1〉, e = ~ = me = 1,

(

−
∆

2
+ U2

)

|k〉 = ε(k)|(k)〉.
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Таблица 1. Результаты восстановления параметров распадных ширин и обменного взаимодействия

Наименование параметра Результаты восстановления

Положение резонанса на рис. 1 Слева В центре Справа

Индекс спектра A B C

Смещение острия иглы относительно

положения для резонанса С (пм) 15.5 7.9 0

Резонансная частота (ГГц) 24.434 24.524 24.705

Положение антирезонанса (ГГц) 24.457 24.551 24.738

Ширина резонанса (МГц) 15 17.12 21.95

α (1/пм) 0.10671

ΓFe+подложка = Γ1(∆z = 0) (МГц) 13.47

Γ0
Fe+tip = Γ2(∆z = 0) (МГц) 8.48

α12 (1/пм) 0.04472

U12(∆z = 0) ( МГц) 126.428

Тогда для сдвигов уровней и обменных взаимодей-

ствий имеем:

∆n(ε
0
n) ≈ 〈ε0n|T2|ε

0
n〉, n = 1, 2,

∆12(ε
0) ≈ 〈ε01|T2|ε

0
2〉,

где T2 = U2+U2G0T2 – оператор рассеяния на потен-

циале U2, G0 – функция Грина свободного движения.

Следовательно, при описании экспериментов [5, 6, 9]

для уширения электронного уровня за счет взаимо-

действия с острием и для обменного взаимодействия

можно использовать экспоненциальные аппроксима-

ции:

Γn = Γn(0) exp(−αnz),

U12 = U12(0) exp(−α12z).

Сделанный вывод хорошо согласуется с результа-

тами измерения зависимости положения линии ЭПР

от z, представленными на рис. S4 и S5 в работе [9]. Ре-

зультаты восстановления по этим зависимостям па-

раметров распадных ширин и обменного взаимодей-

ствия собраны нами в табл. 1.

Обсудим теперь случаи достаточно больших зна-

чений параметра РЧ-возмущения ξ(VFR), при кото-

рых резонансное туннелирование электронов сопро-

вождается и стимулируется, если энергия передает-

ся электрону, многоквантовыми переходами. В экспе-

риментах с СТМ такие переходы могут наблюдать-

ся непосредственно, например, как многофотонные

туннельные ЭПР-резонансы, либо проявляться вто-

ричными (спектроскопическими) эффектами, таки-

ми как насыщение туннельных токов, уширение ре-

зонансных максимумов с ростом мощности накачки,

формирование Фано-резонансов и др. Полное описа-

ние этих эффектов, каждый из которых представля-

ет самостоятельный интерес, выходит за рамки на-

стоящего сообщения. Мы ограничимся аргументаци-

ей возможности наблюдения многофотонных ЭПР–

СТМ-резонансов и поясним природу упомянутых вы-

ше спектроскопических эффектов.

Принципиальная возможность наблюдения в экс-

периментах с СТМ многофотонных ЭПР-резонансов

(при fn = f1/n, f1 – частота однофотонного ЭПР,

n = 2, 3, ...) достаточно очевидна. Отметим только,

что в экспериментах с СТМ многофотонные ЭПР-

резонансы с зависящими от VRF профильными лини-

ями так же, как и однофотонные, могут наблюдаться

не только на ток–частотных и ток–магнитных, но и

на ток–высотных зависимостях.

Обсудим теперь случаи проявления в ЭПР–СТМ-

экспериментах виртуальных многоквантовых пере-

ходов. К ним можно отнести два обнаруженных в

работе [5] явления – насыщение максимального то-

ка при высоких мощностях РЧ-накачки и кроссовер

формы линии, наблюдающийся при увеличении VRF

(см. рис. 3Е и рис. 3С) в [5].

Вопрос о насыщении туннельных резонансных то-

ков проясняется, если для описания процессов трех-

этапных переходов воспользоваться кинетическими

уравнениями, классическими (т.е. балансными соот-

ношениями) или квантовыми, оперирующими урав-

нениями для матрицы плотности [18]. В обоих слу-

чаях зависимости тока J некогерентно туннелирую-

щих резонансных электронов от параметра связи G

аппроксимируются выражением

J(G) =
aG2

b2 +G2
, G = d12ERF ≈ d12

VRF

z
, (3)

где a, b – параметры, известным образом зависящие

от распадных ширин (см. в этой связи формулу (2.4)

работы [18]). При надлежащем выборе этих парамет-

ров простое выражение (3) с хорошей точностью вос-
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производит (рис. 3) результаты измерений зависимо-

сти J от VRF , приведенные на рис. 4 в [5].

Рис. 3. (Цветной онлайн) Зависимость максимума сиг-

нала ЭПР от амплитуды РЧ-напряжения VRF ; � –

эксперимент, пунктир – аппроксимация функцией

I = aV 2/(b2 + V 2) с параметрами a = 73.48фА и

b = 0.64мВ, найденными методом минимизации инте-

грала разности функций, деленного на интервал инте-

грирования, сплошная линия – зависимость, приведен-

ная (без комментариев) на рис. 3Е в работе [5]

Заметим, что в обоих случаях, т.е. и в рамках ме-

тода балансных уравнений, и в рамках метода урав-

нений для матрицы плотности, при высоких мощно-

стях накачки туннельные токи (токи насыщения JS)

определяются как токи одно-резонансного упругого

туннелирования:

JS ≈
Γ1Γ2

Γ1 + Γ2
, G ≫ (Γ1 + Γ2). (4)

Согласно выражению (4), быстрые РЧ-

стимулированные переходы между квазиэнергетиче-

скими состояниями (|ε1,2〉) на полный резонансный

ток не влияют. Ток насыщения определяется лишь

скоростями перехода электронов между адатомом и

берегами наноконтакта (поверхностью и острием).

Отсюда следует, что этим током можно управлять,

меняя положение острия относительно ПЦ.

Укажем теперь механизм кроссовера формы ли-

нии резонансных особенностей. Учтем, что в об-

щем случае резонансы Фано формируются в резуль-

тате интерференции амплитуд различных вариан-

тов перехода системы в конечное состояние (см. на-

пример [23]). В случае ЭПР–СТМ различным сце-

нариям туннельных переходов естественно сопоста-

вить вклады в амплитуду Aif (ε) слагаемых, учиты-

вающих прямые, единственно существенные при ма-

лых мощностях накачки одноквантовые переходы,

и виртуальные многоквантовые, многократные, ко-

торые становятся существенными лишь при ξ > 1.

Каждый из многократных актов сопровождается ли-

бо рождением, либо поглощением кванта электро-

магнитного поля. Учесть все эти амплитуды мож-

но, суммируя ряды теории возмущений или решая

систему двух связанных интегральных уравнений

Липпмана–Швингера. Это приведет к появлению в

знаменателе выражения (1) динамического сдвига,

имеющего полюс на комплексной плоскости энер-

гий4). Полюсы динамических сдвигов приводят при

интегрировании по ε (т.е. вычислении полного то-

ка) двух характерных особенностей – локальных ми-

нимумов и асимметрии контурных линий, которые

на практике используют для распознавания на спек-

трах резонансов Фано.
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