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Предложен новый механизм формирования энергетических спектров фотоэлектронов при надпо-
роговой фотоэмиссии составных наноантенн с малыми зазорами между элементами под воздействием
фемтосекундных лазерных импульсов. Механизм состоит в том, что при определенных условиях фо-
тоэлектрон может перерассеиваться не только на “родительском” элементе составной наноантенны, но
и на соседнем элементе. Это приводит к существенному повышению верхней границы области “плато”
в энергетических спектрах фотоэлектронов. Установлены зависимости между параметрами, определя-
ющими эффективность протекания процесса. Использование предлагаемого механизма представляется
перспективным для создания эффективных компактных источников высокоэнергетических аттосекунд-
ных электронных пучков и ультракоротких импульсов рентгеновского диапазона.
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Введение. Одно из интенсивно развиваемых на-

правлений современной лазерной физики связано с

изучением эффектов сильного поля, возникающих

при воздействии интенсивных фемтосекундных ла-

зерных импульсов на атомно-молекулярные системы

в газе и плазме [1–5]. Принципиально важным для

практического применения эффектом сильного поля

является формирование широкого “плато” в энерге-

тических спектрах фотоэлектронов в процессе над-

пороговой фотоионизации [1–3]. Такой спектр состо-

ит из трех областей: (1) низкоэнергетической обла-

сти резкого убывания функции распределения фото-

электронов по энергиям, w(E), (2) следующего затем

широкого “плато” – области энергий, при которых

w(E) изменяется относительно мало, и (3) ее резкого

обрыва. Формирование области “плато” сопровожда-

ется генерацией высоких гармоник с максимальной

частотой, определяемой положением верхней энерге-

тической границы области “плато” [1]. Особенно важ-

ным является то, что излучение генерируемых высо-

ких гармоник оказывается сфазированным, что при-

водит к формированию рентгеновских импульсов ат-

тосекундной длительности [2–5].

Теоретическое описание надпороговой фотоиони-

зации было дано Коркумом [1]. Процесс происхо-

дит в три этапа: электрон ионизуется, разгоняется

во внешнем лазерном поле и возвращается к роди-

тельскому иону в результате смены знака напряжен-
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ности внешнего поля, а затем упруго отражается от

иона и приобретает дополнительный разгон. Фото-

электроны, испытавшие такое упругое отражение на

последнем этапе, и формируют область “плато”. Ко-

гда вместо упругого отражения происходит рекомби-

нация фотоэлектрона с родительским ионом, возни-

кает излучение высоких гармоник в широком диапа-

зоне частот, включающим рентгеновский диапазон.

Аналогично надпороговой фотоионизации ато-

мов, при облучении фемтосекундными импульсами

наноразмерных объектов наблюдается надпороговая

фотоэмиссия. Этот процесс изучен для одиночных

металлических наноострий [6–8], составных наноан-

тенн типа “галстук-бабочка” с большим зазором [9–

11], металлических и диэлектрических наночастиц

[11–14], а совсем недавно и крупных кластеров [15].

Полученные данные свидетельствуют о том, что при

интенсивностях света ∼ 1010 ÷ 1012 Вт/см2 в энер-

гетических фотоэмиссионных спектрах таких нано-

размерных объектов также формируются широкие

(несколько десятков эВ) области “плато”.

Надпороговая фотоэмиссия с поверхности нано-

антенн имеет ряд существенных отличий от надпо-

роговой фотоионизации атомов. Благодаря плазмон-

ному усилению поля имеется возможность наблю-

дать такие процессы при значительно меньшей ин-

тенсивности фемтосекундных лазерных импульсов.

При этом наибольшая локализация электромагнит-

ного поля достигается в зазоре между двумя нано-

структурами, составляющими составную наноантен-
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ну [9, 10, 16]. Пространственные распределения элек-

тромагнитных полей в ближней зоне нанострукту-

ры существенно зависят от ее формы, размеров и

свойств материала. Это позволяет управлять процес-

сом фотоэмиссии путем подбора формы наноантенн.

Физический механизм. В настоящей работе

предложен механизм, дополняющий и существенно

модифицирующий обычный процесс перерассеяния

фотоэлектрона [1], и возникающий при фотоэмис-

сии двух близко расположенных металлических на-

ноструктур. Механизм основан на возможности пре-

одолеть в таких системах одно из ключевых ограни-

чений модели Коркума, накладываемых на макси-

мальную энергию перерассеиваемого фотоэлектро-

на – необходимость фотоэлектрона после разгона

вернуться к точечному родительскому иону, т.е. дви-

гаться по замкнутой траектории. Если наноантен-

на состоит из двух элементов, то при определенных

условиях фотоэлектрон может рассеиваться не толь-

ко на “родительской” наноструктуре, но и на сосед-

нем элементе наноантенны. Это существенно расши-

ряет число возможных траекторий фотоэлектрона,

приводящих к его ускорению за счет процесса пере-

рассеяния. Тем самым повышается верхняя граница

“плато” в спектре фотоэмиссии без увеличения ин-

тенсивности лазерного импульса.

Недавно близкий механизм увеличения верхней

энергетической границы “плато” был эксперимен-

тально продемонстрирован для случая фотоиониза-

ции кластеров [15]. Показано, что при увеличении

размеров кластеров до величин, сравнимых с ради-

усом кривизны траектории фотоэлектрона происхо-

дит увеличение верхнего порога приобретаемой фо-

тоэлектроном энергии, что связано с его перерассея-

нием на соседних атомах кластера. Хотя при теоре-

тических исследованиях надпороговой фотоэмиссии

и ранее учитывалось влияние размеров нанострук-

тур на формирование спектров (см., например, об-

зор [8] и приведенные там ссылки), в работе [15] это

влияние изучено подробно. Установлено, что величи-

на верхней энергетической границы “плато” не толь-

ко пропорциональна интенсивности лазерного излу-

чения, но и растет с увеличением размеров кластера

как квадратичная функция.

В настоящей работе исследована другая систе-

ма, в которой влияние различия между положени-

ями точек фотоэмиссии и перерассеяния фотоэлек-

трона на спектр фотоэлектронов оказывается более

значительным. Более того, в отличие от [15], в изу-

чаемых системах наблюдается пороговый характер

зависимости верхней энергетической границы “пла-

то” как от интенсивности лазерного импульса, так и

от размеров системы. Рассмотрена составная нано-

антенна, состоящая из двух расположенных друг на-

против друга элементов, положение которых в про-

странстве фиксировано. В этой системе часть элек-

тронов по-прежнему может перерассеиваться на “ро-

дительском” элементе наноантенны, двигаясь по “за-

мкнутым” траекториям. Вместе с тем, если элементы

наноантенны расположены достаточно близко, часть

электронов может получить достаточное ускорение

лазерным полем, достигнуть другого элемента и пе-

реотразиться от него, получив дополнительное уско-

рение. Этот последний механизм будем называть “от-

крытым” перерассеянием, в отличие от стандартно-

го сценария перерассеяния [1], который предполагает

замкнутость траекторий электронов.

Возможность “открытого” перерассеяния повы-

шает верхнюю границу области “плато” в энергети-

ческих спектрах электронов. Действительно, при за-

мкнутой траектории поле замедляет и разворачива-

ет электрон в дальней от наноструктуры точке тра-

ектории. В случае “открытого” перерассеяния элек-

трон может изменять направление своего движения

не только под воздействием поля, но и в результа-

те отражения от соседнего элемента. Таким образом,

возможна реализация режима, при котором направ-

ление движения электрона достаточно долго совпа-

дает с изменяющимся во времени направлением по-

ля лазерного импульса, увеличивая эффективность

разгона фотоэлектрона.

Теоретическая модель. В данной работе вы-

полнено компьютерное моделирование и теорети-

ческий анализ динамики надпороговой фотоэмис-

сии и разгона фотоэлектронов в ближнем поле со-

ставной наноантенны типа “галстук-бабочка” при ее

облучении фемтосекундными лазерными импульса-

ми. Использовалась квазиклассическая модель, ко-

торая является стандартной при компьютерном мо-

делировании надпороговых процессов [1–14] и до-

казавшая свою надежность при описании как над-

пороговой ионизации атомов [1–5], так и надпоро-

говой фотоэмиссии наноструктур [6–11]. Моделиро-

вание включало количественное описание следую-

щих процессов: (1) формирование пространственно-

временных распределений напряженности электро-

магнитных полей в ближней зоне наноантенны;

(2) выход электронов из поверхности наноантенны;

и (3) классическое движение эмитированных фото-

электронов в ближней зоне наноантенны с учетом

возможности их упругого рассеяния на ее поверхно-

сти.

Программа для проведения компьютерного мо-

делирования была подготовлена на основе извест-
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ного программного обеспечения с открытым исход-

ным кодом [17] и апробированных ранее собствен-

ных разработок в области квазиклассического мо-

делирования молекулярной динамики [18–20]. Рас-

чет электромагнитных полей в ближней зоне на-

ноантенны осуществлялся путем численного реше-

ния уравнений Максвелла методом конечных раз-

ностей во временной области (FDTD) [21] с помо-

щью пакета MEEP [17]. Для моделирования процесса

выхода фотоэлектрона из металла поверхность на-

ноантенны была разбита на большое число малых

элементов. Для согласования размеров элементов с

пространственным шагом разностной схемы метода

FDTD был использован следующий алгоритм: опре-

делялись узлы пространственной сетки, которые на-

ходятся внутри наноструктуры, но имеют хотя бы

один соседний узел, находящийся вне нанострукту-

ры. Для каждого такого узла определялась наиболее

близкая к нему точка на поверхности нанострукту-

ры. Элементы поверхности представляли собой силь-

но сплюснутые многогранные пирамиды, вершины

которых находились в указанных точках поверхно-

сти, а вершинами оснований являлись середины от-

резков, соединяющих вершины соседних элементов.

Площадь элемента определялась как сумма площа-

дей граней, примыкающих к вершине.

На каждом шаге интегрирования уравнений

Максвелла по времени для вершины каждого

элемента поверхности определялась вероятность

эмиссии электрона в соответствии с текущим значе-

нием локального электрического поля. Для элемента

поверхности i она равна

wi = Θ(F (ri, t)) · j(F (ri, t)) ·∆si∆t, (1)

где j(F ) – плотность тока фотоэмиссии, ∆si – пло-

щадь элемента поверхности, ∆t – величина шага по

времени, F (ri, t) – проекция электрической силы,

действующей на электрон вдоль нормали к поверхно-

сти, направленной наружу. Θ(x) – функция Хевисай-

да. Плотность тока фотоэмиссии, j(F ), вычислялась

по формуле Фаулера–Нордхейма [22], применимость

которой для описания фотоэмиссии в сильном лазер-

ном поле подробно обсуждалась в [23] и подтвержде-

на сравнениями с различными экспериментальными

данными [6–8, 11].

Количество электронов, эмитируемых с поверх-

ности наноструктуры на определенном шаге по вре-

мени, определялось как N =
∑

iwi/ρ, где ρ – ве-

роятность эмиссии в расчете на одну траекторию.

Этот параметр определяет общую величину выбор-

ки траекторий электронов, которые рассчитываются

в процессе компьютерного моделирования. Конкрет-

ные элементы поверхности, из которых эмитируют

электроны определялись применением N раз следу-

ющего алгоритма: генерировалось случайное число ζ

(0 < ζ < 1) и, если выполнялось условие

l−1∑

l′=1

Pl′ < ζ ≤
l−1∑

l′=1

Pl′ + Pl, Pl = wi

/∑

i

wi, (2)

то электрон считался испущенным элементом по-

верхности с индексом l.

Дальнейшее движение эмитированных электро-

нов описывалось классическими траекториями. При

этом начальные координаты траекторий соответ-

ствовали координатам вершин, откуда эмитирова-

ли электроны. В соответствии с физической карти-

ной туннельного режима фотоэмиссии предполага-

лось, что электроны испускаются с нулевой началь-

ной скоростью. Дальнейший расчет траекторий дви-

жения электронов осуществлялся путем численного

решения уравнений Ньютона с помощью скоростно-

го метода Верле [24]. Шаг интегрирования по време-

ни траекторий электронов был согласован с шагом

интегрирования уравнений Максвелла. При столкно-

вении электрона с поверхностью наноструктуры его

отражение рассматривалось как упругое, в соответ-

ствии с работами [6–11].

Энергетические спектры строились по принципу

гистограммы для большого набора значений энергии

фотоэлектронов. Для корректного вычисления вели-

чин плотности вероятности при проведении расчетов

с различными размерами выборки траекторий, ре-

зультирующая гистограмма умножалась на величи-

ну параметра ρ (вероятность фотоэмиссии в расчете

на одну траекторию). При проведении вычислений

использовались следующие параметры: число интер-

валов гистограммы 100, размер выборки траекторий

определялся подбором параметра ρ и поддерживался

на уровне 1 · 105 ÷ 5 · 105.
На рисунке 1 представлены сравнения результа-

тов проведенного описанным методом расчета энер-

гетических спектров фотоэлектронов при надпорого-

вой фотоэмиссии одиночного наноострия с экспери-

ментальными данными [7]. Видно, что имеет место

хорошее согласие результатов теории и эксперимен-

та. Особенно важно, что результаты моделирования

достаточно точно описывают зависимости положе-

ния верхней границы “плато” от интенсивности ла-

зерного импульса.

Были рассмотрены две конфигурации вольфра-

мовых наноантенн типа “галстук-бабочка” с кониче-

скими элементами (см. рис. 2): (a) – “симметричная”

антенна с одинаковыми радиусами кривизны нако-

Письма в ЖЭТФ том 112 вып. 11 – 12 2020



Пороговый эффект при фотоэмиссии составных наноантенн. . . 739

Рис. 1. (Цветной онлайн) Сравнение результатов расче-
та энергетических спектров фотоэлектронов при над-
пороговой фотоэмиссии одиночного наноострия с экс-
периментальными данными [7]. Фиолетовая сплошная
линия и оранжевый штрих-пунктир – эксперименталь-
ные данные и результаты расчетов для I = 2.4 ·

1011 Вт · см−2 соответственно. Зеленый длинный пунк-
тир и красные точки – аналогичные данные для I =

= 1.5 · 1011 Вт · см−2. Единицы оси ординат соответ-
ствуют скоростям отсчета электронов, измеренным в
работе [7]. Поскольку число лазерных импульсов в экс-
перименте неизвестно, теоретические результаты умно-
жены на коэффициент, устанавливающий соответствие
единицам оси ординат

Рис. 2. (Цветной онлайн) Схематическое изображение
исследуемых наноантенн: (a) – “симметричная”; (b) –
“асимметричная”

нечников r = 6 нм (диаметр 12 нм) и (b) – “асиммет-

ричная” антенна с различными радиусами кривиз-

ны наконечников r = 6 нм, что соответствует случаю

симметричной антенны, и большего радиуса кривиз-

ны R = 18 нм (диаметр 36 нм). Длины конусов и углы

раствора для элементов обоих типов наноантенн бы-

ли выбраны одинаковыми: l = 100 нм и α = 30◦ со-

ответственно. Расстояние между наконечниками, d,

изменялось от 5 до 7 нм. Диэлектрическая функция

вольфрама была взята из [25].

Электрическое поле лазерного импульса линей-

но поляризовано вдоль оси вращения наноантенн

(ось X на рис. 2). Параметры импульса: длина волны

λ = 805 нм, длительность (FWHM) τ = 6фс (спек-

тральная ширина импульса ∼ 150 нм), фаза импульса

в максимуме огибающей, ΦCEP = 0, что соответству-

ет случаю, когда при пиковой интенсивности эмиссия

происходит из левого элемента антенны (см. рис. 2).

Опубликованные ранее в [8] оценки пороговых ве-

личин интенсивности поля вблизи поверхности, при

которых начинает происходить разрушение наноост-

рий, составляют несколько десятков ТВт/см2 при

длительностях импульса в несколько десятков фем-

тосекунд. В настоящей работе рассматривались ин-

тенсивности меньше указанных в [8] пороговых зна-

чений при значительно меньших длительностях им-

пульса.

Для оценки эффективности предлагаемого ме-

ханизма “открытого” перерассеяния также проводи-

лись дополнительные расчеты в режиме “замкнуто-

го перерассеяния”. В этом режиме электроны могут

отражаться лишь от родительских элементов. Если

же электроны столкнутся с соседними элементами,

то проходят сквозь них, не испытывая рассеяния.

Напротив, режим “полного перерассеяния” подразу-

мевает отсутствие описанных ограничений.

Результаты и обсуждение. На рисунках 3 и 4

представлены результаты расчетов спектров фото-

эмиссии симметричных и асимметричных вольфра-

мовых антенн “галстук-бабочка” при различных рас-

стояниях между остриями и интенсивностях лазер-

ного импульса. Видно, что учет предлагаемого меха-

низма “открытого” перерассеяния приводит к значи-

тельному (в 1.5÷ 2 раза) расширению области “пла-

то” в энергетических спектрах. Вклад исследуемо-

го механизма зависит от расстояния между остри-

ями и носит пороговый характер. Так, для симмет-

ричной антенны (см. рис. 3) при интенсивности по-

ля 1 · 1011 Вт · см−2 увеличение расстояния d с 5

до 6 нм приводит к тому, что высокоэнергетическая

часть “плато”, связанная с перерассеянием на сосед-

нем острие, пропадает. Однако при увеличении ин-

тенсивности до 3 · 1011 Вт · см−2 эффект “открытого”

перерассеяния проявляется и при d = 6 нм (см. ниж-

нюю панель рис. 3). Расчеты показывают, что при

увеличении d до 7 нм эффект “открытого” перерас-

сеяния для симметричной антенны исчезает и при

интенсивности 3 · 1011 Вт · см−2.

Возникновение “открытого” перерассеяния опре-

деляется не только интенсивностью лазерного им-
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Рис. 3. (Цветной онлайн) Энергетические спектры фо-
тоэлектронов, полученные в режимах “замкнутого” и
“полного” перерассеяния для симметричных наноан-
тенн. Верхний рисунок: d = 5нм, I = 1 · 1011 Вт · см−2;
средний рисунок: d = 6нм, I = 1 · 1011 Вт · см−2; ниж-
ний рисунок: d = 6нм, I = 3 · 1011 Вт · см−2. Красная
сплошная линия – учитывались вклады и “замкнутого”
и “открытого” перерассеяния. Синий короткий пунк-
тир – учитывался вклад только “замкнутого” перерас-
сеяния. Для удобства сравнения все спектры нормали-
зованы так, что их максимум равен 1

пульса, но и конфигурацией составной наноантенны.

На рисунке 4 представлены спектры энергии фото-

электронов, полученные для случая асимметричной

антенны. Сравнение рисунков 4 и 3 показывает, что у

асимметричной наноантенны “открытое” перерассе-

яние начинает играть существенную роль при боль-

ших размерах зазора и меньших интенсивностях, чем

у симметричной антенны. Это вызвано тем, что в

этом случае электроны, формирующие высокоэнер-

гетическую часть спектра, эмитируются из левого

(малого) элемента наноантенны. Увеличение разме-

ров правого элемента приводит к дополнительному

усилению напряженности поля, наводимого вблизи

левого элемента. Аналогичное поведение было ра-

нее продемонстрировано нами в [26] для наноантенн

с большими зазорами между элементами, в кото-

рых вклад механизма “открытого” перерассеяния не

проявляется. Кроме того, для асимметричной нано-

антенны учет механизма “открытого” перерассеяния

приводит к большему, по сравнению с симметричны-

ми антеннами, увеличению верхней границы “плато”.

Это связано с тем, что больше электронов может пе-

рерассеяться на более крупном элементе наноантен-

ны, чем на элементе меньшего размера. Асимметрия

наноантенны приводит и к сильной зависимости по-

ложения верхней границы “плато” от фазы импульса

Рис. 4. (Цветной онлайн) То же, что и на рис. 3, но
для асимметричных наноантенн. Верхний рисунок: d =

= 6нм, I = 1 ·1011 Вт · см−2; средний рисунок: d = 7нм,
I = 1 · 1011 Вт · см−2; нижний рисунок: d = 7нм,
I = 2 · 1011 Вт · см−2. На рисунках добавлены кривые
для случая ΦCEP = π: темно-желтый штрих-пунктир –
учитывались вклады и “замкнутого” и “открытого” пе-
рерассеяния; фиолетовый длинный пунктир – учиты-
вался вклад только “замкнутого” перерассеяния

в максимуме огибающей, ΦCEP. При этом вклад ме-

ханизма “открытого” перерассеяния проявляется как

при ΦCEP = 0, так и при ΦCEP = π.

Пороговое поведение вклада “открытого” пере-

рассеяния объясняется тем, что ключевым парамет-

ром, определяющим эффективность этого процес-

са, является максимальное расстояние s, на которое

электрон может переместиться за один период лазер-

ного импульса. При s & d изучаемый эффект прояв-

ляется наиболее ярко, а при s≪ d доминирует стан-

дартный механизм перерассеяния на родительском

элементе наноантенны. Для определения характера

зависимости величины пороговой интенсивности, вы-

ше которой вклад “открытого” перерассеяния стано-

вится существенным, воспользуемся простой класси-

ческой одномерной моделью [1]. Уравнения движе-

ния фотоэлектрона в поле лазера (в атомных едини-

цах) ẍ = −F cos (ωt+ ϕ), где x – координата элек-

трона, F – амплитуда электрического поля, ω – его

частота,ϕ – фаза поля в момент отрыва электрона от

поверхности элемента антенны. Интегрируя по вре-

мени, можно получить выражения для зависимости

скорости и координаты от времени. Условие того, что

электрон в момент τ достиг другого элемента, нахо-

дящегося на расстоянии d, можно записать в виде:

dω2

F − ωτ sinϕ = cos (ωτ + ϕ)− cosϕ. (3)
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Решая это трансцендентное уравнение, можно най-

ти τ(ϕ). Кинетическая энергия электрона в момент

достижения другого элемента зависит от ϕ,

E (ϕ) = F 2

2ω2 [sin (ωτ(ϕ) + ϕ)− sinϕ]2 . (4)

Максимум этой функции определяет верхний порог

плато однократного “открытого” перерассеяния.

Модель дает зависимость пороговых интенсивно-

стей, при которых начинает работать механизм от-

крытого перерассеяния от расстояния между элемен-

тами наноантенны в виде

Iopen = αd2/β2(d), (5)

где α – параметр, определяемый одномерной моде-

лью, β(d) – коэффициент плазмонного усиления на-

пряженности ближнего поля наноантенны. В соот-

ветствии с данными [27], зависимость коэффициен-

та плазмонного усиления от d имеет вид β2 ≈ A/d.

Таким образом, пороговые значения интенсивности

оказываются кубически зависящими от d,

Iopen = ηd3. (6)

Эта зависимость неплохо описывает результаты про-

веденного в работе компьютерного моделирования

для рассмотренных наноантенн. Найдены значения

коэффициента η ≈ 1 · 109 Вт · см−2 · нм−3 для сим-

метричной и η ≈ 4 · 108 Вт · см−2 · нм−3 для асиммет-

ричной наноантенны.

Выводы. Предложен эффективный механизм

надпороговой фотоэмиссии составных наноантенн

с малыми зазорами, приводящий к существенному

уширению энергетических спектров фотоэлектронов

и состоящий в том, что в таких системах фотоэлек-

трон может перерассеиваться не только на “роди-

тельском”, но и на соседнем элементе. Проведен тео-

ретический анализ надпороговой фотоэмиссии воль-

фрамовых наноантенн типа “галстук-бабочка” с дву-

мя коническими элементами для случаев одинако-

вых и различных радиусов кривизны наконечников.

Показано, что вклад исследуемого механизма но-

сит пороговый характер и зависит от расстояния

между остриями и интенсивности лазерного импуль-

са. Установлена зависимость между этими парамет-

рами. Исследуемый процесс приводит к полутора-

двукратному увеличению верхней границы “плато”

в энергетических спектрах фотоэлектронов без необ-

ходимости повышения интенсивности лазерного им-

пульса. Использование предложенного в работе ме-

ханизма представляется перспективным для созда-

ния эффективных компактных источников высоко-

энергетических аттосекундных электронных пучков

и ультракоротких импульсов рентгеновского диапа-

зона.
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