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TÓM TẮT 
Sóng điều hòa bậc cao là một trong những công cụ để khảo sát và thu nhận thông tin cấu 

trúc động của nguyên tử, phân tử. Trong gần đúng một electron hoạt động, chúng tôi mô phỏng 
sóng điều hòa bậc cao của phân tử CO2 tương tác với laser xung cực ngắn, cường độ cao bằng 
cách giải số phương trình Schrödinger phụ thuộc thời gian. Sử dụng hiệu ứng giao thoa electron 
trong phổ sóng điều hòa bậc cao, chúng tôi tiến hành trích xuất thông tin khoảng cách liên hạt 
nhân của phân tử CO2 với độ chính xác cao.  

Từ khóa: sóng điều hòa bậc cao, hiệu ứng giao thoa, thông tin cấu trúc phân tử. 
ABSTRACT 

High-order harmonic generation of CO2 from ab initio method  
and an application for molecular structure retrieval 

High-order harmonic generation is one of powerful tools to probe and retrieve atomic, 
molecular dynamics. Within single active electron, we calculate high-order harmonics spectra of 
CO2 when interacting with a ultra-short laser by solving time dependent Schrödinger equation. 
Using the interference effect in harmonic spectra, we retrieve internuclear separation of CO2 with 
a high accuracy. 

Keywords: high-order harmonics, interference effect, molecular structure. 
 

1. Mở đầu 
Phát xạ sóng điều hòa bậc cao - HHG (High Order Harmonic Generation) là một 

trong những hiệu ứng quang phi tuyến có thể xảy ra khi nguyên tử, phân tử tương tác với 
trường laser xung cực ngắn (cỡ pico giây, 10-12 s), cường độ cao (từ 1013 W/cm2). Quá 
trình này được quan tâm rất lớn của cộng đồng các nhà khoa học do nguồn sóng thứ cấp 
thu được cũng là nguồn xung laser cực ngắn có tần số cao - bằng bội lần tần số laser chiếu 
vào và có tính kết hợp rất cao. Có thể phân chia thành hai hướng nghiên cứu chính liên 
quan đến quá trình phát xạ HHG. Hướng thứ nhất sử dụng HHG vào việc tạo ra các xung 
laser cực ngắn cỡ atto giây (10-18 s) [1] làm công cụ để nghiên cứu các quá trình động học 
phân tử [2-4]. Vì HHG được phát ra trong quá trình tái va chạm với nguyên tử, phân tử bia 
nên HHG có mang thông tin cấu trúc của nguyên tử, phân tử. Hướng thứ hai tập trung vào 
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việc thu nhận thông tin cấu trúc từ phổ HHG như xây dựng lại hình ảnh vân đạo bị chiếm 
đóng ngoài cùng của phân tử - HOMO (Highest Occupied Molecular Orbital) [5], theo dõi 
quá trình dao động của phân tử [2], sắp xết lại các hạt nhân [3], nghiên cứu chuyển động 
của electron [4]. Ngoài ra, trong hướng nghiên cứu này, người ta còn sử dụng hiệu ứng 
giao thoa electron [6] để thu nhận khoảng cách liên hạt nhân của phân tử [7]. 

Hiệu ứng giao thoa electron được phát hiện lần đầu tiên năm 2002 bằng lí thuyết bởi 
nhóm của M. Lein khi họ giải bằng số phương trình Schrödinger phụ thuộc thời gian – 
TDSE (Time Dependent Schrödinger Equation) cho phân tử H2

+ và H2 trong trường laser 
[6]. Kết quả tính toán pha và cường độ HHG cho thấy, tại một “góc tới hạn” nào đó, cường 
độ HHG đạt cực tiểu còn pha của nó có sự thay đổi rất lớn, cỡ   radian, gọi là sự nhảy 
pha. Cực tiểu này không phụ thuộc vào thông số của laser mà đặc trưng cho cấu trúc từng 
phân tử. Vị trí cực tiểu có thể được dự đoán gần đúng nếu xem đó là kết quả của sự giao 
thoa giữa hai nguồn điểm bức xạ được đặt tại vị trí của các hạt nhân phân tử. Kết quả từ 
công trình lí thuyết [8] và thực nghiệm cho CO2 [9, 10] đã khẳng định có sự tồn tại của 
hiệu ứng giao thoa trong phổ HHG của phân tử. Tuy nhiên, vị trí cực tiểu giao thoa trong 
những thí nghiệm khác nhau lại khác nhau, không chỉ khác nhau do điều kiện định phương 
mà còn khác nhau do sự phụ thuộc vào cường độ laser. Điều này dẫn đến nhiều nghiên cứu 
khác trên CO2 và phát hiện hiệu ứng giao thoa trong phổ HHG do các vân đạo dưới 
HOMO gây ra [11]. Cho đến nay, các cực tiểu cường độ quan sát được trong phổ HHG có 
thể được chia thành ba loại: (i) cực tiểu Cooper – không phụ thuộc thông số laser và sự 
định hướng của phân tử trong trường laser; (ii) cực tiểu do giao thoa electron, đặc trưng 
cho cấu trúc phân tử, phụ thuộc vào sự định phương của phân tử, không phụ thuộc vào các 
thông số laser; (iii) cực tiểu do giao thoa hủy của HHG từ các vân đạo trong phân tử gây 
ra, phụ thuộc vào thông số laser, đặc biệt là cường độ. Xác định và sử dụng các loại cực 
tiểu khác nhau trong phổ HHG có thể cho chúng ta biết thông tin khác nhau về phân tử đó. 

Gần đây, chúng tôi đã sử dụng hiệu ứng giao thoa electron để trích xuất khoảng cách 
liên hạt nhân của phân tử CO2 [12] từ nguồn HHG mô phỏng theo mô hình gần đúng ba 
bước Lewenstein [13]. Từ cực tiểu giao thoa electron trong phổ HHG song song (sẽ được 
giải thích trong tiểu mục 2b), thông tin khoảng cách liên hạt nhân phân tử được thu nhận 
lại với sai số nhỏ hơn 5%. Cũng trong công trình này, thông qua phương pháp chụp ảnh cắt 
lớp phân tử [5], chúng tôi trích xuất moment lưỡng cực dịch chuyển phân tử CO2. Từ việc 
khảo sát và tìm thấy dấu vết giao thoa trong moment lưỡng cực vừa tìm được, chúng tôi đã 
thu nhận thành công khoảng cách liên hạt nhân phân tử với sai số hệ thống nhỏ hơn 1% khi 
sử dụng cả hai thành phần moment lưỡng cực. Tuy nhiên, vì nguồn HHG được mô phỏng 
theo mô hình Lewenstein, đã bao hàm trong đó một số giả thiết của gần đúng trường mạnh 
- SFA (Strong Field Approximation) nên có độ tin cậy chưa cao. 

Trong công trình này, HHG sẽ được tính từ phương pháp ab initio, cụ thể là giải số 
TDSE cho phân tử CO2 được mô hình trong gần đúng một electron tương tác với trường 
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laser xung cực ngắn, cường độ cao. Hiệu ứng giao thoa electron được thể hiện rất rõ thông 
qua các cực tiểu cường độ trong các phổ HHG tính toán được. Dựa vào hiệu ứng giao thoa 
này, khoảng cách liên hạt nhân của phân tử CO2 được thu nhận lại với độ chính xác cao. 
2. Phương pháp ab initio tính toán phổ sóng điều hòa bậc cao 

Hiện nay với sự phát triển của máy tính, để thu được phổ HHG, ngoài hướng tiếp cận 
bằng mô hình gần đúng như mô hình ba bước Lewenstein, các hướng tính toán từ những 
nguyên lí đầu tiên (ab initio) như giải TDSE [6], giải phương trình Kohn-Sham bằng lí 
thuyết phiếm hàm mật độ phụ thuộc thời gian - TDDFT (Time Dependent Density 
Functional Theory) [14] hay lí thuyết Hartree-Fock phụ thuộc thời gian - TDHF (Time 
Dependent Hartree-Fock) [15] ngày càng được phát triển.  

Lời giải từ TDSE có thể giải thích nhiều kết quả thực nghiệm, và do đó có thể dùng 
làm dữ liệu để tham chiếu khi sử dụng các mô hình gần đúng. Tuy nhiên, phương pháp này 
còn hạn chế về khả năng mở rộng cho các hệ có nhiều hơn hai electron. Một phần vì nó đòi 
hỏi nhiều tài nguyên tính toán và một phần vì việc xây dựng thế năng của hệ nguyên tử hay 
phân tử gặp nhiều khó khăn. Với những khó khăn như trên, gần đúng một electron hoạt 
động - SAE (Single Active Electron) đã được mở rộng để áp dụng cho phân tử. 

Phương pháp TDHF hay TDDFT có nhiều ưu thế khi tính đến các hiệu ứng nhiều 
electron (multi-electron effect) hay các tương tác cấu hình (configuration interaction). Tuy 
nhiên, cũng vì vậy mà hai phương pháp này đòi hỏi rất nhiều tài nguyên máy tính và thời 
gian tính toán. Với hai phương pháp này, nhiều nghiên cứu lí thuyết đã được tiến hành để 
khảo sát ảnh hưởng của hiệu ứng nhiều electron lên các quá trình động lực học phân tử. Có 
thể kể đến như công trình khảo sát tốc độ ion hóa và HHG cho CO2 của nhóm tác giả [16]. 
Các kết quả chỉ ra rằng, với laser cường độ cao, 14

0 3.5 10I    W/cm2, hiệu ứng nhiều 
electron phải được tính đến khi khảo sát các quá trình động lực học này. Như vậy, với 
những laser có cường độ thấp hơn giá trị nêu trên, để tiết kiệm chi phí tính toán, ta có thể 
xem HHG được đóng góp chủ yếu do sự ion hóa và tái kết hợp của electron từ HOMO. 

Từ những phân tích trên, trong công trình này, chúng tôi sử dụng phương pháp giải 
TDSE kết hợp với gần đúng SAE để tính toán và khảo sát HHG của phân tử CO2. Phương 
pháp này được kì vọng là có thể đáp ứng được yêu cầu về độ chính xác mà không tốn quá 
nhiều tài nguyên tính toán. Chi tiết phương pháp được trình bày trong phần sau. 

a. Phương pháp giải phương trình Schrödinger phụ thuộc thời gian 
Trong gần đúng một electron hoạt động và gần đúng lưỡng cực (dipole 

approximation), phương trình Schrödinger mô tả sự tương tác của phân tử CO2 với trường 
điện của laser là 

2ˆ ˆ ˆ ( , ) ( , ),
2 C LV V t t

t
  
        

p r r   (1) 
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trong đó số hạng thứ nhất là toán tử động năng của hệ; ˆ ( )SAE
C CV V r  là thế năng Coulomb 

của phân tử, được xây dựng theo mô hình thế năng một electron hoạt động [17]; trong đó 
sử dụng mô hình thế LB do R. Van Leeuwen và E. J. Baerends đề xuất; 
ˆ ˆ ( , ) ( )L LV V t t  r r E  là thế năng tương tác của electron với trường điện laser, được viết 

trong định chuẩn dài (length gauge). 
Từ phương trình (1), bằng phương pháp tách toán tử [18], hàm sóng của hệ tại thời 

điểm t t   được biểu diễn thông qua hàm sóng tại thời điểm t  như sau 
ˆ( , ) exp{ } ( , ),t t i tH t     r r   (2) 

trong đó, 
2ˆˆ ˆ ˆ

2 C LH V V  
p

 là toán tử Hamilton của hệ. Các bước giải chi tiết phương trình 

(1) đều được trình bày trong công trình [19], hàm sóng ban đầu của phân tử ( , 0)t r  
chính là HOMO phân tử, được giải từ phương pháp B-splines [20].  

b. Tính toán phổ sóng điều hòa bậc cao 
Cường độ HHG với tần số   được cho bởi công thức 

2( ) | ( ) | ,S   A   (3) 

trong đó ( )A  là biến đổi Fourier vào không gian tần số của gia tốc lưỡng cực ( )tA . Theo 
Định lí Ehrenfest, gia tốc lưỡng cực A(t) bằng: 

2

2 ( , ) ( ) ( ) (( ,) ) .C tt t
d t

Vd t      r r E rA r   (4) 

Như vậy, bằng việc tìm nghiệm của phương trình Schrödinger phụ thuộc thời gian, ta 
có thể tìm được gia tốc lưỡng cực và thu được phổ HHG nhờ phép biến đổi Fourier. 

Về mặt nguyên tắc, hai cách tính trong công thức (4) là tương đương nhau. Chúng tôi 
đã xác nhận điều này bằng kết quả tính toán số cho một số trường hợp đơn giản, thế năng 
có biểu thức giải tích, như nguyên tử Ar, ion phân tử 2H . Tuy nhiên, với bài toán của 

chúng tôi, thế năng của phân tử không có biểu thức giải tích mà chỉ là bảng số, cùng với 
việc ( )SAE

CV r  có kì dị tại hạt nhân, việc lấy đạo hàm của hàm ( )SAE
CV r  sẽ rất khó và đòi hỏi 

lưới tọa độ rất dày ở gần hạt nhân. Do đó, trong trường hợp này, chúng tôi sử dụng cách 

tính bằng 
2

2

d
dt

r  để thu được gia tốc lưỡng cực. Các tính này không đòi hỏi lưới thời gian 

quá dày, cũng như cho kết quả hội tụ nhanh hơn. 
Các công trình thực nghiệm thường chỉ đo các phổ HHG có phân cực song song và 

vuông góc với phân cực của trường điện laser, laserE  (Hình 1), gọi tắt là HHG song song và 
HHG vuông góc. Tuy nhiên, vì thành phần vuông góc có cường độ yếu hơn so với thành 
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phần song song nên thực nghiệm thường chỉ đo HHG song song. Do đó, trong công trình 
này, chúng tôi chỉ tập trung khảo sát thành phần song song của HHG. 

Mô hình tính toán được thiết lập như sơ đồ Hình 1: Phân tử CO2 được định phương 
trên trục Oz, laser được chiếu sao cho vector phân cực của điện trường nằm trong mặt 
phẳng yOz, và hợp với trục phân tử một góc định phương là  . Trước khi thực hiện phép 
biến đổi Fourier, cần chuyển gia tốc lưỡng cực về hệ quy chiếu phòng thí nghiệm bằng 
phép quay 

( ) ( )cos ( ) sin ,z yA t A t A t  ‖   (5) 

trong đó, ( ), ( )z yA t A t  lần lượt là gia tốc lưỡng cực song song và vuông góc trong hệ quy 

chiếu gắn với phân tử 
2

2( ) ( , ) ( , ) , , .q
dA t t t
t

q q y z
d

    r r   (6) 

 
Hình 1. Mô hình tính toán HHG khi phân tử CO2 tương tác với laser 

3. Kết quả 
Phân tử CO2 là phân tử thẳng, HOMO có dạng đối xứng g  (Hình 2), khoảng cách 

liên hạt nhân O-O của phân tử là O-O 4,41R   a.u.. Với thế năng ( )SAE
CV r  xây dựng được, 

sử dụng các tham số giống như nhóm tác giả S. F. Zhao [17], chúng tôi thu được giá trị 
năng lượng ion hóa phân tử là 0,55pI   a.u., phù hợp tốt với [17]. Khi so sánh với giá trị 

thực nghiệm exp 0,506pI  a.u., kết quả này có sai số tương đối là gần 8,7%. Tuy nhiên, như 

lưu ý của nhóm tác giả S. F. Zhao cũng như sự khảo sát của chúng tôi, sai khác này có thể 
giảm xuống khi thêm số hạng tương quan (correlation potential) vào ( )SAE

CV r  hoặc điều 
chỉnh hai tham số của thế LB. Tuy nhiên, trong công trình này, chúng tôi chỉ nghiên cứu 
HHG của phân tử khi chưa tính đến thế năng tương quan. Việc khảo sát ảnh hưởng của thế 
năng tương quan sẽ là hướng phát triển tiếp theo của đề tài. 
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Hình 2. HOMO của phân tử CO2 

a. Phổ sóng điều hòa bậc cao của phân tử CO2 
Do công trình [16] đã chỉ ra, chúng tôi sẽ sử dụng laser có cường độ 14

0 2 10I    

W/cm2, và các thông số khác được sử dụng như sau: Bước sóng 800 nm ( 0 0,057  a.u.), 

độ dài xung 13   fs (1 fs = 10-15 s). Điện trường của laser được thể hiện trong Hình 3.  

 
Hình 3. Điện trường của laser được sử dụng trong các tính toán HHG của phân tử CO2 

 

Do tính đối xứng của phân tử, chúng tôi sẽ tính toán và khảo sát HHG của phân tử 
CO2 theo các góc định phương khác nhau từ 00 - 900. Để minh họa, chúng tôi biểu diễn 
cường độ HHG theo năng lượng (hay bậc HHG) với hai góc định phương 0 00 ,30   trên 

Hình 4(a). Để dễ quan sát, HHG của 030   đã được tịnh tiến lên theo chiều dọc của hình. 
Các phổ HHG với các góc định phương khác đều có đặc điểm tương tự và đều có đặc điểm 
đặc trưng của một phổ HHG, đó là: sau khi giảm nhanh ở các bậc nhỏ, HHG trải qua miền 
phẳng với cường độ gần như không đổi và kết thúc miền phẳng tại điểm dừng (cut-off). 
Với các thông số laser nêu trên, miền phẳng HHG kết thúc ở bậc 37, phù hợp với công 
thức cut-off 01,32 3,17 37p pI U     của mô hình Lewenstein [13], trong đó 

2
0 0/ (4 )p IU   là thế trọng động của electron trong trường laser. Đặc điểm đáng chú ý 

nhất trong các phổ HHG là sự xuất hiện của các cực tiểu cường độ, được giải thích là kết 
quả của quá trình giao thoa electron. Các cực tiểu này đặc trưng cho cấu trúc của từng phân 
tử, do đó vị trí của chúng (bậc HHG) phụ thuộc rất mạnh vào giá trị góc  , góc đặc trưng 
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cho sự định phương của phân tử đó trong trường laser. Góc định phương tăng thì bậc HHG 
cực tiểu cũng tăng. Với các thông số laser được sử dụng trong công trình này, khi 045   
thì các cực tiểu giao thoa không còn quan sát được trong miền phẳng nữa. 

Hình 4(a) thể hiện rất rõ các tiểu cường độ của HHG: Tại 00   có cực tiểu khoảng 
ở bậc 19 còn với 030   là khoảng ở bậc 23. Kết quả này phù hợp với kết quả ở Hình 
4(b). Trong Hình 4(b), chúng tôi khảo sát sự phụ thuộc của cường độ HHG bậc 19 và bậc 
23 theo góc định phương, kết quả cho thấy cường độ của bậc 19 có cực tiểu quanh góc 
định phương 00  , còn bậc 23 có cường độ cực tiểu tại 031  . Kết quả này cũng khá 
phù hợp với công trình khảo sát lí thuyết [21]: Cường độ HHG của phân tử CO2 có hai cực 
đại tại 020 25    và 060 70    và có ba cực tiểu địa phương tại: 00;90   và tại góc 

  xảy ra sự giao thoa electron. Tại góc 00;90  , cường độ HHG đạt cực tiểu có thể giải 
thích là do đối xứng HOMO của phân tử: với đối xứng  , xác suất ion hóa tại 00 và 900 là 
rất nhỏ dẫn đến cường độ HHG cũng rất nhỏ so với các góc khác. Với bậc 19 trên Hình 
4(b), do cường độ của bậc này cũng cực tiểu tại 00 nên ta chỉ thấy rõ một cực đại gần góc 
600. Như vậy, để xác định chính xác góc có xảy ra hiệu ứng giao thoa electron, như sẽ trình 
bày trong phần sau, chúng tôi sẽ khảo sát thêm điều kiện về sự nhảy pha của HHG. 

Để đánh giá độ tin cậy cũng như sự phù hợp với thực nghiệm của các kết quả thu 
được, chúng tôi tiến hành so sánh với các kết quả thực nghiệm cho CO2. Vị trí các cực tiểu 
cường độ trong tính toán của chúng tôi phù hợp tốt với dữ liệu thực nghiệm trong công 
trình [9, 22]. Cụ thể, trong công trình [9], với điều kiện định phương 030  , cực tiểu giao 
thoa xuất hiện ở bậc 23; trong công trình [22], các tác giả quan sát được cực tiểu có năng 
lượng 42 2  eV, còn kết quả tính toán của chúng tôi với cùng thông số như [22] là 
40 45  eV. Điều này cho thấy các kết quả tính toán được có đủ độ tin cậy để tiến hành các 
bước khảo sát tiếp theo. 

 
Hình 4. (a) HHG song song của phân tử CO2 khi tương tác với laser 800 nm,  

cường độ 14
0 2 10I   W/cm2, 13   fs với các góc định phương khác nhau;  

(b) Sự phụ thuộc của cường độ HHG bậc 19 và bậc 23 vào góc định phương. 
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Với bộ dữ liệu này, dựa vào hiệu ứng giao thoa electron, chúng tôi sẽ tiến hành trích 
xuất khoảng cách liên hạt nhân phân tử. 

b. Khoảng cách liên hạt nhân từ các cực tiểu giao thoa trong sóng điều hòa bậc cao 
Như Hình 4(a) thể hiện, khi biểu diễn cường độ HHG theo năng lượng (bậc), trong 

phổ cường độ xuất hiện các cực tiểu. Khi góc định phương thay đổi, vị trí của các cực tiểu 
cũng thay đổi. Hiệu ứng này được phát hiện và giải thích bởi nhóm tác giả M. Lein [6]. 
Khi nghiên cứu HHG của phân tử H2

+ và H2, các tác giả không những đã chỉ ra rằng các 
cực tiểu cường độ này đặc trưng cho từng phân tử mà còn có thể giải thích và dự đoán vị 
trí của các cực tiểu bằng mô hình giao thoa hai tâm. 

Vì phân tử CO2 có HOMO phản liên kết (anti-bonding) nên các cực tiểu giao thoa 
trong phổ HHG sẽ tuân theo công thức điều kiện cực tiểu của giao thoa hai nguồn điểm: 

cos , 1, 2, 3...R n n     (7) 
Trong công thức trên, R là khoảng cách liên hạt nhân phân tử; n là thứ tự của các cực 

tiểu cường độ, với laser trong công trình này, HHG chỉ có một cực tiểu trong miền phẳng 
ứng với n = 1; còn   là bước sóng de Broglie của electron tái kết hợp  

2 / ,k    (8) 
với k là độ lớn của vector sóng. Độ lớn của vector sóng liên hệ với năng lượng photon   
phát ra thông qua hệ thức tán sắc: 

 2 ,pk I     (9) 

với δ bằng 0 hoặc 1 tương ứng với hai bức tranh vật lí khác nhau khi electron trở về tái kết 
hợp với ion bia. Khi electron quay về tái kết hợp tại bờ thế năng sẽ ứng với 1  , còn nếu 
sự tái kết hợp ở đáy của hố thế thì electron sẽ chịu sự gia tốc của thế năng Coulomb ứng 
với 0  . Việc có hay không có pI  trong hệ thức tán sắc đã được thảo luận trong nhiều 

công trình, trong đó, các tác giả [23] đã chỉ ra rằng với những bậc HHG nhỏ, bước sóng 
electron tuân theo hệ thức ứng với 0  ; còn ở những bậc HHG lớn ứng với 1  . Trong 
công trình này, chúng tôi sử dụng hệ thức tán sắc với δ = 0, kết hợp với công thức (8) để 
xác định bước sóng electron tái kết hợp tương ứng với bậc của cực tiểu giao thoa trong phổ 
HHG.  

Như vậy, với một góc định phương   cho trước, nếu xác định được bậc HHG cực 
tiểu min , thì có thể thu được giá trị khoảng cách liên hạt nhân của phân tử, nhờ công thức 

(7), cụ thể như sau 
*

min

2 .
cos 2

R 
 

�   
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Tuy nhiên, để thu được kết quả chính xác hơn, thay vì cố định   và tìm min , chúng 

tôi sẽ cố định   và xác định giá trị góc tới hạn c , tại đó cường độ HHG là cực tiểu kèm 

với sự nhảy pha HHG, như công trình [6, 7] đã chỉ ra. 
Bằng cách khảo sát cường độ và pha của tất cả các bậc HHG vào góc định phương, 

chúng tôi xác định được các bậc xảy ra hiệu ứng giao thoa electron và giá trị của các góc 
tới hạn c  tương ứng, thể hiện trên Hình 5. 

Hình 5(a) và 5(b) lần lượt là kết quả khảo sự phụ thuộc của cường độ và pha của các 
bậc HHG khác nhau vào góc định phương. Sự khảo sát như trong Hình 5(a) sẽ giúp xác 
định giá trị góc định phương mà tại đó cường độ HHG là cực tiểu. Sau đó, để xác định giá 
trị góc tới hạn có xảy ra hiệu ứng giao thoa electron c , chúng tôi khảo sát sự thay đổi pha 
của các bậc HHG theo góc định phương, tại giá trị góc nào có sự nhảy pha gần   radian 
thì giá trị đó chính là c  cần tìm. Hình 5 thể hiện rất rõ sự nhảy pha HHG quanh vị trí góc 

mà tại đó cường độ HHG là cực tiểu. 

 
Hình 5. (a) Sự phụ thuộc của cường độ HHG;  

(b) Sự phụ thuộc của pha HHG vào góc định phương 
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Từ kết quả khảo sát này, giá trị khoảng cách liên hạt nhân của phân tử CO2 từ hiệu 
ứng giao thoa electron được trình bày trong Bảng 1 dưới đây. 

Bảng 1. Khoảng cách liên hạt nhân O-O của phân tử CO2 từ HHG song song 

Bậc 0( )  Góc tới hạn c (độ) * (a.u.)R�  Sai số (%) 

23 31 4.53 2.72 
25 35 4.54 2.95 
27 38 4.54 1.63 
31 40 4.43 0.45 
33 43 4.43 0.45 

Trung bình 4.49 1.90 
Độ lệch chuẩn (a.u.) 0.05  

 
Giá trị trung bình của khoảng cách liên hạt nhân O-O khi trích xuất từ các cực tiểu 

giao thoa là * 4,49 0 6,0 a.u.R    với sai số tương đối so với giá trị thực nghiệm là 1.90%. 
Đây là thông tin cấu trúc động của phân tử, do laser được sử dụng có bước sóng ngắn 800 
nm nên độ phân giải thời gian rất nhỏ, vào cỡ 2.7 fs. 

So với giá trị thu được từ cực tiểu giao thoa [12], mô phỏng từ mô hình ba bước 
Lewenstein, kết quả trong công trình này gần với giá trị thực nghiệm hơn và sai số cũng 
nhỏ hơn. Tuy nhiên, trong công trình [12], ngoài sử dụng cực tiểu giao thoa, chúng tôi còn 
tiến hành thu nhận thông tin cấu trúc phân tử từ moment lưỡng cực dịch chuyển với độ 
chính xác rất cao, sai số khoảng 1% khi kết hợp cả hai thành phần moment lưỡng cực. Đây 
sẽ là hướng phát triển tiếp theo của công trình này trong thời gian tới. 
4. Kết luận 

Trong công trình này, sử dụng gần đúng một electron kết hợp với phương pháp giải 
TDSE, chúng tôi đã mô phỏng HHG của phân tử CO2 khi tương tác với laser 800 nm, 
cường độ 142 10  W/cm2. Cực tiểu cường độ trong phổ HHG ứng với một góc định 
phương cụ thể cũng như sự nhảy pha xung quanh góc tới hạn cũng được quan sát trong phổ 
HHG. Các kết quả này phù hợp với công trình thực nghiệm và lí thuyết khác đã công bố. 
Sử dụng hiệu ứng giao thoa này, chúng tôi đã trích xuất khoảng cách liên hạt nhân của 
phân của CO2 với độ chính xác cao, sai số dưới 2%. Phương pháp này có thể được áp dụng 
cho các phân tử thẳng khác như N2, O2, CO. 

 
Lời cảm ơn: Nghiên cứu này được tài trợ bởi Quỹ phát triển Khoa học và Công nghệ Quốc 

gia (NAFOSTED) trong đề tài mã số 103.01-2014.44 và bởi Trường Đại học Sư phạm TPHCM 
trong đề tài cấp Cơ sở 2016 mã số CS2016.19.08. 
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