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TÓM TẮT 

Chúng tôi nghiên cứu lí thuyết về ảnh hưởng của phân cực động lõi-electron lên sự phát xạ 
sóng điều hòa bậc cao của phân tử đối xứng CO2 bằng cách giải số phương trình Schrӧdinger phụ 
thuộc thời gian trong gần đúng một electron hoạt động. Dựa vào việc phân tích quy luật từ tốc độ 
ion hóa, ảnh hưởng của phân cực động lõi-electron được dự đoán là làm thay đổi không đáng kể 
cường độ HHG của phân tử CO2. Các kết quả tính toán HHG cũng cho thấy ảnh hưởng của phân 
cực động lõi-electron nhìn chung là không đáng kể nhưng sẽ có ảnh hưởng lớn đến cường độ của 
những bậc xảy ra hiệu ứng giao thoa. 

Từ khóa: sóng điều hòa bậc cao, hiệu ứng giao thoa, phân cực động lõi-electron. 
ABSTRACT 

Investigation of the influence of dynamic core-electron polarization  
on high-order harmonic generation of CO2 molecules 

We theoretically investigate the influence of dynamic core-electron polarization on high-
order harmonic generation from CO2 molecules by solving numerically the time-dependent 
Schrӧdinger equation within the single active electron approximation. Based on the analysis of the 
ionization rate, one can predict that the influence of dynamic core-electron polarization is 
insignificant for the HHG intensity of CO2. The result shows that the dynamic core-electron 
polarization strongly affects on the harmonic orders occurring the interference effect. 

Keywords: high-order harmonics, interference effect, dynamic core-electron polarization. 
 

1. Mở đầu 
Sự phát xạ sóng điều hòa bậc cao (HHG) là một hiệu ứng quang phi tuyến xảy ra khi 

vật chất tương tác với laser cường độ cao xung cực ngắn [1]. Để khảo sát lí thuyết quá 
trình này, chúng ta cần giải phương trình Schrӧdinger phụ thuộc thời gian (TDSE) của hệ 
khi tương tác với trường điện của laser. Bài toán này chỉ có nghiệm chính xác trong một số 
trường hợp đơn giản, còn với nguyên tử hay phân tử phức tạp người ta thường sử dụng các 
phương pháp gần đúng như sử dụng gần đúng một electron hoạt động (SAE) [2] - [4] hoặc 
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phương pháp Hartree Fock đa cấu hình phụ thuộc thời gian (MCTDHF) [5], lí thuyết 
phiếm hàm mật độ phụ thuộc thời gian (TDDFT) [6]. Hoặc đơn giản hơn là giải bài toán 
theo hướng tiếp cận mô hình như mô hình Lewenstein [2]. Mỗi phương pháp đều có thế 
mạnh và điểm yếu riêng. Tùy vào hệ vật lí, mục đích khảo sát và yêu cầu về độ chính xác 
mà người ta sử dụng phương pháp phù hợp. Như một số công trình gần đây đã chỉ ra rằng 
với phân tử phân cực như CO, chúng ta phải tính đến hiệu ứng nhiều electron hoặc phải 
tính đến phân cực động lõi-electron (DCeP) khi sử dụng gần đúng SAE thì mới mô tả được 
kết quả ion hóa thu được từ thực nghiệm [6], [7]. Cũng trong công trình [7], bằng cách sử 
dụng gần đúng SAE khi giải phương trình Schrӧdinger phụ thuộc thời gian, các tác giả đã 
cho thấy DCeP có ảnh hưởng quan trọng đối với xác suất ion hóa (tại thời điểm tắt xung 
laser) của phân tử CO nhưng không đáng kể đối với một số phân tử thẳng như NO, N2, O2, 
và CO2. Với quá trình phát xạ HHG, DCeP làm thay đổi cường độ HHG phát ra từ phân tử 
CO tùy theo sự định hướng của phân tử trong trường laser [8]. Sự thay đổi này được giải 
thích là do sự thay đổi tốc độ (xác suất) ion hóa tại thời điểm mà nếu electron bị ion hóa tại 
thời điểm đó thì sẽ phát ra photon ứng với năng lượng điểm dừng khi tái kết hợp với ion 
mẹ [9]. Như vậy, câu hỏi đặt ra là nếu DCeP ảnh hưởng không đáng kể đến sự ion hóa của 
các phân tử không phân cực thì liệu nó có ảnh hưởng đến quá trình phát xạ HHG của các 
phân tử đó chẳng hạn như CO2 hay không? 

Chúng tôi sẽ trả lời câu hỏi trên bằng cách giải số phương trình Schrӧdinger phụ 
thuộc thời gian trong gần đúng một electron hoạt động theo mô hình tính toán và phương 
pháp được nêu trong công trình [9]. Trong đó, hàm sóng phụ thuộc thời gian của TDSE 
được khai triển theo hệ hàm cơ sở là các nghiệm của phương trình Schrӧdinger dừng, các 
hệ số khai triển phụ thuộc thời gian thu được bằng cách giải số bằng phương pháp Runge-
Kutta bậc bốn. Một số điểm chính của phương pháp tính toán sẽ được trình bày trong phần 
tiếp theo, còn nội dung chi tiết có thể tham khảo trong [9]. 
2. Mô hình và phương pháp tính toán lí thuyết 

Phân tử CO2 được định phương trên trục z, xung laser có vector phân cực nằm trong 
mặt phẳng yOz (xem Hình 1). Để khảo sát vai trò của quá trình ion hóa lên sự phát xạ 
HHG, chúng tôi sử dụng xung laser cực ngắn chỉ chứa ba chu kì quang học (độ dài xung 

3T  ) sao cho quá trình ion hóa và tái kết hợp xảy ra trong chu kì thứ hai. Khi đó, góc 
định phương được định nghĩa là góc hợp bởi trục phân tử và vector điện trường của laser 
tại thời điểm 1t  [9] (sẽ nói rõ sau). Do tính đối xứng của phân tử nên chúng tôi chỉ khảo sát 

các góc định phương từ 00 đến 900. 
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Hình 1. Mô hình tính toán HHG khi phân tử CO2 tương tác với xung laser cực ngắn 

Trong định chuẩn dài và gần đúng lưỡng cực, phương trình Schrӧdinger phụ thuộc 
thời gian của hệ khi tương tác với laser phân cực thẳng ( )tE  (trong hệ đơn vị nguyên tử 

1ee m   ) có dạng sau 
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trong đó,  SAEV r  là thế năng một electron hoạt động của phân tử, được xây dựng theo 

công trình [4], L ( , ) ( )V t t r r E  là thế năng tương tác của electron hoạt động với điện 

trường của laser. Trong công trình này, chúng tôi sử dụng xung laser có dạng sau 
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với maxE  là biên độ cực đại của điện trường laser và 0  là tần số của laser. Còn số hạng 

( , )PV tr  là thế phân cực khi xét đến ảnh hưởng của phân cực động lõi-electron được tạo ra 

bởi các electron còn lại và hạt nhân phân tử dưới tác dụng của trường laser [6] 
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với ˆc  là tensor phân cực lõi-electron dưới tác dụng của trường điện laser. Giá trị của 

tensor này được tham khảo trong công trình [7]. 
Phương trình (1) được giải theo phương pháp được nêu trong công trình [3] bằng 

phương pháp Runge-Kutta bậc bốn với các thông số mô phỏng có thể tham khảo trong [9]. 
Sau khi tìm được nghiệm của TDSE, cường độ HHG được tính theo gia tốc lưỡng 

cực [10] như sau 
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trong đó,   là tần số HHG, ( ) ( , ) ( , )t t t  r r r r  là trị trung bình của moment lưỡng 

cực phân tử. 
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Để giải thích sự ảnh hưởng của DCeP lên sự phát xạ HHG, chúng ta cần tính được 
tốc độ ion hóa theo thời gian [11] 

d[ ln ( )]( ) ,
d

bP tt
t

     (5) 

trong đó, ( )bP t  là xác suất ở trạng thái liên kết của phân tử. 

3. Kết quả 
3.1. Dự đoán ảnh hưởng của DCeP lên cường độ HHG dựa vào tốc độ ion hóa  
phân tử CO2 

Trong công trình này, chúng tôi mô phỏng sóng điều hòa bậc cao của phân tử CO2 
khi tương tác với xung laser cực ngắn chứa ba chu kì quang học, điện trường được cho bởi 
công thức (2), bước sóng 0 800   nm (tương ứng với 0 0.057   a.u.) và cường độ 

14
0 2 10I    W/cm2 (tương ứng với max 0.0755E   a.u.). Các kết quả được tính trong hai 

trường hợp: Không tính đến DCeP và tính đến DCeP bằng cách bỏ qua hoặc tính đến thế 
phân cực (3), kí hiệu lần lượt là SAE và SAE+P. 

Trước hết, dựa vào quy luật về mối liên hệ giữa sự tăng, giảm cường độ HHG và tốc 
độ ion hóa được rút ra cho phân tử CO [9], chúng tôi cũng khảo sát tốc độ ion hóa phân tử 
theo công thức (5) trong khoảng thời gian t  từ thời điểm ion hóa, 1t T , đến thời điểm 

tái kết hợp 2 1.5t T [9]. Trong đó, 1t  là thời điểm mà nếu electron bị ion hóa tại thời điểm 

đó thì khi quay trở về tái kết hợp sẽ phát ra photon với tần số ứng với vị trí điểm dừng. Kết 
quả thể hiện trên Hình 2 cho thấy tốc độ ion hóa của phân tử CO2 tại thời điểm 1t  gần như 

không thay đổi khi tính đến DCeP. Tuy nhiên, chúng ta có thể nhận thấy DCeP sẽ giảm 
dần ảnh hưởng khi góc định phương tăng dần từ 00 đến 900. Từ đó, ta có thể đưa ra dự 
đoán rằng cường độ HHG khi tính đến DCeP sẽ giảm khi góc định phương tăng, nhưng sự 
giảm này sẽ rất nhỏ so với trường hợp không tính đến DCeP.  

 
                    Thời gian (chu kì)        Thời gian (chu kì)    Thời gian (chu kì) 
Hình 2. Tốc độ ion hóa của phân tử CO2 theo các góc định phương khác nhau từ 0o đến 90o  

trong khoảng thời gian t  trong gần đúng SAE (đường mảnh màu đen) và SAE+P  
(đường đậm màu đỏ). Thời điểm t1 được đánh dấu bằng đường nét đứt thẳng đứng. 
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3.2. Vai trò của DCeP trong quá trình phát xạ HHG của phân tử CO2 
Phổ HHG của phân tử CO2 thể hiện trong Hình 3 có dạng đặc trưng của một phổ 

HHG: Giảm nhanh ở những tần số nhỏ, sau đó HHG có cường độ gần như không đổi trong 
miền phẳng và kết thúc miền phẳng tại điểm dừng. Trước hết, vị trí điểm dừng ở bậc 37, 
phù hợp với dự đoán của công thức bán cổ điển [2]: cutoff 3.17 1.32p pU I   . 

Điểm đặc biệt trong phổ HHG của CO2 là có sự xuất hiện của các cực tiểu giao thoa 
phụ thuộc rất mạnh vào góc định phương   [12]. Theo dự đoán của mô hình giao thoa hai 
tâm [12] thì tại góc định phương 00  , cực tiểu xuất hiện ở bậc 18 và ở bậc 36 khi góc 

045  . Với các góc định phương lớn hơn thì cực tiểu giao thoa không còn quan sát được 
trong miền phẳng HHG nữa.  

Điểm đáng chú ý tiếp theo là khi tính đến DCeP, cực tiểu giao thoa trong phổ HHG 
sẽ sâu hơn do sự biến dạng vân đạo phân tử tại thời điểm tái kết hợp dưới tác dụng của 
trường laser [13]. Như vậy, về cường độ, sự dự đoán ảnh hưởng DCeP dựa vào tốc độ ion 
hóa tại thời điểm 1t  không hoàn toàn đúng trong toàn miền năng lượng của phổ HHG. Dự 

đoán này cũng không hoàn toàn đúng cho mọi góc định phương. Chúng ta có thể dễ dàng 
nhận thấy đối với góc 045  , cường độ HHG tại gần cực tiểu khi tính đến DCeP lại cao 
hơn so với khi không tính đến DCeP. Điều này có thể giải thích là do bậc xảy ra giao thoa 
khi tính đến DCeP lớn hơn nên đã vượt ra khỏi miền phẳng, trong khi bậc giao thoa trong 
SAE xảy ra ở gần điểm dừng. Cả hai trường hợp sự giao thoa đều xảy ra quanh điểm dừng 
dẫn đến sự suy thoái điểm dừng [14], [15]. 

 
 

Hình 3. Phổ HHG của phân tử CO2 với các góc định phương khác nhau:  
(a) 00, (b) 450, (c) 900 trong hai trường hợp SAE (đường mảnh màu đen)  

và SAE+P (đường đậm màu đỏ) 
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4. Kết luận  
Như vậy, bằng cách giải phương trình Schrӧdinger phụ thuộc thời gian trong gần 

đúng một electron hoạt động, chúng tôi đã tính toán và khảo sát ảnh hưởng của phân cực 
động lõi-electron lên sự phát xạ sóng điều hòa bậc cao của phân tử đối xứng CO2. Các kết 
quả thu được chỉ ra rằng với phân tử đối xứng CO2, DCeP chỉ có ảnh hưởng lớn lên cường 
độ HHG tại các bậc xảy ra hiệu ứng giao thoa. Điều này có thể được giải thích là do sự 
biến dạng của vân đạo phân tử tại thời điểm tái kết hợp dưới tác dụng của trường laser. Các 
nghiên cứu có thể được mở rộng cho các phân tử thẳng đơn giản khác để có được những 
kết luận phổ quát hơn về sự ảnh hưởng của phân cực động lõi-electron lên quá trình phát 
xạ sóng điều hòa bậc cao của phân tử. 

 
 

 Tuyên bố về quyền lợi: Các tác giả xác nhận hoàn toàn không có xung đột về quyền lợi. 
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Quốc gia (NAFOSTED) cho đề tài mã số 103.01-2017.371. Chúng tôi xin được cảm ơn 
GS TSKH Lê Văn Hoàng đã có những góp ý và thảo luận cho nghiên cứu này. 
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