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TÓM TẮT 

Gần đây, chúng tôi đã chỉ ra rằng chỉ khi xét đến hiệu ứng phân cực động lõi electron 

(DCeP) kết quả mô phỏng quá trình phát xạ sóng điều hòa bậc cao (HHG) chẵn-lẻ cho phân tử CO 

mới phù hợp với các công trình thực nghiệm. Tuy nhiên, chúng tôi mới chỉ nghiên cứu cho trường 

hợp khi laser chiếu song song với phân tử, tức góc định hướng bằng 0°. Trong bài báo này, chúng 

tôi mở rộng nghiên cứu vai trò của DCeP lên phổ HHG chẵn-lẻ trong trường hợp góc định hướng 

khác 0°. Bên cạnh đó, để có được bức tranh toàn diện, chúng tôi cũng nghiên cứu ảnh hưởng của 

DCeP lên các xung atto giây, tức HHG trong miền thời gian. Để tính phổ HHG, chúng tôi giải số 

phương trình Schrödinger phụ thuộc thời gian trong gần đúng một electron hoạt động kết hợp với 

thế năng DCeP. Các kết quả cho thấy vai trò quan trọng của hiệu ứng DCeP lên tỉ số HHG chẵn-lẻ 

(là tỉ lệ giữa cường độ điều hòa của bậc chẵn và trung bình của hai bậc lẻ liền kề) theo các góc 

định hướng khác nhau. Chúng tôi đã trình bày chi tiết cho góc định hướng 70°. Khi đó, trong miền 

tần số, DCeP làm tăng tỉ số HHG chẵn-lẻ so với trường hợp bỏ qua DCeP. Trong miền thời gian, 

DCeP làm thay đổi đáng kể tỉ số cường độ giữa hai xung atto giây. 

Từ khóa: định hướng; phân cực động lõi-electron; tỉ lệ chẵn-lẻ; sóng điều hòa bậc cao 

 

1. Mở đầu 

Sự phát xạ sóng điều hòa bậc cao (High-order Harmonic Generation – HHG) là một 

trong những hiệu ứng quang phi tuyến xảy ra khi vật chất tương tác với laser cường độ cao 

xung cực ngắn. Sự phát xạ HHG có thể được mô tả theo mô hình ba bước bán cổ điển như 

sau: (i) điện trường bẻ cong rào thế nguyên tử/phân tử, làm cho electron bị ion hóa và 

xuyên hầm ra ngoài; (ii) sau đó, electron được gia tốc trong điện trường của laser; (iii) khi 
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điện trường laser đổi chiều, electron tái kết hợp với ion mẹ và phát ra bức xạ có tần số 

bằng số nguyên lần tần số laser chiếu tới (Ivanov & Corkum, 1993; Lewenstein et al., 

1994). Số nguyên này được gọi là bậc của HHG.  

Phổ HHG phản ánh đặc điểm của nguyên tử/phân tử mẹ, do đó chúng được sử dụng 

để nghiên cứu các thông tin cấu trúc và động học của electron và hạt nhân (Baker et al., 

2006; Zhang et al., 2015), tái tạo hình ảnh orbital phân tử (Chen et al., 2013; Itatani et al., 

2004; Vozzi et al., 2011). Một trong các thuộc tính được quan tâm trong quá trình sử dụng 

công cụ HHG để thăm dò chính là tính bất đối xứng của hệ nguyên tử/phân tử và laser. Đối 

với hệ đối xứng, gồm nguyên tử hoặc phân tử đối xứng tương tác với xung laser nhiều chu 

kì, phổ HHG chỉ chứa toàn các đỉnh ứng với HHG bậc lẻ (McFarland et al., 2008). Đối với 

hệ bất đối xứng như phân tử phân cực (CO, OCS…) trong trường laser đối xứng (Frumker 

et al., 2012a, 2012b; Kraus et al., 2012, 2014) hoặc phân tử đối xứng trong trường laser bất 

đối xứng (Niikura et al., 2010; Trieu et al., 2023; Yun et al., 2015), phổ HHG xuất hiện 

thêm các đỉnh chẵn, đặc trưng cho tính bất đối xứng của hệ. 

Để tính phổ HHG phát ra từ nguyên/phân tử, một trong số các phương pháp thường 

được sử dụng là giải số phương trình Schrödinger phụ thuộc thời gian (Time-Dependent 

Schrödinger Equation – TDSE). Khi áp dụng cho hệ có chứa nguyên tử nhiều electron 

hoặc phân tử, việc tính toán trở nên cồng kềnh và tốn kém do thế năng cần xây dựng rất 

phức tạp. Từ đó, mô hình gần đúng một electron hoạt động (SAE – Single Active Electron) 

đã được sử dụng để đơn giản hóa quy trình tính toán (Abu-Samha & Madsen, 2010). Theo 

mô hình này, chỉ một electron ở lớp ngoài cùng bị ion hóa và chuyển động trong điện 

trường ngoài, các electron còn lại bị đóng băng cùng với hạt nhân. Tuy nhiên, đối với những 

nguyên tử và phân tử có độ phân cực lớn, ví dụ như CO, sử dụng mô hình SAE cho thấy 

những sai lệch đáng kể so với các kết quả thực nghiệm, đặt ra câu hỏi về vai trò của hiệu ứng 

nhiều electron lên phổ HHG phát ra từ phân tử (Gordon et al., 2006; Zhang et al., 2013).  

Đã có nhiều nghiên cứu lí thuyết chứng minh rằng hiệu ứng nhiều electron có thể 

được thể hiện thông qua hiệu ứng phân cực động lõi-electron (Dynamic Core-electron 

Polarization – DCeP), tức trường laser làm phân cực các electron lõi. DCeP đóng vai trò 

quan trọng trong tính toán các hiệu ứng quang phi tuyến. Cụ thể, việc bổ sung hiệu ứng 

DCeP trong quá trình tính toán đã làm cho xác suất ion hóa trên lí thuyết trở nên phù hợp 

với thực nghiệm (Le et al., 2018; Zhang et al., 2013). Với quá trình phát xạ sóng điều hòa 

bậc cao, chúng tôi (Nguyen et al., 2022) đã chỉ ra rằng cần phải tính thêm hiệu ứng DCeP 

để phổ HHG cho phân tử CO tính được từ mô hình SAE trở nên phù hợp với thực nghiệm. 

Cụ thể, chúng tôi đã tiến hành so sánh tỉ số HHG chẵn-lẻ (được tính bằng tỉ số của cường 

độ bậc sóng HHG bậc chẵn và bậc lẻ kề bên) khi có tính đến và bỏ qua hiệu ứng DCeP. 

Kết quả cho thấy tỉ số HHG chẵn-lẻ khi tính đến DCeP phù hợp với thực nghiệm cả về 

dáng điệu và độ lớn. Tuy nhiên, kết quả mô phỏng này chỉ được thực hiện cho trường hợp 

trục phân tử cùng phương với vector phân cực của trường laser, nghĩa là góc định hướng 𝜃 
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= 0° (Nguyen et al., 2022). Tỉ số HHG chẵn-lẻ theo các góc định hướng khác nhau đã được 

nghiên cứu cho phân tử CO trong công trình của nhóm tác giả (Phan et al., 2019), tuy 

nhiên, chỉ tại hai bậc HHG đại diện ở giữa và cuối miền phẳng. Từ đó, chúng tôi đặt mục 

tiêu khảo sát ảnh hưởng của DCeP đến tỉ số HHG chẵn-lẻ trên toàn phổ HHG của phân tử 

CO khi góc định hướng khác 0°.  

Về mặt cơ chế phát xạ, phổ HHG là kết quả của quá trình giao thoa giữa các xung 

cỡ atto (10-18) giây theo thời gian. Thông tin các xung atto giây cho phép thăm dò các 

chuyển động của electron trong khoảng thời gian nhỏ hơn một chu kì [cỡ femto (10-15) 

giây]. Trong thực nghiệm, phổ HHG là đại lượng được đo trong miền tần số, còn các xung 

cỡ atto giây là đại lượng trong miền thời gian, thu được thông qua phép biến đổi thời gian - 

tần số. Các xung atto giây này là nguồn gốc của quá trình phát xạ phổ HHG và sự bất đối 

xứng của chúng chính là nguyên nhân trực tiếp gây ra tính chẵn lẻ của phổ HHG. Tuy 

nhiên, các phân tích sự bất đối xứng của xung atto giây mới được nghiên cứu cho góc 0° 

(Nguyen et al., 2022; Nguyen et al., 2022). Do đó, để hiểu rõ đặc điểm chẵn lẻ của phổ 

HHG, chúng tôi tiến hành nghiên cứu ảnh hưởng của hiệu ứng DCeP lên các xung atto 

giây với các góc khác 0°. 

Mục tiêu của bài báo này là nghiên cứu ảnh hưởng của DCeP lên các đại lượng cả 

trong miền tần số và miền thời gian, từ đó cho ta bức tranh toàn diện về vai trò của DCeP 

trong quá trình phát xạ HHG. Ở đây, chúng tôi xét trường hợp góc định hướng khác 0°. Để 

tính phổ HHG, chúng tôi sử dụng phương pháp giải số phương trình Schrödinger với mô 

hình thế năng SAE kết hợp với thế DCeP. Các mô tả về mô hình tính toán và phương pháp 

được chúng tôi nêu ra trong phần 2 của bài báo. Trong phần 3, chúng tôi trình bày các kết 

quả và thảo luận. Cuối cùng, chúng tôi đưa ra các kết luận trong phần 4. 

2.  Mô hình và phương pháp tính toán lí thuyết 

2.1. Mô hình laser-phân tử CO  

Phân tử CO được định phương trên trục z, xung laser có vector phân cực nằm trong 

mặt phẳng xz theo hướng của vector đơn vị e. Góc 𝜃 giữa trục z và vector e được gọi là góc 

định hướng. 

 

Hình 1. Mô hình phân tử CO. Laser được đặt trong mặt phẳng xz  

sao cho điện trường dọc theo vector đơn vị e, tạo với trục phân tử góc định hướng 𝜃 
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Điện trường của xung laser có dạng: 𝐄(𝑡) = 𝐞𝐸0𝑓(𝑡) sin(𝜔0𝑡 + 𝜑). Trong đó, 

𝐸0, 𝑓(𝑡), 𝜔0 lần lượt là biên độ của điện trường laser, hàm bao, và tần số của laser.  

2.2. Phương pháp giải phương trình Schrödinger phụ thuộc thời gian và tính HHG 

Phương trình Schrödinger phụ thuộc thời gian được viết trong hệ đơn vị nguyên tử 

(ℏ = 𝑒 = 𝑚𝑒 = 1) như sau: 

i
𝜕

𝜕𝑡
Ψ(𝐫, 𝑡) = �̂�Ψ(𝐫, 𝑡)  (1) 

với Hamiltonian của phân tử khi sử dụng gần đúng SAE, trong trường laser phân cực thẳng 

có dạng: 

�̂� = �̂�0(𝐫) + 𝑉(𝐫, 𝑡) = −
1

2
∇2 + 𝑉SAE(𝐫) + 𝑉L(𝐫, 𝑡) + 𝑉P(𝐫, 𝑡). (2) 

Trong đó, 𝑉SAE(𝐫) là thế năng SAE của phân tử, được xây dựng theo công trình của 

các tác giả Abu-Samha & Madsen (2010), 𝑉L(𝐫, 𝑡) = 𝐫 ⋅ 𝐄(𝑡) là thế năng tương tác giữa 

electron hoạt động và điện trường laser, 𝑉P(𝐫, 𝑡) là thế năng tương tác giữa electron hoạt 

động với các lõi-electron phân cực động. Thế DCeP được biểu diễn như sau 

𝑉P(𝐫, 𝑡) = −
𝐄(𝑡)�̂�𝑐𝐫

𝑟3
, (3) 

với �̂�𝑐 là tổng tensor phân cực lõi-electron với giá trị như trong công trình của nhóm tác 

giả (Hoang et al., 2017).  

Để giải phương trình (1), chúng tôi khai triển hàm sóng phụ thuộc thời gian 𝜓(𝐫, 𝑡) 

theo hệ hàm cơ sở là nghiệm riêng của phương trình Schrödinger dừng. Trong khai triển 

này, các hệ số phụ thuộc thời gian được giải bằng phương pháp tách toán tử. Sau khi tìm 

được hàm sóng phụ thuộc thời gian 𝜓(𝐫, 𝑡), chúng tôi tính gia tốc lưỡng cực theo thời gian 

như sau 

a(𝑡) =
d2

d𝑡2
〈𝜓(𝐫, 𝑡)|𝐫|𝜓(𝐫, 𝑡)〉, (4) 

và thu cường độ của phổ HHG theo biểu thức 

S(Ω) = |∫ d𝑡𝑒i𝜔𝑡𝑎(𝑡)|
2

. (5) 

Để khảo sát các đặc điểm về biên độ và pha của các xung atto giây phát HHG theo 

thời gian phát xạ, chúng tôi sử dụng phép biến đổi thời gian-tần số, cụ thể là phép biến đổi 

Gabor có dạng 

A(Ω, 𝑡) = ∫ 𝑑𝑡′𝑎(𝑡′)
exp[− (𝑡′ − 𝑡)2 2𝜎2⁄ ]

𝜎√2𝜋
exp(𝑖Ω𝑡′), (6) 

với Ω là tần số của photon phát xạ và 𝜎 = 1/(3𝜔0) nhằm đảm bảo độ phân giải của cả thời 

gian và tần số. Biểu diễn của 𝐴(Ω, 𝑡) được gọi là trắc đồ thời gian-tần số. 

 Trong bài báo này, chúng tôi tính toán trong hệ tọa độ cầu với lưới tính toán có kích 

thước 100 a.u. theo phương bán kính, gồm 380 điểm chia với 180 hàm B-spline. Trên 

phương góc, chúng tôi sử dụng 50 hàm cầu với 101 điểm chia. Để ngăn sự phản xạ tại biên 
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tính toán, chúng tôi sử dụng thế hấp thụ có dạng cos1/8 xuất phát từ điểm xa nhất của quỹ 

đạo ngắn của electron, nghĩa là tại 1.2𝐸0/𝜔0
2 (Yu et al., 2014). 

3. Kết quả và thảo luận 

 Để xem xét ảnh hưởng của hiệu ứng DCeP lên phổ HHG, chúng tôi so sánh một đại 

lượng đặc trưng cho phổ HHG - tỉ số HHG chẵn-lẻ - khi tính đến và bỏ qua hiệu ứng này 

(Nguyen et al., 2022; Phan et al., 2019). Tỉ số HHG chẵn-lẻ được tính bằng cường độ bậc 

chẵn chia cho trung bình cường độ hai bậc lẻ liền kề, tức là  

η(2𝑛) =  
2𝑆(2𝑛)

𝑆(2𝑛 + 1) + 𝑆(2𝑛 − 1)
, (7) 

với n là số tự nhiên. Trong bài báo này, chúng tôi nghiên cứu ảnh hưởng của DCeP lên tỉ số 

HHG chẵn-lẻ trong trường hợp góc định hướng khác 0°, các kết quả này được trình bày trong 

mục 3.1. Tiếp theo, chúng tôi tính đến các đại lượng trong miền thời gian trong trường hợp có 

và không có DCeP trong mục 3.2. Các kết quả này cho chúng tôi biết được ảnh hưởng của 

DCeP lên phổ HHG, cả trong miền tần số và miền thời gian. Sau đó, mối liên hệ giữa các đại 

lượng bất đối xứng trong miền thời gian và tần số được thể hiện trong mục 3.3. 

Để tính phổ HHG, chúng tôi sử dụng laser có cường độ là 1.5×1014 W/cm2, bước 

sóng 800 nm, độ dài xung gồm 10 chu kì quang học với hàm bao hình thang, trong đó có 

một chu kì tăng tuyến tính và một chu kì giảm tuyến tính. 

3.1. Tỉ số HHG chẵn-lẻ khi thay đổi góc định hướng 

Trong công trình của (Nguyen et al., 2022), các tác giả chỉ ra vai trò quan trọng của 

hiệu ứng DCeP trong trường hợp góc định hướng 0°. Với mục tiêu khảo sát ảnh hưởng của 

hiệu ứng DCeP theo góc, chúng tôi đã tiến hành tính toán phổ HHG khi tính đến và bỏ qua 

DCeP theo các góc định hướng khác nhau. Qua quá trình phân tích, chúng tôi nhận thấy 

ảnh hưởng của DCeP có sự khác biệt với các góc định hướng. Trong Hình 2, chúng tôi 

biểu diễn phổ HHG trong trường hợp góc định hướng 70° như một trường hợp đại diện và 

so sánh với trường hợp định hướng song song (0°).  

 

Hình 2. Phổ HHG trong trường hợp góc định hướng bằng 0° (a) và bằng 70° (b), trong 

các trường hợp không tính đến DCeP (kí hiệu là SAE, biểu diễn bằng đường màu xanh) và 

có tính đến DCeP (kí hiệu SAE+P, biểu diễn bằng đường màu đỏ). Chúng tôi sử dụng xung 

laser dài 10 chu kì, cường độ 1.5×1014 W/cm2 và bước sóng 800 nm 
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Quan sát phổ HHG ở trường hợp định hướng 0° (Hình 2(a)), dễ dàng nhận thấy 

cường độ của các bậc lẻ khi tính đến DCeP có giá trị lớn hơn hẳn so với khi bỏ qua hiệu 

ứng này. Mặt khác, ảnh hưởng của DCeP lên các bậc chẵn là không đáng kể. Tuy nhiên, 

kết quả tính cho góc định hướng 70° lại cho thấy hiệu ứng ngược lại. Ở Hình 2(b), cường 

độ các bậc chẵn lại có xu hướng tăng lên đáng kể khi có sự đóng góp của DCeP, nhất là ở 

vùng đầu và giữa miền phẳng. Trong khi đó, cường độ bậc lẻ hầu như không đổi khi tính 

thêm hiệu ứng DCeP. 

Nhằm làm rõ các kết luận trên, chúng tôi định lượng hóa phổ HHG thông qua việc 

tính toán đại lượng tỉ số HHG chẵn lẻ. Khi thay đổi góc định hướng từ 0° lên 70°, tỉ số 

HHG chẵn-lẻ giảm do tính bất đối xứng theo hướng chiếu laser cũng giảm (Phan et al., 

2019). Trên Hình 3, chúng tôi biểu diễn các kết quả trong trường hợp góc định hướng 0° 

(a) và 70° (b). 

 

Hình 3. Tỉ số HHG chẵn-lẻ khi góc định hướng bằng 0° (a) và bằng 70° (b), 

 trong các trường hợp không tính đến DCeP và có tính đến DCeP  

 Hình 3(a) cho thấy khi phân tử được định hướng song song (0°), tỉ số HHG trên toàn 

phổ dao động quanh giá trị 1 khi tính thêm hiệu ứng DCeP. Việc không tính đến hiệu ứng 

này làm tỉ số HHG chẵn-lẻ tăng khoảng 1 bậc, dẫn đến sự sai lệch so với kết quả thực 

nghiệm. Với trường hợp định hướng 70° như biểu diễn trên Hình 3(b), tỉ số HHG chẵn-lẻ 

giảm trên toàn phổ so với trường hợp định hướng song song. So sánh giữa trường hợp có 

DCeP và không có DCeP, ta nhận thấy ở vùng tần số thấp (bé hơn bậc 18), tỉ số HHG 

chẵn-lẻ khi không có DCeP thấp hơn khoảng 2 bậc so với trường hợp tính đến DCeP. Ở 

vùng tần số lớn hơn (từ bậc 18 trở lên), tỉ số HHG chẵn-lẻ khi có DCeP vẫn có độ lớn cao 

hơn so với khi không có DCeP, dù hai đường biểu diễn có độ lớn gần bằng nhau.  

 Từ đó, chúng tôi kết luận rằng ảnh hưởng của hiệu ứng DCeP lên tỉ số HHG chẵn-lẻ 

hay phổ HHG thay đổi phụ thuộc vào góc định hướng giữa trục phân tử và vector phân cực 

của trường laser. Đặc biệt, nếu như ở góc 0°, DCeP làm cho tỉ số HHG chẵn-lẻ nhỏ hơn so 

với khi không có DCeP, thì ở góc 70°, tỉ số HHG chẵn-lẻ khi có DCeP lại cao hơn nhiều so 

với khi không có DCeP. Hơn nữa, DCeP có xu hướng làm cho tỉ số HHG chẵn-lẻ gần 1 
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hơn. Để hiểu rõ được nguyên nhân này, tiếp theo, chúng tôi nghiên cứu các đại lượng trong 

miền thời gian trong cả hai trường hợp có và không có DCeP. Từ đó, chúng tôi rút ra được 

ảnh hưởng của sự thay đổi HHG chẵn-lẻ này lên các đại lượng vi mô trong quá trình phát xạ. 

3.2.  Ảnh hưởng của DCeP lên trắc đồ thời gian-tần số  

 

Hình 4. Cường độ trắc đồ thời gian – tần số của phổ HHG khi (a) bỏ qua 

 và (b) tính đến hiệu ứng DCeP khi phân tử CO được định hướng ở góc 70°.  

Thang màu cho biết cường độ của các xung phát HHG.  

Chúng tôi biểu diễn cường độ trắc đồ thời gian – tần số của toàn phổ, được tính bằng 

phép biến đổi Gabor (Biểu thức (6)), khi có và không có DCeP trên Hình 4 cho trường hợp 

góc định hướng 70°. Các xung cỡ atto giây phát ra theo thời gian, cách nhau một nửa chu 

kì quang học, giao thoa với nhau, từ đó hình thành nên phổ HHG đo được trong miền tần 

số. Hình 4(a) cho trường hợp không tính đến DCeP cho thấy, các xung phát HHG liên tiếp 

có cường độ như nhau ở vùng tần số thấp. Sự giao thoa của các xung có tính bất đối xứng 

thấp hình thành nên phổ HHG chủ yếu chứa các bậc lẻ, dẫn đến tỉ số HHG chẵn-lẻ có giá 

trị bé như trong Hình 3(b). Ở vùng tần số cao, các xung liên tiếp trở nên bất đối xứng, làm 

cho cường độ các bậc chẵn của phổ HHG cao, dẫn đến tỉ số HHG chẵn-lẻ tăng lên. Ngược 

lại, Hình 4(b) khi tính đến DCeP cho thấy một xu hướng khác trong cường độ trắc đồ thời 

gian – tần số, tại đây các xung phát HHG liên tiếp luôn có sự bất đối xứng rõ rệt, dẫn đến 

cường độ bậc chẵn cũng như tỉ số HHG chẵn-lẻ tăng lên ở toàn phổ như trên Hình 3(b). 

Qua phân tích trên, ta nhận thấy vai trò của hiệu ứng DCeP là làm tăng sự bất đối xứng 

giữa các xung phát HHG cho tất cả các bậc, dẫn đến cường độ bậc HHG chẵn tăng lên so 

với khi không có DCeP.  
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Hình 5. Cường độ trắc đồ thời gian và pha theo thời gian  

của xung phát HHG tại bậc 14 (a, b) và bậc 26 (c, d)  

khi có tính đến và bỏ qua hiệu ứng DCeP.Phân tử CO được định hướng ở góc 70°.  

Các đường đứt nét màu xám tương ứng với thời điểm phát xạ của xung phát HHG. 

Để minh chứng rõ ràng hơn, trên Hình 5, chúng tôi biểu diễn cường độ và pha của 

trắc đồ thời gian cho bậc 14 và bậc 26, đại diện cho bậc HHG ở vùng tần số thấp và cao. 

Khi các xung giao thoa với nhau, pha của các xung tại thời điểm phát xung đóng vai trò 

quan trọng. Chúng tôi đã thể hiện pha của các xung này tại thời điểm phát xung bằng các 

đường nét đứt màu xám như trên Hình 5(b) và 5(d). Chúng cho thấy, với cả hai bậc 14 và 

26, pha của các xung phát HHG khi tính đến và bỏ qua DCeP không có sự chênh lệch 

nhiều. Mặt khác, độ lệch pha giữa hai xung phát HHG liên tiếp luôn xấp xỉ bằng 180°, cả 

trong trường hợp bậc sóng điều hòa 14 và 26. Nhận xét này cho thấy ảnh hưởng của DCeP 

lên pha của xung phát HHG là không đáng kể. Tuy nhiên, vai trò của DCeP lên cường độ 

trắc đồ thời gian là rất rõ rệt. Cụ thể, tại bậc 14 (Hình 5(a)), các xung phát HHG khi không 

tính đến DCeP có sự đồng đều rõ ràng so với trường hợp có DCeP. Cùng với việc độ lệch 

pha xấp xỉ 180°, sự giao thoa của hai xung như nhau làm triệt tiêu bậc chẵn như bậc 14. 

Ngược lại, khi tính đến DCeP, sự bất đối xứng rõ rệt về cường độ của hai xung liên tiếp 
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làm xuất hiện bậc chẵn có cường độ cao hơn. Xu hướng bất đối xứng giữa hai xung liên 

tiếp này được lặp lại ở bậc 26 (Hình 5(c)) cả khi tính đến và bỏ qua hiệu ứng DCeP. Từ đó, 

tỉ số HHG chẵn-lẻ tại bậc 26 khi có và không có DCeP có độ lớn xấp xỉ nhau như trong 

Hình 3(b). 

Các quan sát trên cho góc định hướng 70° hoàn toàn ngược lại so với góc 0°. Trong 

công trình của nhóm tác giả (Nguyen et al., 2022), chúng tôi đã chỉ ra rằng ở góc 0°, DCeP 

làm cho độ lệch pha giữa hai xung atto giây thay đổi từ cùng pha sang ngược pha, dẫn đến 

thay đổi đáng kể tỉ số HHG chẵn-lẻ. Khi đó, độ lệch pha giữa hai xung atto giây đóng vai 

trò then chốt trong ảnh hưởng của DCeP lên phổ HHG chẵn-lẻ của góc 0°. Ngược lại, với 

góc 70°, DCeP hầu như không thay đổi đáng kể độ lệch pha, mà thay đổi sự bất đối xứng 

về cường độ giữa hai xung atto giây. Lúc này, sự bất đối xứng cường độ của hai xung atto 

giây đóng vai trò quyết định trong phổ HHG chẵn-lẻ. 

3.3.  Liên hệ giữa tỉ số HHG chẵn-lẻ và độ bất đối xứng của hai xung atto giây  

Tiếp theo, chúng tôi định lượng hóa mối liên hệ giữa tỉ số HHG chẵn lẻ (miền tần số) 

và sự bất đối xứng và độ lệch pha (miền thời gian). Từ đó, chúng tôi thu được vai trò của 

DCeP lên phổ HHG chẵn-lẻ thông qua ảnh hưởng lên trắc đồ thời gian. Để làm được việc 

này, đầu tiên, chúng tôi định lượng hóa các đại lượng bất đối xứng trong trắc đồ thời gian, 

với độ lệch cường độ giữa hai xung  

κ(2𝑛) =
2|𝐴1(2𝑛)||𝐴2(2𝑛)|

|𝐴1(2𝑛)|2 + |𝐴2(2𝑛)|2
 (8) 

và độ lệch pha giữa chúng 

∆𝜙(2𝑛) =  𝜙2(2𝑛) − 𝜙1(2𝑛). (9) 

Trong đó, |𝐴𝑖(2𝑛)| và 𝜙𝑖(2𝑛) là biên độ và pha của xung phát HHG của bậc 2𝑛 tại 

thời điểm thứ i trong chuỗi xung phát HHG. Giá trị của 𝜅(2𝑛) nằm trong khoảng [0, 1], 

với cận dưới tương ứng với độ bất đối xứng giữa hai xung là cực đại. 𝜅(2𝑛) càng tăng thì 

mức độ bất đối xứng giữa hai xung càng giảm. Tại 𝜅(2𝑛) = 1, hai xung đối xứng  

hoàn toàn.  

Theo cơ chế giao thoa giữa các xung atto giây tạo sóng điều hòa bậc cao, chúng ta có 

được mối quan hệ trực tiếp giữa tỉ số HHG chẵn-lẻ (đại lượng trong miền tần số) và độ bất 

đối xứng về cường độ và pha giữa hai xung phát HHG (đại lượng trong miền thời gian) 

như sau (Nguyen et al., 2022): 

η(2𝑛) = 1 −
2𝜅(2𝑛) cos ∆𝜙(2𝑛)

1 + 𝜅(2𝑛) cos ∆𝜙(2𝑛)
. (10) 

Do đó, nghiên cứu ảnh hưởng của DCeP lên  𝜅(2𝑛) và ∆𝜙(2𝑛) cho ta cái nhìn định 

lượng về ảnh hưởng của DCeP lên tỉ số HHG chẵn-lẻ. Tại đây, chúng tôi tính toán với hai 

xung phát HHG xung quanh hai thời điểm 𝑡1 =  4.3𝑇0 và 𝑡2 =  4.8𝑇0, với 𝑇0 là chu kì 

quang học của xung laser. Hai đại lượng 𝜅(2𝑛) và ∆𝜙(2𝑛) được chúng tôi biểu diễn trên 

Hình 6. 
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Hình 6. Độ bất đối xứng cường độ (a) và độ lệch pha (b) của hai xung phát HHG liên tiếp 

khi xét đến DCeP và bỏ qua DCeP. Góc định hướng là 70° 

 Hình 6(a) cho thấy, xét trên toàn phổ HHG ở góc định hướng 70°, độ bất đối xứng 

cường độ giữa hai xung liên tiếp có khoảng biến thiên không quá lớn. Khi bỏ qua hiệu ứng 

DCeP, độ bất đối xứng cường độ gần bằng 1 ở những bậc HHG đầu và giảm nhẹ về 0.8 

ứng với vùng giữa miền phẳng. Còn khi tính đến, 𝜅(2𝑛) có dạng tương tự như khi bỏ qua 

DCeP, nhưng với cường độ giảm khoảng 0.2. Điều này cho thấy DCeP có tác dụng tăng 

đều sự bất đối xứng cường độ giữa hai xung phát HHG kề nhau. Với độ lệch pha được thể 

hiện trên Hình 6(b), ta có thể khẳng định DCeP không ảnh hưởng đến độ lệch pha giữa hai 

xung phát HHG. Cụ thể, ∆𝜙(2𝑛) giữ giá trị xấp xỉ bằng 180° trên toàn phổ HHG. 

 Tóm lại, ảnh hưởng của DCeP lên độ bất đối xứng về cường độ và pha của các xung 

phát HHG liên tiếp đã được nghiên cứu trong trường hợp góc định hướng 70°. Cụ thể, hiệu 

ứng DCeP tác động đến độ bất đối xứng cường độ thông qua việc làm chênh lệch cường độ 

giữa hai xung phát HHG liên tiếp. Bên cạnh đó, ở góc định hướng này, DCeP không làm 

ảnh hưởng đến độ lệch pha giữa hai xung phát HHG kề nhau. 

4.  Kết luận 

Trong bài báo này, chúng tôi nghiên cứu lí thuyết ảnh hưởng của hiệu ứng DCeP lên 

phổ HHG trong trường hợp góc định hướng khác 0° trên cả hai phương diện: trong miền 

thời gian và miền tần số. Chúng tôi sử dụng phương pháp giải số phương trình Schrödinger 

kết hợp với thế năng gần đúng SAE và tính đến thế năng DCeP. So với trường hợp định 

phương song song, việc định phương khác 0° của phân tử cho thấy ảnh hưởng của DCeP 

lên phổ HHG có sự khác nhau khi góc định phương thay đổi. Ở góc định phương 70°, hiệu 

ứng DCeP làm tăng cường độ tỉ số HHG chẵn-lẻ cũng như độ bất đối xứng của phổ HHG 

so với trường hợp bỏ qua DCeP. Đi sâu về cơ chế vật lí, DCeP làm tăng sự bất đối xứng 

cường độ của hai xung cỡ atto giây liên tiếp chịu trách nhiệm giao thoa và phát xạ HHG. 

Tuy nhiên, DCeP không ảnh hưởng đến độ lệch pha của các xung trong miền thời gian 

này. Điều này hoàn toàn khác biệt so với trường hợp góc định phương 0° khi độ lệch pha 

đóng vai trò quyết định đến ảnh hưởng của DCeP lên tỉ số HHG chẵn-lẻ. Các kết luận trên 

cho thấy vai trò quan trọng và không thể bỏ qua của hiệu ứng DCeP trong quá trình tính 

toán mô phỏng sự phát xạ sóng HHG. 
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❖ Tuyên bố về quyền lợi: Các tác giả xác nhận hoàn toàn không có xung đột về quyền lợi. 
 

❖ Lời cảm ơn: Xin cảm ơn TS Lê Thị Cẩm Tú đã hỗ trợ công cụ source code TDSE. Nghiên 

cứu này được tài trợ bởi Đề tài nghiên cứu cấp Bộ Giáo dục và Đào tạo (Việt Nam), mã số 

B2024-SPS-04.  
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ABSTRACT 

We have recently demonstrated that incorporating Dynamic Core-electron Polarization 

(DCeP) into simulation aligns the high-order harmonic generation (HHG) of CO molecules with 

experimental data. However, the previous study was limited to the case where the laser is 

irradiated parallel to the molecule, corresponding to an orientation angle of 0°. In this paper, we 

extend the investigation of DCeP’s role in odd-even HHG to include various molecular 

orientations beyond 0°. Additionally, we examine the DCeP effect on attosecond bursts, focusing 

on harmonic generation in the time domain. To calculate HHG, we numerically solve the time-

dependent Schrödinger equation under Single Active-Electron approximation (SAE), incorporating 

DCeP potential. The results demonstrate the substantial role of DCeP on the even-odd HHG ratio 

(the ratio of even-order harmonic intensity to the average of two adjacent odd orders) across 

different molecular orientations. A detailed analysis at an orientation angle of 70° indicates that, 

in the frequency domain, DCeP increases the even-to-odd ratio compared to the case without 

DCeP. In the time domain, DCeP remarkably changes the intensity ratio between consecutive 

attosecond bursts. 

Keywords: alignment; dynamic core-electron polarization; even-to-odd ratio; high-order 

harmonic generation 

 

 

 


