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1. TÓM TẮT NỘI DUNG LUẬN ÁN:

Với sự phát triển của kỹ thuật laser mạnh xung cực ngắn đã cho phép nghiên cứu và thăm dò các chuyển động trong phân tử, nguyên tử với độ phân giải không gian và thời gian cao. Các hiệu ứng quang phi tuyến xảy ra khi laser mạnh tương tác với nguyên tử, phân tử, đều dựa trên sự tái tán xạ của electron trên nguyên tử, phân tử. Luận án này có mục tiêu trích xuất thông tin cấu trúc phân tử từ phổ tái tán xạ (phổ nhiễu xạ electron gây ra bởi laser - LIED, và phổ phát xạ điều hòa bậc cao - HHG) thu được khi phân tử tương tác với xung laser mạnh. Các nội dung nghiên cứu cụ thể và kết quả tương ứng bao gồm:

1. Trước hết chúng tôi làm rõ phạm vi hoạt động của mô hình tính tiết diện tán xạ (DCS) của phân tử bằng mô hình đa tán xạ (MS) và mô hình nguyên tử độc lập (IAM) khi electron tới có các năng lượng khác nhau. Chúng tôi khẳng định rằng mô hình MS hoạt động hiệu quả khi electron tới có năng lượng thấp, trong khi cả hai mô hình MS và IAM đều cho kết quả tương tự khi electron tới có năng lượng cao. Bên cạnh đó, chúng tôi đã phát triển thành công mô hình MS khi xét đến dao động của phân tử. Điều này cho thấy mô hình MS với hiệu ứng dao động là đáng tin cậy. Các kết quả trong nội dung này mô phỏng cho phân tử O2.
2. Đã nghiên cứu hiệu ứng dao động phân tử trong hình ảnh nhiễu xạ nhiễu xạ electron thông thường (CED) và LIED, sau đó nghiên cứu tính khả thi của việc trích xuất thế năng phi điều hòa giữa các nguyên tử từ CED và LIED. Chúng tôi chứng tỏ hiệu ứng dao động trong LIED được tăng cường đáng kể so với hiệu ứng dao động trong CED do sự có mặt của laser tương tác cường độ lớn. Do đó, có thể trích xuất thế năng liên nguyên tử phi điều hòa. Các kết quả trong nội dung này mô phỏng cho phân tử N2 và dạng thế phi điều hòa là thế Morse.
3. Đã chỉ ra được tỷ số HHG chãn-lẻ là đại lượng đặc trưng cho tính chất bất đối xứng của phân tử phân cực. Hơn nữa, chúng tôi đã chỉ ra được vai trò quan trọng của hiệu ứng nhiều electron trên tỷ số HHG chẵn-lẻ. Hơn nữa, lần đầu tiên chúng tôi chỉ ra hiệu ứng nhiều electron có thể kiểm chứng được bằng các dữ liệu thực nghiệm đo đạc trước đó. 

Bên cạnh đó, chúng tôi cũng chỉ ra hiệu ứng nhiều electron ảnh hưởng đáng kể đến trắc đồ thời gian của HHG. Đặc biệt, sự ảnh hưởng lên pha đóng vai trò quyết định lên sự ảnh hưởng của tỷ số HHG chẵn-lẻ.

2. NHỮNG KẾT QUẢ MỚI CỦA LUẬN ÁN:

Luận án đã trích xuất thành công thông tin cấu trúc phân tử từ phổ tái tán xạ của electron trên phân tử khi chúng tương tác với laser mạnh. Cụ thể:

1. Chỉ ra được phạm vi hoạt động và đánh giá sai số của mô hình IAM và MS để tính DCS của electron tán xạ trên phân tử.
Phát triển được mô hình MS khi tính đến dao động phân tử và kiểm chứng tính chính xác của mô hình.
2. Chỉ ra được ảnh hưởng rõ rệt của dao động phân tử lên hình ảnh nhiễu xạ LIED.
Đề xuất và chỉ ra tính khả thi của việc trích xuất thế năng phân tử từ đo đạc LIED.

3. Chỉ ra được tỷ số HHG chẵn-lẻ là đại lượng đặc trưng cho phân tử phân cực. Lần đầu tiên kiểm chứng được bằng các dữ liệu thực nghiệm hiệu ứng nhiều electron lên HHG thông qua tỷ số HHG chẵn-lẻ.

3. CÁC ỨNG DỤNG/ KHẢ NĂNG ỨNG DỤNG TRONG THỰC TIỄN HAY NHỮNG VẤN ĐỀ CÒN BỎ NGỎ CẦN TIẾP TỤC NGHIÊN CỨU 

Việc phát triển và kiểm chứng thành công các phương pháp tính LIED và HHG của Luận án này cung cấp các công cụ tin cậy để nghiên cứu các hiệu ứng quang phi tuyến khi phân tử tương tác với laser mạnh. Hơn nữa, việc đề xuất các phương pháp mới để trích xuất thông tin cấu trúc của phân tử từ hiệu ứng quang phi tuyến sẽ giúp theo dõi được các quá trình động lực học trong phân tử với độ phân giải thời gian ngắn.

Đề tài này sẽ tiếp tục mở rộng nghiên cứu trích xuất thông tin cấu trúc của phân tử trong điều kiện thực nghiệm bơm-thăm dò - kỹ thuật phổ biến trong các phòng thí nghiệm hiện nay. Ngoài ra, với HHG, có thể mở rộng xem xét ảnh hưởng của các orbital lõi lên HHG. Bên cạnh đó, Luận án cũng có thể mở rộng nghiên cứu cho các phân tử lớn hơn, không thẳng.
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1. SUMMARY:

The development of intense ultra-short pulse laser technology has allowed the study and exploration of movements in molecules and atoms with high spatial and temporal resolution. Nonlinear optical effects that occur when intense lasers interact with atoms and molecules are based on the rescattering of electrons on atoms and molecules. This thesis has the goal of extracting molecular structure information from the rescattering spectra (Laser-Induced Electron Diffraction - LIED, and High-Order Harmonic Generation - HHG) obtained when molecules interact with intense laser pulse. Specific research contents and corresponding results include:

1. First of all, we clarify the working range of the calculation Diffirential Cross Section (DCS) models of molecules using Multiple Scattering (MS) and Atomic Models Independent (IAM) when incident electrons have different energies. We confirm that the MS model works effectively when the incident electron has low energy, while both MS and IAM models give similar results when the incident electron has high collision energy. Besides, we have successfully developed an MS model considering molecular vibrations. This shows that the MS model with vibration effects is reliable. The results in this content are simulated for the O2 molecule.
2. Studied the effect of molecular vibrations in CED and LIED diffraction images, then studied the feasibility of extracting anharmonic interatomic potential energy from CED and LIED. We demonstrate that the vibrational effect in LIED is significantly enhanced compared to that in CED due to the presence of a high-intensity interacting laser. Therefore, it is possible to extract the anharmonic interatomic potential energy. The results in this content are simulated for the N2 molecule and the anharmonic potential is the Morse potential.

3. It has been shown that the even-odd HHG ratio is a characteristic quantity for the asymmetric properties of polar molecules. Furthermore, we have shown the important role of the many-electron effect on the odd-even HHG ratio. Furthermore, for the first time we show that the many-electron effect can be verified using previously measured experimental data.

Besides, we also show that the many-electron effect significantly affects the time profile of HHG. In particular, the influence on phase plays a decisive role in the influence of the odd-even HHG ratio.

2. NOVELTY OF THESIS:

The thesis has successfully extracted molecular structure information from the rescattering spectrum of electrons on molecules when they interact with intense lasers. Specifically:

1. Point out the working range and evaluate the error of the IAM and MS models to calculate the DCS of electrons scattered on molecules.

Developed MS model taking into account molecular vibrations and verify the accuracy of the model.

2. Point out the clear influence of molecular vibrations on LIED diffraction images. Propose and show the feasibility of extracting molecular potential energy from LIED measurements.

3. Point out that the odd-even HHG ratio is a characteristic quantity for polar molecules. For the first time, the effect of many electrons on HHG has been verified by experimental data via the odd-even HHG ratio.

3. APPLICATIONS/ APPLICABILITY/ PERSPECTIVE 

The successful development and verification of LIED and HHG calculation methods of this thesis provides reliable tools to study nonlinear optical effects when molecules interact with intense lasers. Furthermore, proposing new methods to extract molecular structural information from nonlinear optical effects will help to track molecular dynamic processes with short time resolution.

This project will continue to expand research on extracting structural information of molecules under pump-probe experimental conditions - a popular technique in laboratories today.

In addition, with HHG, it is possible to expand the consideration of the influence of core orbitals on HHG. Besides, the thesis can also expand research to larger, non-straight molecules.
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