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Resumen

En este trabajo de tesis, se presentan diversos estudios tedricos de la
generacién de armonicos de alto orden (del inglés, High Order Harmo-
nic Generation- HHG) en gases nobles utilizando diferentes campos
laser ultracortos intensos para su produccién. Estos estudios conducen
a explicar las principales caracteristicas de los espectros de armoni-
cos obtenidos, en estas condiciones. El analisis fue realizado mediante
la resolucién de la ecuacion de Schrodinger dependiente del tiempo
(TDSE), en una y tres dimensiones espaciales, dependiendo de la for-
ma del campo de excitaciéon. Por otro lado, se llevé a cabo también
un estudio clasico de las energias de ionizacién-recombinacion en la
generacion de armonicos, por medio de la integracion de la ecuacion

de Newton.

En la primera parte, se determinan las caracteristicas que deben pre-
sentar los pulsos con chirp, para que sea posible una extension del cut-
off (fotén més energético) en la HHG respecto de los pulsos sin chirp.
Se observa, que el chirp que permite tal comportamiento debe ser ori-
ginado por un fenémeno no-lineal, tal que logre un aumento del ancho
espectral del pulso. Siguiendo este razonamiento, se propone estudiar
la HHG empleando un pulso con chirp obtenido por auto-modulacion
de fase (del inglés, Self-Phase-Modulation-SPM). Este fenémeno, ori-
gina el chirp sobre el pulso a medida que este se propaga una cierta
longitud dentro de un material no-lineal. Se muestra, que existe un
alargamiento del cut-off empleando pulsos modulados por SPM y que
este incremento, es proporcional a la longitud del medio no-lineal uti-

lizado para modificar el pulso.

Posteriormente, se estudia la dependencia del cut-off en funcion de la

longitud de onda de excitacién, considerando en este caso un campo



intenso inhomogéneo. Este campo inhomogeneo proviene del refuerzo
de campo cercano producido por una nano-estructura de oro cuando
es iluminada por un pulso laser. En estas condiciones el campo in-
homogéneo oscila armdénicamente con la misma frecuencia del laser.
Como las variaciones en su intensidad se aprecian a escala nanométri-
ca, es esperable que el comportamiento de las trayectorias de los elec-
trones durante el proceso de HHG varié notablemente en relacion a
un campo homogéneo. Por este motivo el proceso de HHG, excitado
con un campo inhomogéneo, presenta un drastico apartamiento de la

conocida ley del cut-off.

Finalmente, se propone un experimento que permite la sintesis de
pulsos de aproximadamente un ciclo 6ptico de ancho temporal, para el
estudio de la generacion de armoénicos altos en atomos de argén. Para
lograr esto, inicialmente se divide un pulso gaussiano de un ciclo en
dos y se los hace pasar por diferentes medios dispersivos, de distintas
longitudes, esto origina una ensanchamiento temporal de los pulsos.
Mediante una serie de espejos, se propone lograr un desfase de 7 entre
ambos. Posteriormente, se los hace interferir en un interferémetro de
dos ramas; de manera que el pulso resultante proporciona en la HHG
una notable extension del cut-off en relacion al pulso original, debido
a las caracteristicas de los pulsos de pocos ciclos sintetizado. Se espera
que, la eficiencia en la generacién de armoénicos en estas condiciones

muestre una mejora en aproximadamente un orden de magnitud.
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Capitulo 1
Introducién

En las ultimas décadas se ha logrado un gran avance en la generacion de pul-
sos opticos ultracortos. Estos pulsos, que se encuentran generalmente en la region
temporal de los femtosegundos (1071%s), permiten, mediante sistemas amplifica-
dores, obtener intensidades muy elevadas. Esto ha originado una revolucién en
los procesos de interaccion radiacion-materia, dando lugar a la fisica de campos
ultra-intensos [1-3].

En las dos ultimas décadas, una de los aplicaciones que mayor interés ha
suscitado en la comunidad cientifica, es la posibilidad de controlar y generar
radiacién coherente en la regién del espectro entre el ultravioleta extremo (XUV)
y los rayos X blandos. Esta aplicacion es posible utilizando sistemas relativamente
compactos y de bajo costo [4,5].

El fenémeno conocido como HHG (Generacién de Arménicos de Alto Orden o
High Order Harmonic Generation en inglés) origina la radiacion en las regiones del
espectro electromagnético antes mencionadas. La HHG es un proceso altamente
no-lineal, debido a la interaccién entre un pulso laser ultraintenso y un sistema
gaseoso. Esta interaccidon, permite la generacion de radiacién coherente, tanto
espacial como temporal. [6,7]. La radiaciéon obtenida de esta manera, se manifiesta
como armoénicos cuyas frecuencias son multiplos impares, de orden muy elevado,
de la frecuencia original del ldser [8-10]. Generalmente las intensidades que se
utilizan para la HHG, se encuentran entre los rangos de 10'3-10W /cm?.

El primero en observar este fenémeno, fue McPherson y colaboradores en

1987 [11] , encontrando el orden arménico 17 en dtomos de Ne. Anos después, en



1993, L’Huillier y Balcou utilizaron un ldser de 1 ps (107!2%s) de ancho temporal
y una longitud de onda de 1053 nm para generar armonicos en Xe (orden 29), Ar
(orden 57) y Ne (orden 137) [12].

Un espectro tipico de armoénicos, consta de una regién denominada perturbati-
va (bajos ordenes), donde la eficiencia de la generacién decrece exponencialmente
con el orden armonico. Luego se observa, que la eficiencia para los siguientes orde-
nes permanece constante (regién de plateau), hasta llegar a un punto denominado
frecuencia de corte o cut-off, que corresponde al fotén mas energético que se pue-
de obtener [8,13]. A partir de este punto, la eficiencia decrece drasticamente para
los siguientes ordenes armoénicos.

En 1992 Krause y en 1993 Corkum y colaboradores [14, 15], propusieron un
modelo semi-clasico para explicar la generacién de armoénicos, denominado modelo
de los tres pasos. Este modelo, fue ampliado por Leweinstein y colaboradores en
1994 (Modelo de Leweinstein) incluyendo una descripcién cuantica, que utiliza la
aproximacién de campo fuerte (Strong Field Approximation SFA) [16].

Los armoénicos de alto orden, son una fuente de radiacién coherente y bajas
longitudes de ondas que dan lugar a varias aplicaciones. Por ejemplo, pueden
emplearse para microscopia de transmision en tejidos bioldgicos, ya que permi-
ten generar radiacién en la banda espectral que se conoce como ”ventana del
agua’(2.34nm-4.37nm), en donde el oxigeno es relativamente transparente con
relacién al carbono, que posee una gran absorcién [17, 18]. También, gracias a
la coherencia de la radiacién, permiten la reconstruccion 2D y 3D de imagenes
a escala nanométrica. Esto se logra, empleando la técnica ”Lensless Diffractive
Imaging” (LDI) [19]. Otra de las aplicaciones consiste en la fabricacién de estruc-
turas nonométricas, mediante la técnica de litografia por interferencia laser (Laser
interference lithography) [20].

Un parrafo aparte merece, la que es quizas, la aplicacién mas importante de la
HHG: la posibilidad de generar pulsos de Attosegundos (107!%s), que ha abierto
una nueva area de investigacién en la fisica, llamada Attofisica o Attociencia
[21-23]. La HHG permite ademads obtener radiacién con un gran ancho espectral,
que por medio de la Transformada de Fourier, es equivalente a obtener pulsos
temporalmente muy cortos. La Attofisica, estudia los procesos fisicos que ocurren

en una escala temporal muy corta mediante la técnica pump-probe, como por



ejemplo: reacciones quimicas, cambio en la estructura molecular, dindmica de los
electrones ligados (funcién de onda), etc. [24-27] En este sentido, debemos tener
en cuenta que el periodo clasico del electrén del atomo de Hidrogeno alrededor
del nicleo, es de 150 attosegundos. Al dia de hoy, el pulso mas corto obtenido en
el laboratorio, es de 67 attosegundos [28].

En 2008 Kim y colaboradores, presentaron un trabajo que generé una revo-
lucién en la HHG, como asi también una gran controversia [29,30]. Generaron
armoénicos, mediante el refuerzo de campo eléctrico producido por una nano-
estrctura de oro. La intensidad de este refuerzo de campo, se encuentra entre
2 y 3 ordenes de magnitud con respecto a la intensidad inicial. Para generar la
radiacién, emplearon una intensidad de 10 W/cm2 al enfocar el pulso laser so-
bre la nano-estructura de oro. Esto origindé nuevos estudios sobre la HHG, ya
que el campo eléctrico resulta inhomogéneo, pues el refuerzo de campo eléctrico
producido por la nano-estructura presenta variaciones a escala nanométricas.

Los desafios en la HHG en los tltimos anos, se han centrado principalmente
en lograr una mejora en la eficiencia de la generaciéon, considerando que esta es
relativamente baja, del orden de 1077 [31-34]. Por otro lado, también se han
propuesto diferentes métodos, tanto tedricos como experimentales, para lograr
fotones mas energéticos (extensién del cut-off) [35-38].

Siguiendo la idea del parrafo anterior, el objetivo y la motivaciéon de la pre-
sente tesis, fue el estudio de diferentes estrategias para mejorar el proceso de
generacion de arménicos, utilizando diferentes campos de excitacion. Por otro la-
do, una mejor interpretacién del origen de los fenomenos fisicos que originan los
diferentes campos, di6 lugar a nuevas consideraciones en el comportamiento de
las trayectorias de los electrones.

Los estudios y analisis fueron realizados de manera tedrica, mediante la reso-
lucién de la ecuacién de Schrodinger dependiente del tiempo en una y tres dimen-
siones espaciales (1D-TDSE y 3D-TDSE). Complementariamente, se llevé a cabo
un estudio clasico de las energias de ionizacion-recombinacion y de las trayecto-
rias de los electrones en el continuo, mediante la integracion de las ecuaciones de
Newton.

La tesis, esta organizada segun el siguiente orden: en el capitulos 2, se presenta

una introduccién tedrica breve, de la generacion de pulsos de femtosegundos y su



propagaciéon en medios dieléctricos. En el capitulo 3, hablaremos de los procesos
de ionizacién en atomos por medio de campos muy intensos. También se presenta
una introduccién al proceso de generacion de arménicos de alto orden en gases
nobles. Los siguientes capitulos, presentan los resultados obtenidos que dan el
cuerpo a la tesis.

Asi, en el capitulo 4, se estudia la generaciéon de armonicos con pulsos con
chirp. Se concluye cuales deberian ser las caracteristicas fisicas del origen del
chirp en el pulso, para lograr una extension del cut-off. Por otra parte, tenien-
do en cuenta las conclusiones obtenidas, se propone un pulso con chirp, que es
consecuencia del fenémeno conocido como auto modulacion de fase (en inglés
self-phase-modulation SPM). Se muestra, que el chirp originado es proporcional
a la distancia z de propagacion dentro de el material y que el mismo origina un
incremento del cut-off proporcional a z.

En el capitulo 5, se estudia la dependencia del cut-off con la longitud de onda
para un campo inhomogéneo. Este campo, se obtuvo a través de un ajuste con
muy buen grado de aproximacion, del refuerzo de campo producido por una nano-
estructura de oro, al ser iluminada por un pulso laser. Este ajuste mas preciso del
campo cercano de la nano-estructura, muestra un comportamiento distinto de las
trayectorias de los electrones en el continuo, en relaciéon a un campo homogéneo.

En el capitulo 6, se estudian las caracteristicas del espectro de arménicos en
atomos de argon, eficiencia de la generacion y extension del cut-off, por medio de
la sintesis de un pulso de aproximadamente un ciclo de ancho temporal y cierto
grado de chirp. El pulso sintetizado, es la suma de dos pulsos con chirp, dado por
un medio dispersivo y un desfajase entre ellos de .

Finalmente, en el capitulo 7 se presentan las conclusiones generales y las

perspectivas futuras de los resultados presentados en esta tesis.



Capitulo 2

Laser de pulsos ultra-cortos y
propagacion en medios

dieléctricos

2.1. Laser de femtosegundos

Generalmente cuando se habla en la literatura de laseres de pulsos ultra-cortos,
se hace referencia a los diferentes laseres de varios a algunos femtosegundos de
duracion. Hoy en dia, el laser mas utilizado para producir dichos pulsos es el laser
de Titanio Zafiro. Este laser permite obtener una gran potencia en los pulsos,
como asi también pulsos verdaderamente muy cortos, llegando a algunos pocos

femtosegundos de duracién [39-41].

2.1.1. El laser de Titanio Zafiro

El l4ser de Titanio Zafiro utiliza como medio activo un cristal de zafiro (AlyO3)
dopado con titanio. Por las caracteristicas de su espectro de emisién puede ser
un laser sintonizable, pero generalmente se lo utiliza en 800 nm de longitud de
onda central. En la figura 2.1, puede observarse el espectro de absorcién, centrado
alrededor de 500 nm, y el de emisién centrado en 800 nm de longitud de onda.
Este laser, al poseer un gran ancho en la banda de emisién (ancho espectral),

puede ser utilizado para la generacion de pulsos ultracortos, lograndose pulsos de



alrededor de 5 fs de duracién temporal [42].

Longitud de onda (nom)

Figura 2.1: Espectro de absorcién-emisién de un laser de Ti:Sa.

La técnica empleada para producir pulsos ultracortos se conoce como Mode-
Locking [39,43,44]. Esta técnica, consiste en lograr anclar las fases de los dife-
rentes modos longitudinales dentro de la cavidad resonante, obteniéndose asi un
tren de pulsos cortos. La separaciéon de este tren, esta dada por la siguiente re-
lacién Trep = 27’3, siendo L la longitud de la cavidad laser y ¢ la velocidad de la
luz. Por otro lado, la duracién de estos pulsos, dependera de la cantidad de mo-
dos que se encuentren oscilando con la misma fase. Las dos técnicas mas comunes
para obtener mode-locking, se conocen como active mode-locking y passive mode-
locking [45-47]. En la primera se utiliza un modulador externo para acoplar las
fases, que puede ser un modulador acusto-6ptico. En la segunda, no se requiere
de una modulacion externa de los modos, sino que se utiliza lo que se conoce
como absorbente saturable, el cual permite el paso de la luz cuando esta posee
suficiente intensidad. De esta manera, el absorbente dejara pasar solamente los
pulsos que estén en fase, ya que son los que poseen mas potencia, logrando asi el
mode-locking.

Una de las grandes ventajas de trabajar con pulsos ultra-cortos, es la posi-



bilidad de generar pulsos de muy alta potencia, que en la actualidad se encuen-
tran en el rango de los Petawatt (10'°WW). La técnica empleada para producir
pulsos ultra-cortos muy energéticos se conoce como Chirped-pulse-amplification
(CPA) [48-50]. Esta técnica consiste en ensanchar el pulso temporalmente me-
diante un medio dispersivo, por ejemplo utilizando redes de difraccién o sistemas
de prismas [51-53]. Esto permite que el pulso pueda ser amplificado en diferentes
etapas, sin danar el medio activo. Luego de ser amplificado, el pulso es comprimi-
do obteniéndose un pulso ultra-corto muy energético. En la figura 2.2, se muestra

un esquema de la técnica CPA [39].

‘ Redes de difraccion
Pulso ultracorto
L ]
( J

Amplificador
4—! __J L 4
..-/
Pulso amplificado Pulso ensanchado
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Compresion del e
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Figura 2.2: Esquema de un sistema amplificador (CPA) basado en redes de di-
fraccion.

2.1.2. Pulso ultra-corto con fase estabilizada

Cuando los pulsos poseen algunos ciclos épticos (o.c.) de ancho temporal
(lo.c. = 1T, la diferencia de fase entre la envolvente y la portadora adquie-
re relevancia. Esta diferencia se conoce como CEP (carrier envelope phase en
inglés). Por ejemplo, para un pulso de 800 nm de longitud de onda central, el

periodo T es igual a 2.67 fs.



Esta relevancia, se refleja en la variacién de la maxima amplitud del campo
eléctrico del pulso cuando varia la CEP. Los nuevos laser que originan un tren
de pulsos de pocos ciclos, poseen sistemas que permiten controlar y mantener
constante en el tiempo la CEP [54-56]. En pocas palabras, logran que la velocidad
de grupo v, sea igual a la velocidad de fase para todo tiempo.

La importancia de mantener constante la CEP en un tren de pulsos, radica
en la posibilidad de repetir los resultados entre un pulso y el siguiente [57-60].
Si el sistema que interactua con los pulsos laser responde en funcién de la CEP,
es necesario que ese tren de pulsos posea la misma CEP |, de lo contrario cada
medida va a ser diferente. En la figura 2.3, se muestra un esquema de un tren de

pulsos, donde la CEP no es constante.

e o e

Figura 2.3: Variacién de la CEP (A¢) en un tren de pulsos.

2.2. Descripcién matematica de un pulso ultra-

corto

En esta seccion describiremos las caracteristicas de los pulsos 6pticos utilizados

en esta tesis. Un pulso 6ptico es un paquete de ondas electromagnéticas, que posee



un determinado ancho temporal 7 y una frecuencia central wy. En el tratamiento
semiclasico, la propagacién e interaccion de estos pulsos con la materia, estan
descriptos por las ecuaciones de Maxwell y la respuesta del material a través de
la polarizacién macroscopica.

Por el tipo de intensidades utilizadas (régimen no-relativista), no tendremos
en cuenta en este analisis la componente del campo magnético para realizar los
diferentes calculos, por lo que solamente describiremos el pulso a través del campo
eléctrico. Por otro lado, no se estudiaran efectos de propagacion asociados a la
variacién espacial del pulso y supondremos que el pulso esta polarizado linealmen-
te. De esta manera, se desprecia la variacion espacial del pulso como asi también
su caracter vectorial. De esta forma, podemos describir al pulso 6ptico en forma

compleja de la siguiente manera.

E(t) = f(t)e™® (2.1)

Siendo f(t) la envolvente del pulso y I'(t) la fase. Generalmente, el contenido
espectral de los pulsos Opticos se encuentra centrado alrededor de una frecuencia
media wy y toma valores apreciables solamente en un cierto intervalo Aw. Este
intervalo, es muy chico comparado con wy.

De esta manera, se puede describir al pulso éptico por medio de una frecuencia

central o portadora, como:

’

E(t) = f(t)e?Peet = f(t)e™! (2.2)

O escrito de manera equivalente utilizando términos reales.

B(t) = £(t) cos(wot + o(t)) (2.3)

La funcién f'(t) es llamada la envolvente compleja del pulso. La envolvente
f(t), es la que posee informacién sobre el ancho temporal 7 del pulso. El término
¢(t), es una funcién que puede llegar a ser bastante compleja y determina la fase
del pulso. Cuando la fase posee una dependencia temporal, se dice que el pulso

posee chirp. De esta manera, el pulso va a tener una frecuencia instantanea w(t)



dada por:

do(t)
w(t) =wo + ~d (2.4)
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Figura 2.4: Ejemplo de un pulso con chirp lineal.

En la figura 2.4 se muestra un ejemplo de un pulso de pocos ciclos con chirp
lineal. Para este ejemplo, la frecuencia instantanea viene dada por la siguiente
expresion w(t) = wg + bt, siendo b un parametro que determina el grado del chirp.

La aproximacién anterior, dada por Aw < wy, implica que la envolvente f(t)
y la fase ¢(t) cambian muy poco en un ciclo éptico T' (para una longitud de onda
de 800 nm 7" = 2,6fs). Esta aproximacién es muy 1til y se utilizard mas adelante.

Por otro lado, la descripcion y el analisis del pulso 6ptico realizada anterior-
mente, puede también ser considerada en el dominio de las frecuencias por medio
de la Transformada de Fourier (T'F):

0

Blw) = /_ E(t)e“tdt =| B(w) | e®) (2.5)

o0

El médulo | E(w) | representa la amplitud espectral y la funcién ®(w) la fase

espectral del pulso 6ptico.

10



La Transformada de Fourier inversa se puede escribir como:

E(t) = % /OO B(w)e™dw (2.6)

—0o0
Esta representacién en el dominio de las frecuencias, posee muchas aplicacio-

nes y permite estudiar determinados casos de manera mas simple.

2.2.1. Relacion entre la duracion del pulso y su ancho es-

pectral

Como se coment6 en el punto anterior, la envolvente del pulso f(¢) es la funcién
que determina el ancho temporal del pulso (7). Por lo general, esta aceptado en
la literatura que el ancho temporal es determinado a mitad de altura del perfil
de intensidades del campo, siendo la intensidad I(t) oc E(t)E(t)*. En inglés, para
referirse al ancho temporal del pulso se utiliza la abreviacion FWHM (full width
half maximum).

Existen diferentes funciones que se pueden utilizar para describir la envolvente
de un pulso, pero las mas comunes son la funciéon gaussiana y la funcién secante
hiperbdlica. Esta dos funciones se pueden escribir de la siguiente manera.

Siendo la funcién gaussiana.

) = Evesp( (L) (2.7)

TG

y la funcién secante hiperbdlica.

t

f(t) = Egsech( -

) (2.8)

El parametro Ey determina la maxima amplitud del campo eléctrico. Por otro

lado, el pardmetro 7¢, estd relacionado con el ancho temporal a mitad de altura

T

7 (FWHM). Para el pulso gaussiano 74 = T y para el pulso hiperbélico

- T
G = 176°
En esta tesis trabajaremos, en determinados casos, con otra funciéon para

it
1,4561

es util para realizar los calculos, ya que permite hacer coincidir la ventana de

describir al pulso. Esta funcién es sin?( ). Aunque es una funcién periddica,
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simulacion con los puntos donde la funcién se anula.

Como el pulso posee un determinado ancho temporal no es posible asignarle
una unica frecuencia w, sino que el mismo esta compuesto de muchas frecuencias.
A estas frecuencias, se las denomina el contenido espectral del pulso. Existe una
relaciéon matematica muy conocida entre el contenido espectral del pulso y su
funcion f(t), esta relaciéon es la TF, dada en las ecuaciones (2.5) y (2.6). De
forma equivalente al ancho temporal 7 del pulso, se le puede asignar al contenido
espectral del pulso un ancho espectral a mitad de altura dw, definido como FWHM
de la funcién | F(w) |, siendo esta funcién la TF de f(t).

A través de la TF, se puede obtener una relacion muy importante entre el
ancho temporal 7 y el ancho espectral dw del pulso. Esta relacién se puede escribir

COINO:

Tow > 2me, (2.9)

Siendo ¢, una constante que depende del tipo de funcion utilizada para des-
cribir al pulso. Para la funcién gaussiana ¢, = 0,441 y para la funcién secante
hiperbdlica ¢, = 0,315. La anterior relacién tiene las siguientes consecuencias: si
un pulso posee un determinado ancho espectral dw, el ancho temporal del pulso
esta limitado. En otras palabras, el pulso no puede ser temporalmente mas cor-
to que el limite dado por la ecuacién (2.9). Cuando el pulso se encuentra en su
minimo ancho temporal, se dice que estd en el "limite de Fourier”. Para los casos
practicos, un pulso esta en el limite de Fourier cuando no posee chirp.

Otra cuestion interesante que se desprende de la ecuacién (2.9), es que se
la puede asociar al principio de incerteza de Heisenberg. Pero es de destacar,
que el principio de Heisenberg es un fenémeno cudntico y la ecuacién (2.9) es
de naturaleza ondulatoria cldsica, por lo que a veces en la literatura se suele

interpretar de forma errénea a la ecuacién anterior.

2.3. Propagacion en medios dieléctricos

Cuando un paquete de ondas electromagnéticas se propaga por un medio

dieléctrico, se presupone que la componente magnética de la onda no interactia
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con el medio (su amplitud es mucho menor que la del campo eléctrico), por lo que
solamente el campo eléctrico E es afectado por el mismo. La interaccion entre el
medio y el campo eléctrico puede describirse por medio del vector densidad de
polarizacion P y de la susceptibilidad eléctrica x. Esta relacion para el caso mas
simple, en donde el medio es isotrépico, homogéneo, lineal y no dispersivo puede
escribirse como P = eoxﬁ , siendo €, la permitividad eléctrica del vacio.

En esta seccién, se estudiard el caso en donde el medio es dispersivo y no
lineal. Para este caso, podemos escribir la ecuaciéon de propagacion del campo
eléctrico en el medio como:

2 2
(V? — é%)ﬁ(aj,y,z,t} = uo%ﬁ(az,y,z,t) (2.10)
Siendo ¢ la velocidad de la luz y g la permeabilidad magnética del vacio. Por

otro lado, es conveniente reescribir a P de la siguiente forma:

P =Pl 4 pNt (2.11)

Esta descomposicion permitird trabajar por separado la parte lineal pL y la

parte no lineal PNT de la polarizacién.

2.3.1. Medios dispersivos lineales

Un medio dispersivo se caracteriza por tener una susceptibilidad eléctrica

X = x(w), indice de refraccién n(w) y una velocidad de propagacién en el medio

n(w)

de Fourier o de frecuencias. En el dominio temporal significa que hay una relacién

v(w) = dependiente de la frecuencia. Esta dependencia ocurre en el dominio
de causalidad entre entre P y E , en otras palabras la respuesta del medio al campo
eléctrico no es instantanea.

Para analizar la propagacion de un campo eléctrico en un medio dispersivo,
vamos a suponer que el campo eléctrico esta polarizado linealmente y se propaga
en la direccién z como una onda plana (el campo es uniforme en la direccién

transversal x, y). De esta manera, se puede reducir la ecuacién (2.10) a la siguiente
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expresion.

0? 1 02 0?
— — ——)E(2,t) = po=——=P(z,t 2.12
(822 2 8'[52) (Z7 ) MoatQ (Z7 ) ( )
La relacion entre el campo eléctrico y la polarizacién, en el dominio temporal,

para un medio dispersivo esta dada por la siguiente expresion.

PE(t, 2) = e / VBt — 1) di (2.13)

—0o0
Esta integral de convolucion, indica el cardcter no instantaneo de la respuesta
del material al campo eléctrico. Trabajar con esta expresion en los casos practicos
no es sencillo, por lo que es conveniente trabajar en el dominio de Fourier . Por

lo tanto, podemos reescribir la ecuacién (2.13) mediante la TF como:

Pl(w, 2) = egx(w)E(w, 2) (2.14)

Siendo P(w, z), FE(w,z) y x(w) las respectivas TF de la polarizacién P, el
campo eléctrico E' y la susceptibilidad x. Teniendo en cuenta esta expresién y
tomando la TF de la ecuacién diferencial (2.12), llegamos a la siguiente expresion
para la propagacion de un campo eléctrico en un medio dispersivo:

2 2
(% + %E(w))E(w, z)=0 (2.15)
En la anterior ecuacién hemos introducido la constante dieléctrica, que en

términos de la susceptibilidad se expresa como:

e(w) =14+ x(w)) (2.16)

Para una constante dieléctrica real, la solucion en la direccién de propagacion

+z, toma la siguiente forma:

E(w,z) = E(w,0)e *)? (2.17)

Donde la constante de propagacién k(w) queda determinada por la siguiente
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relacion de dispersion.

E*(w) = gnQ(w) (2.18)

Para hacer simplificaciones adicionales sobre la ecuaciéon (2.12), vamos a desa-

rrollar en serie de Taylor, alrededor de wy, la constante de propagacién k(w).

dk 1 d%k
k(w) = k(wo) + W lwo (W — wo) + Y] |wo (W — w0)2 +...=ko+ ok (2.19)

De esta manera, podemos reescribir la ecuacién (2.17) como:

E(w,z) = E(w, 0)e” k)2 g=idks (2.20)

En este punto, vamos a hacer una aproximacién ya utilizada en la ecuacién
(2.2). Esta vez, la aproximacién se realizard sobre la propagacién del pulso sobre el
eje z. Supondremos que el espectro de Fourier del campo esta centrado alrededor
del vector de onda kq y que es solo apreciable alrededor de un intervalo pequeno
Ak, en comparacion con k.

Redefiniendo la ecuacién (2.20), como:

E(W', 2) = E(w, 0)e™**(2.21)

Donde w' = w + wy. La anterior aproximacién nos indica, que la nueva ampli-
tud definida del pulso (2.21), varia muy poco cuando viaja una distancia compa-
rable con la longitud de onda Ay = i—g El mismo resultados, se puede obtener de

manera equivalente, por medio de la siguiente desigualdad.

| Eé(w’,z) 1< ko | E(w', 2) | (2.22)

La aproximacion anterior es muy conocida, se la suele conocer por sus siglas
en inglés SVEA (slowly varying envelope approximation).

Podemos escribir ahora la ecuacién para el campo eléctrico E(t, z), por medio
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de la TF de la ecuacién (2.20) y la ecuacién (2.21), como:

E(t, 2) = &(t, z)e'@ot=ho?) (2.23)

Donde, k(wg) = ko v £(t, 2) es la TF de &(w’, 2). Para simplificar la ecuacién
diferencial 2.12, vamos a desarrollar en serie de Taylor la funcién dieléctrica e(w)
alrededor de wy. Por lo que podemos escribir la ecuacién (2.14) de la siguiente

forma:

PL(w, 2) = (e(wo —60+Z L dre (w, 2) (2.24)

n'd n ’wo

Podemos escribir la ecuacién anterior en el dominio temporal como:

871

n! (,)tn e(t, z))el@ot=ko2) (2 95)

PE(t, 2) = ((e(wo) — €0)e(t, 2 +Z

Donde €™ (wp) = £< |,,. De esta manera, reemplazando el campo eléctrico
E(t,z) y la polarizacién P(t,z) en la ecuacién de onda (2.12) y por medio de
las relaciones (2.23) y (2.25), llegamos a la siguiente expresion:

8 T on a 1 8 8 2 a
“k - (== Z 2.26
oec " 2P e T T Taaetae T vy an)” (2.26)
Sobre la ecuacion diferencial anterior, hemos realizado el siguiente cambio de

variables para la coordenada espacial z y temporal .
z
&=z n=t—— (2.27)
Ug

Donde las diferentes derivadas parciales queden expresadas como:

0 0 10 0 0
o_o0 19 90 _90 2.9
0 0z vy 0n on Ot (2.28)

Este sistema de coordenadas se mueve con la velocidad de grupo vy, definida
_ (dk -1
como, vy = (57 |wy) -

La cantidad ¢, en la ecuacién (2.26), contiene términos dispersivos de orden
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n > 3. El término dispersivo de orden n = 2 es muy importante, se lo suele
conocer en la literatura como GVD ( por sus siglas en ingles Group Velocity
Dispersion) y queda expresado a continuacién como:

" 821{? 1 dUg

S 2.2
kO O ‘WO ,03 dew ’UJO ( 9)

Para simplificar la ecuaciéon de onda (2.26), utilizaremos la aproximacién
SVEA sobre el termino del lado derecho de la ecuacién. Para este caso la aproxi-

macion nos queda:

(57 — U——n)E < e (2.30)

Por otro lado, despreciamos los términos dispersivos de orden n > 3, ya que
estos términos, para una gran cantidad de problemas pueden despreciarse. De
esta manera, se llega a la siguiente ecuacién de onda reducida.

~ 2
Se= (6 = 5h gse(€n) =0 (231)

Esta ecuacién, representa la evolucion de un pulso 6ptico propagandose por un
medio dispersivo sin pérdidas, caracterizado por la GVD del medio. Es de destacar
la similitud entre la ecuacién (2.31) y la ecuacién de Schrédinger unidimensional.

Un pulso éptico propagandose en un medio dispersivo sufre una deformacion
en su estructura temporal. Para el caso en que el medio dispersivo quede tnica-
mente caracterizado por el parametro GVD, las distintas frecuencias contenidas
dentro del pulso viajan a diferentes velocidades. Esto genera un alargamiento o
compresion del pulso (cambia el parametro 7). La compresién o alargamiento,
depende del estado inicial del pulso y/o el signo de la dispersién. La figura 2.5
muestra un ejemplo de un pulso propagandose en un medio dispersivo. Inicial-
mente el pulso esta limitado por TF y es ensanchado a medida que atraviesa un

medio de longitud z.
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Z L
Figura 2.5: Ensanchamiento de un pulso antes y después de atravesar un medio
dispersivo de longitud z.

2.3.2. Medios 6pticos, interaccién no-lineal

En esta seccion, vamos a considerar la propagacién de un pulso a través de
un medio 6ptico. El pulso estd linealmente polarizado y el material es isotrépico,
homogéneo y no dispersivo. Vamos a suponer que la intensidad o amplitud del
campo eléctrico es suficientemente grande, tal que permita la modificacion de las
propiedades épticas a medida que el pulso se propaga.

Estas modificaciones sobre el material, dada por la interaccién con el campo
eléctrico, pueden expresarse (lejos de frecuencias de resonancia), por medio de
una polarizaciéon PV” que no depende linealmente con el campo eléctrico E. Esta

dependencia, la podemos escribir por medio de un desarrollo en serie como:

PNE = e (BE)E = eox P E? + eox® E® + ... + eox™WE"... (2.32)

A cada término de la expansion en serie de la ecuacién anterior, se le pue-
de asignar una polarizacién P de orden n, de tal forma que, P = e¢yx™ E™.
Las diferentes cantidades x(™, se las conoce como susceptibilidad de orden n.
Donde el primer termino x(), que no se encuentra en la ecuacién (2.23), es la
susceptibilidad para el caso de interaccion lineal.

Por otro lado, asumiremos que la respuesta del medio al campo eléctrico es
instantanea. La polarizacion al instante ¢ = ¢y, depende del campo en ¢ = t;. Esta
suposicion es acertada para los efectos no lineales que provengan de naturaleza
electréonica. En este caso y lejos de frecuencias de resonancia, los pulsos pueden

poseer duraciones temporales del orden de 10~!*s. Para los casos en donde el
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efecto no-lineal sea de origen molecular (vibraciones moleculares), los tiempos
de respuestas son mas largos y para trabajar con pulsos de femtosegundos, es
necesario realizar una integral de convolucién entre Py F.

Los distintos ordenes de la polarizaciéon P dan origen a diferentes fenémenos
6pticos no lineales. Para P (procesos no-lineales de segundo orden), ocurre el
fenémeno de la generacion de segundo armonico. En donde, al interactuar el pulso
de frecuencia wy con el medio, se origina un nuevo pulso que posee una frecuencia
2wg. También a este orden, se manifiesta el fenomeno denominado rectificacion
optica, en donde se generan campos eléctricos cuasi-estaticos. Por otra lado, al
”sumar” (el principio de superposicién deja de tener validez) pulsos de diferentes
frecuencias w; y we, se origina un pulso nuevo que posee una nueva frecuencia
ws. Esto da origen, a dos nuevos fenémenos llamados en inglés parametric up-
conversion y parametric down-conversion, en donde w3 = wy + ws y W3 = Wi — Wo
respectivamente.

La polarizacién de tercer orden P®), da origen, entre otros fenémenos, a la
generacién de tercer armonico y al efecto Kerr. Como en la generacién de segundo
armonico, la generacion de tercer arménico genera un pulso de frecuencia 3wy,
partiendo de un pulso con frecuencia original wy. El efecto Kerr, origina un cambio
del indice de refraccion del material al aplicarle un campo eléctrico externo. Este
efecto origina varios tipos de fenémenos, pero en esta tesis solo discutiremos la
automodulacion de fase (en ingles self phase modulation SPM). La SPM es un
cambio temporal de la fase ¢(t) del pulso, a medida que se propaga por el medio.

Para estudiar la propagacién de un pulso en un medio éptico no-lineal, utili-
zaremos la ecuacién de onda reducida (2.31) y le agregaremos el cambio temporal

de la polarizacién no-lineal PV*. Por lo que se obtiene la siguiente ecuacién:

0 1. 82 (wot—koz) . Mo 82

—e— —ky==¢)e =i———pNL 2.33
(82 20 9¢2 ) ko Ot2 (2.33)
Para simplificar las ecuaciones utilizaremos sobre PV, la misma aproximacién

realizada en la ecuacién (2.2). Para ahorrar notacién, llamaremos a PNL = P. De
esta manera, podemos escribir a P a través de una envolvente y una frecuencia
portadora como P = Peot,

El termino del lado derecho de la ecuacién (2.33), se puede entonces reescribir
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COImNo.

0* -

82 . 8 ~ 2 ~ : t
P+ 22wp§P — wyP)e™® (2.34)

@( ) = (@

En este punto utilizaremos la aproximacion en la cual, la envolvente de la
polarizaciéon varia muy poco en relacién a su periodo temporal 7. Esto quiere
decir que wory = 277/T > 1. Bajo esta aproximacién los dos primeros términos
(los términos que contienen las derivadas temporales) pueden ser despreciados
en relacion a wgﬁ’. Esta aproximacion simplifica enormemente la resolucion de la
ecuacion (2.33).

Cuando un pulso, de suficiente intensidad, se propaga sobre un material trans-
parente, el indice de refracciéon depende nolinealmente del campo propagado (se
desprende del efecto Kerr). Esta dependencia, a primer orden se puede escribir

COINoO:

n=mngy+ 7Z2]<t) (235)

El parametro ns se lo suele llamar coeficiente de indice de refraccién no-
lineal. Este parametro determina que tan fuerte es el acoplamiento entre el campo
eléctrico y el indice de refraccién. Como ya hemos mencionado antes, el origen
de este cambio puede provenir de diferentes fenémenos fisicos. Como una regla
general, a una gran no-linealidad (alto valor del coeficiente ny) se le suele asociar
un alto tiempo de respuesta del material. Por ejemplo, los vidrios poseen ny del
orden de 107 1%cm? /W — 107°ecm? /W y tiempos de respuesta del material del
orden de 1075 — 10~ *s. Para el caso de los procesos de origen molecular, como
puede ser la molécula de C'Sy, ny = 1072em? /W y posee un tiempo de respuesta
de 107'2s5. El coeficiente no-lineal ny, puede ser escrito en funcién de una no-
linealidad de tercer orden. Al incidir un pulso sobre un material, la polarizacion

se puede escribir como:

P(3) — EOX(3)E3 — 60X(3)(§52861wot + §€363lwot) (236)

El término que posee una frecuencia 3wy en la exponencial, corresponde a

la generacion de tercer arménica. Este término se puede despreciar para ciertos
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materiales 6pticos, por lo que no se tendré en cuenta en nuestro estudio. De la
ecuacion anterior, se puede relacionar la susceptibilidad de tercer orden con la
variacién del indice de refraccién con la intensidad. Por lo que podemos escribir

a Ny COIMo:

3 x®
" deoen?

Ny (2.37)

La relacion anterior se obtiene teniendo en cuenta la definicion del indice de
refraccién n = (1—1—)()%. La dependencia del indice de refraccién n con la intensidad
origina, por un lado, un pulso con chirp (variacién temporal), este fenémeno es el
ya mencionado SPM. Por otro lado, existe una variacion espacial en el frente de
onda del pulso mediante un efecto de lente, a esta variacion espacial se la conoce
como auto-enfoque o en inglés self-focusing. En la mayoria de los casos el auto-
enfoque no es deseable, ya que se trata de trabajar con perfiles espacialmentes
uniformes.

Vamos ahora, a deducir como cambia la fase de un pulso con chirp dado por
la SPM. Esta deduccién la haremos sobre la ecuacién de onda reducida (2.33)
despreciando el termino dispersivo k:g . Para despreciar este término, es necesario
que el pulso se propague dentro del material una distancia z < Lp, donde Lp
es la longitud de dispersion. Esta longitud caracteriza el efecto de la dispersion

sobre el pulso y se define como:

7_2

= T
kO

Bajo las hipdtesis anteriormente mencionadas, podemos escribir la ecuacién

Lp (2.38)

de onda reducida para el caso de un pulso propagandose en un medio no-lineal
de tercer orden como:

0 3&)3}((3) 2 n2k0

—e(z,t) = —1i €% = —1i Ie 2.39
0z ( ) 8C2]€0 Nno ( )

Donde hemos escrito al cuadrado del campo eléctrico en funcién de una in-
3

tensidad instantdnea I. Para x® real, sustituyendo £ = fexp(i¢) en la ecuacién

anterior y separando parte real e imaginaria, obtenemos una ecuacion para la
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envolvente del pulso:

0
— =0 2.40
55° (2.40)
Y una ecuacion para la fase ¢.
8 n2k0
— ¢ =— 1 2.41
0z no ( )

Se observa de las dos ecuaciones anteriores, que la envolvente del pulso per-
manece constante a medida que se propaga el pulso sobre el medio, esto se debe
a que se desprecio los efectos dispersivos. Esto permite poder integrar la ecuacion
(2.41), ya que &(z,t) = £(0,t) = &o(t). Por lo que se obtiene la solucién para la
fase ¢(z,t) como:

kons

¢(2,1) = o(t) —

(1) (2.42)

Teniendo en cuenta la solucién anterior, puede observarse que el cambio de
fase depende de la forma del pulso. Como la GVD (medio dispersivo) produce un
aumento del ancho del pulso 7 , la SPM produce un ensanchamiento espectral
del pulso. De esta manera, la SPM puede ser utilizada para obtener pulsos de
algunos fs de duracién, ya que al ensanchar su espectro en frecuencia (cambia el
limite de Fourier) y mediante un medio dispersivo es posible comprimir el pulso.
Por otro lado, puede generarse luz supercontinua, que no es ni mas ni menos un
pulso con un enorme ancho espectral.

Como una caracterizacién de la intensidad del fenémeno de la SPM, es con-
veniente definir una longitud Ly, denominada longitud de interacciéon no-lineal.
Entonces.

1o

Lnp, =

= 2.43
n2kofom ( )

Siendo I, la intensidad pico del pulso.
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Capitulo 3

Generacion de Armonicos de
Alto Orden

3.1. Ionizacién con campos muy intensos

A que nos referimos cuando hablamos de campos ldser muy intensos?. La
respuesta, solo tiene sentido en la comparacién con los sistemas que deseamos es-
tudiar. Tomemos como ejemplo la intensidad del campo eléctrico que experimenta
el electron en un atomo de hidrégeno, debido a la interaccion Coulombiana.

B=S L 5110t v/m (3.1)

a 4meg

Este campo eléctrico, corresponde a la primer orbita del &tomo de Bohr, siendo
e la carga del electrén y ag el radio de Bohr.
La intensidad de un campo laser, correspondiente al valor del campo anterior,

se puede calcular por la siguiente expresion:

1
I= 5ceOE2 (3.2)

Siendo ¢ la velocidad de la luz. Esta intensidad es igual a 3,5 - 101W/cm?.
Cuando se trabajan con intensidades muy altas superiores a 10'2W/cm?, aparecen
nuevos fenémenos en la interaccién radiacién materia. Estos fenémenos se originan

mayormente, porque los valores de los campos Coulombiano y del laser son del
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mismo orden de magnitud. A estas intensidades, deja de tener validez el principio
de superposicion, por lo que a estos efectos se los conoce como fenémenos no-
lineales o de campo fuerte (strong field) [2,61,62].

A estas intensidades, se ionizan los atomos o moléculas independientemente
de la energia que posean los foténes (hwyp). Esto contradice la nocion cldsica de
ionizacién [63]. Existen tres tipos de posibilidad de ionizar un dtomo utilizando
altas intensidades. Estas son: ionizacion por efecto tunel, ionizaciéon multifotonica
y ionizacién por supresion de barrera. Cada uno de estos tres diferentes proce-
sos, depende de la frecuencia wy y amplitud del campo eléctrico Ey laser, como
asi también del potencial de ionizacion Ip del &tomo. El primero en unificar estos
procesos fue Keldysh [64], introdujo un parametro llamado pardmetro de Keldysh

o parametro adiabatico, que se puede escribir como:

w0(2m]p)1/2 Ip

_ _ 3.3
ot o i (3.3)

Siendo m y ¢ la masa y carga del electron, el termino Up se lo denomina

energia ponderomotriz y es un promedio de la energia que adquiere una particula
de masa m y cargo g bajo la fuerza de un campo eléctrico oscilante. El pardametro
v determina el régimen de ionizacion.

En las siguientes sub-secciones, explicaremos los tres procesos de ionizacion y

su relacion con el pardmetro de Keldysh con més detalle.

3.1.1. Ionizacion por efecto tiinel

El proceso de ionizaciéon mas importante para la generacién de armoénicos de
alto orden, es la ionizacién por efecto tunel [14].

Cuando la magnitud del campo eléctrico del laser es comparable al campo
Coulombiano del atomo o molécula, se logra una deformacién del potencial del
nicleo. Esta modificacion del potencial atémico, permite que un electréon que se
encuentra en una estado ligado, pueda ser ionizado por efecto tinel [61,65].

Esquematicamente, el proceso se puede apreciar en la figura 3.1. Original-
mente el electron se encuentra ligado al nicleo como se observa en la figura 3.1a.

Cuando el campo laser comienza a actuar (linea punteada), se crea una barrera
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de potencial como se observa en la figura 3.1b. Esto permite, bajo cierta proba-

bilidad, que el electrén pase de un estado ligado al estado continuo.

a. h.
.."'-
Campo externo "\.._\
..."i-
S
S~
\ /— ...‘..h
\ ——-..l‘.
Paquete Potencial
de onda atémico
lonizacién tinel Supresiéon de barrera

Figura 3.1: Evolucién del paquete de onda del electron, en régimen tinel y por
supresion de barrera.

En estas condiciones, es posible estimar un tiempo de ionizaciéon. Supongamos
que el electréon se encuentra originalmente con una energia de ligadura Ip y en la
posicién z = 0. Cuando el potencial de laser alcanza ese valor, se da la siguiente
condicién en valor absoluto Ip = gFEyz, por lo que podemos escribir la nueva

posicion del electrén después de la ionizacion como:

Ip

20 = ——
qEo

(3.4)

Asumimos que el electrén viaja a velocidad constante sobre la barrera de po-
tencial, en consecuencia se la puede estimar como, vy = v/2mlip. De esta manera,
podemos obtener el tiempo que el electron tarda en atravesar la barrera tunel
como:

% g

= i 3.5
Vo 22(,00 ( )

Tt =

Donde 7 es el pardmetro de Keldysh definido en la ecuacién (3.3). Este
parametro puede ser escrito, aproximadamente, en funcién del tiempo tunel 7;
y el periodo del campo del ldser T' como v ~ 47 | 7 | /T. De la anterior expre-

sién, se puede ver, intuitivamente, que el tiempo tinel 73, debe ser mucho menor
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el periodo del campo del laser para que que el electréon pueda ser ionizado por
efecto tunel. Esta condicion, asume un campo eléctrico estatico en el proceso de
ionizacion. De esta manera, se puede afirmar que el fenémeno de ionizaciéon por

tunel tiene lugar cuando v < 1.

3.1.2. Ionizacién por supresion de barrera

El proceso de ionizacion por supresion de barrera es similar al de efecto tinel
[14]. En este proceso, el campo eléctrico ldser al interactuar con el 4tomo deforma
enormemente al potencial del mismo, permitiendo que el electron escape al estado
continuo, ya que no hay estado ligado. Este proceso se puede apreciar en la figura
3.1c, donde se observa que el potencial laser es superior al potencial de ligadura
del &tomo, lo que origina que el electrén sea ionizado sin la necesidad de atravesar

una barrera tunel.

3.1.3. Ionizacion multifoténica

La ionizacién de atomos o moléculas, en donde deja de tener validez el proceso
de absorcion de fotones propuesto por Einstein, esto es, cuando la ionizacion
cumple la condicion Ip < hwy, donde Ip es el potencial de ionizacién y hwy es la
energia del fotén, se denomina proceso de absorcién no-lineal [61].

La ionizacion multifoténica, consiste en la absorcién de varios fotones, ”si-
multaneamente”, para generar una transicién entre un estado ligado y un esta-
do del continuo. Este proceso de ionizacién es no-lineal y cumple la condicion
hwy < Ip. Para lograr este proceso, el electron debe absorber un niimero entero
de fotones, es decir Ip < Nhwy, siendo N entero [63,66,67].

Este tipo de absorcion, no solo puede producir una ionizacién, sino que tam-
bién tiene lugar en transiciones internas entre estados ligados donde se cumple la
siguiente relaciéon Niwy = Ey — E;, expresion que difiere del postulado de Bohr
hwy = E; — E;. La posibilidad que se viole el postulado de Bohr, la fundamenta el
principio de incerteza de Heisenberg, el cual en unidades atéomicas queda expre-
sado como AEAt > 1. Esta desigualdad permite que se generen estados virtuales
en un tiempo At, con un intervalo de energias AE. En la figura 3.2, a la derecha,

se representa un esquema de absorcion multifotonica de dos fotones y su estado
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virtual, como asi también en la imagen de la izquierda, se detalla un esquema del
procesos de absorcién lineal entre estados ligados.

La ionizacién multifotonica se logra cuando v > 1, es decir, el potencial de
ionizacion Ip debe ser mayor a la energia ponderomotriz, esto se alcanza para
intensidades bajas o frecuencias altas. De esta manera, quedan bien definidos en
términos del parametro de Keldysh los dos regimenes de ionizacién por campos
ldser muy intensos.

Cuando el campo es débil, la razén de ionizacién (probabilidad de ionizacién

por unidad de tiempo) se da por la siguiente expresién perturbativa.

w = 0B (=) (3.6)

Wo
Siendo, o) la seccién transversal multifoténica, que depende de la frecuencia
y polarizacién del laser, como asi también de la estructura atomica. El parametro
K, determina el nimero de fotones que son absorbidos en el proceso multifotonico.

Cuando K =1 se describe el efecto fotoeléctrico propuesto por Einstein [68].

Estado final T

2hv

AN\ Estado virtual -------J4-------

Estado inicial

Figura 3.2: Absorciéon multifoténica de dos fotones.
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3.2. Generacion de Armonicos de Alto orden en

gases nobles

La generacion de arménicos de alto orden, en inglés High Harmonics Genera-
tion (HHG), es un proceso de interaccién radiacién-materia altamente no-lineal.
Cuando un pulso laser, suficientemente energético, de frecuencia wy es enfocado
sobre un sistema gaseoso, se generan fotones con frecuencias impares de la fre-
cuencia de excitacion. La energia de estos fotones esta dada por nhwy, siendo n
un entero impar [8,12].

Generalmente, para obtener radiacion armonica se suele emplear sistemas laser
de Titanio Zafiro de pocos femtosegunos de duracién y algunos m.J de energia,
estos ldseres suelen trabajar con a longitud de onda central de 800 nm [9]. Los
sistemas gaseosos utilizados suelen ser gases nobles (He, Ar, Xe, etc.), que poseen
potenciales de ionizacion elevados, como asi también algunos gases moleculares
[69,70]. El rango de intensidades utilizado, depende del gas con el que se trabaje
y suele estar entre 1031 /cm? y 10'°W/em?. La HHG permite obtener radiacion
coherente en la region entre los XUV y los rayos X blandos, aunque hoy en dia se
a alcanzado la regién de los rayos X duros, que en términos energéticos se sitia
en los Kev [10,71].

El espectro caracteristico de la generacion de armonicos, consiste en una pri-
mera parte denominada perturbativa (arménicos de orden bajo), en la cual el
electrén no es ionizado por el laser y se encuentra ligado al nicleo. En esta re-
gién la eficiencia decrece exponencialmente con el orden armoénico. La siguiente
region se denomina meseta o plateau y se caracteriza porque la eficiencia de los
armonicos permanece constante. Esta meseta, termina en un punto denominado
cut-off, que corresponde a la energia del fotén mas energético que se puede obte-
ner. Mas alla de este punto, la eficiencia de la generacion de armonicos decrece
bruscamente [12,13,32]. En la figura 3.3, se observa un esquema de un espectro de
armonicos donde se distinguen claramente las regiones anteriormente nombradas.

El foton de maxima energia o cut-off, esta dado por la siguiente ley.

Ecutfoff =1Ip+3,17Up (37)
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Frecuencia

Figura 3.3: Espectro caracteristico de la generaciéon de arménicos de alto orden.
En el mismo se pueden identificar tres regiones a medida que aumenta la frecuen-
cia o energia del foton emitido. La region perturbativa, que se sitia en los primeros
ordenes armoénicos, en donde la intensidad decrece exponencialmente. Una region
denominada meseta, en donde los armoénicos poseen la misma intensidad, hasta
finalizar en el cut-off o fotén de méxima energia que se puede obtener.
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Siendo Ip el potencial de ionizacién del atomo y Up la energia ponderomotriz,
que se puede escribir como Up o< ITA\2, donde I es la intensidad del ldser y A\ su
longitud de onda [15]. De la anterior relacién, se observa que existen dos formas
para extender el cut-off en la generacion de armoénicos. Por un lado, se puede
aumentar la intensidad del ldser y/o por el otro, se puede aumentar su longitud
de onda. Sin embargo, existen limitaciones cuando se desea obtener fotones mas
energéticos (cut-off). Si se aumenta la intensidad, se puede entrar en el régimen
de supresion de barrera. En este régimen, no se dan las condiciones para que
se produzca radiacién armoénica [14]. Por otro lado, un aumento en la longitud
de onda origina un brusco decrecimiento de la eficiencia de la radiacion emitida.
Este decrecimiento esta dado por A;>° [72-74]. En las siguientes sub-secciones,
se explicard detalladamente los modelos propuestos para describir el fenémeno
de la generacion de armoénicos, por lo que se entenderda mejor lo anteriormente
mencionado.

Un esquema de un sistema experimental tipo para la generacién de arménicos
de alto orden se muestra en la figura 3.4. En el mismo, un laser de pulsos ultra-
cortos (rojo), generalmente en el infrarrojo, es enfocado sobre un jet de gas. Todo
el sistema de generacion y deteccién de armonicos debe producirse en una camara
de vacio, ya que la radiacién emitida es absorbida por el aire. Luego de generarse
la radiacién armonica, es necesario colocar un filtro de aluminio para absorber el
laser. Una vez filtrada la radiacién infrarroja, se colocan redes de difraccién para
obtener el espectro separado y de esta manera mediante un detector adecuado,

se registra la radiacién.

3.2.1. Analisis clasico y modelo de los tres pasos

La generacién de arménicos de orden bajo (segundo arménico, tercer arméni-
co, etc.), esta dada por los diferentes ordenes de la polarizacién no-lineal, ecuacién
(2.32). Esto origina, un decrecimiento exponencial de la eficiencia de generacién a
medida que crece el orden arménico. La generacién de arménicos de alto orden es
un fenémeno bastante distinto. La caracteristica més peculiar, se encuentra en la
region donde la intensidad de los armoénicos permanece constante, la llamada me-

seta o plateau. Esta region, termina en un punto de maxima energia denominado
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Figura 3.4: Esquema de un dispositivo experimental tipo para la generacion y
deteccion de la radiacion armoénica.

cut-off y estd muy bien descripta por la ecuacién (3.7).

En 1993 Corkum y por otro lado Kulander y Schafer [14, 15], proponen un
modelo muy simple e intuitivo para explicar la HHG. A este modelo, se lo conoce
como modelo de los tres pasos (three step model) y es un modelo semi-clésico.

En el primer paso, cuando el campo laser interactua con el atomo, se produce
una deformacién del potencial atomico. Esto permite, que el electrén sea ionizado
por efecto tunel, por lo que es lanzado al continuo con cero energia cinética
(ionizacién). En el segundo paso, el movimiento del electrén en el continuo es
gobernado solamente por las leyes clasicas y es afectado iinicamente por el campo
eléctrico oscilante del laser (aceleracién). En el tercer paso, el electrén vuelve a su
estado ligado original (por el cambio de direccién en el campo eléctrico), emitiendo
un fotén cuya energia es igual a la energia cinética adquirida en el continuo, mas
el potencial de ionizacién, Ip, del &tomo(recombinacion).

La figura 3.5, muestra un esquema del modelo. En la misma, se observan los
diferentes pasos a medida que actia el campo eléctrico del laser sobre el atomo.

Consideremos ahora el campo eléctrico del laser F(t), supondremos que est4 li-

nealmente polarizado en la direccion z. Por lo que podemos escribirlo de la si-
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Figura 3.5: Esquema del modelo de los tres pasos. Inicialmente, se observa el
potencial sin deformar, luego el laser modifica al potencial creando una barrera
que permite la ionizacién del electrén. La aceleracién ocurre en el segundo paso
y por ultimo (cuando el campo cambia de direccién) el electrén es recombinado
emitiendo un fotéon muy energético.

E(t)
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guiente manera:

E(t) = Egcos(wot) (3.8)

Donde Ej y wp, son la amplitud méxima del campo y la frecuencia respectiva-
mente. Consideremos ahora que el electrén es ionizado al tiempo ¢y en la posicion
z = 0. Podemos escribir entonces, la segunda ley de Newton para el electrén bajo
la fuerza del campo oscilante como:

5(t) = — 0 cos(eot) (3.9)
m
Integrando la ecuacién anterior, para un tiempo t, y utilizando la condicién

%(tp) = 0, obtenemos las expresiones para la velocidad y posicién del electron.

Z(t) = —zoEni(sen(wot) — sen(wotp)) (3.10)
6E0
z(t) = u)(Q)m[(cos(wot) — cos(wotp)) + (wot — woto)sen(woto)] (3.11)

Es conveniente reescribir las ecuaciones anteriores en términos de una fase,
tal que 6 = wyt. Por lo tanto, obtenemos la siguiente expresiéon para z(6).
€E0
2(0) = ——I(cos(0) — cos(0o)) + (6 — p)sen(6o)] (3.12)

wym

La energia cinética, Ex(0) = %mz'z(@), que adquiere el electrén la podemos

escribir como:

Ec(0) = 2Up(sen() — sen(fy))? (3.13)

Dado que las trayectorias de los electrones relevantes para la HHG, corres-
ponden a las trayectorias que recombinan o que vuelven al electréon a su estado
original, es necesario encontrar las soluciones donde, z(t) = 0 (2(f) = 0). De esta
manera, asi como definimos un tiempo de ionizacion ty, se define un tiempo de
recombinacién (o equivalentemente en fase) ¢, (6,), que es el tiempo al cual el

electron es recombinado. Asi, obtenemos la energia del fotén emitido luego de la
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recombinacién como: E¢(0,) + Ip.
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Figura 3.6: Energia cinética del electrén como funciéon de la fase de ionizacion
6o (azul) y la fase de recombinacion 6, (rojo), normalizada a Up. El campo eléctrico
laser (parte superior), se encuentra normalizado a Ey.

En la figura 3.6, se muestra la energia cinética Ec(#)/Up, como funcién de la
fase de ionizacién 6y (azul) y como funcién de la fase de recombinacién 6, (rojo).
Se observa que el electron recombina, solamente si es ionizado en el intervalo
0 < 0y < 7/2. Cuando el electrén es ionizado en el intervalo 7/2 < 6y < 7, nunca
regresa al origen y por lo tanto no genera radiaciéon armoénica. El valor maximo
de la energia corresponde a 3,17Up y corresponde a las siguientes fases, 0y = 17°
y 0, = 255°. Este modelo explica de manera simple e intuitiva la ley del cut-off o
foton de maxima energia generado en la HHG.

De imponer las soluciones z(t) = 0, se obtiene que a cada tiempo de ionizacién
to le corresponde un tiempo de recombinacién t,. Si escribimos explicitamente la

ecuacion para z(0y,0,) =0y Ec(6,0,), obtenemos.

(cos(8,) — cos(6y)) + (0, — Bp)sen(by) =0 (3.14)
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Las solucion de estas ecuaciones implica que a cada valor de la energia por

(sen(d) — sen(6y))? (3.15)

debajo de 3,17Up, le corresponden dos soluciones de z. Esto quiere decir, que
existen dos trayectorias que originan la misma energia cinética al momento de
recombinarse. Estas trayectorias se las conoce como trayectorias cortas y trayec-
torias largas. En la figura 3.6, se muestran estas diferentes soluciones de z, que
dan la misma energia cinética. Por otro lado, también se puede apreciar que exis-
te una unica trayectoria que al momento de recombinarse da la maxima energia
(cut-off). Las trayectorias largas, estdn dadas para los siguientes intervalos de
ionizacién-recombinacién 0° < 0y < 17°, 255° < 6, < 360°, mientras que las
trayectorias cortas para los intervalos 17° < 6y < 90°, 90° < 6, < 255°.

Veamos ahora una explicacion simple, a través de este modelo, de porque los
arménicos poseen frecuencias impares de la frecuencia fundamental. Si (6, 6,),
es solucién de las ecuaciones (3.14) y (3.15),(6y + mm, 0, + mm) también lo es,
siendo m un nimero entero. Podemos escribir que: z,,(6) = (—1)"2p—¢(6 — mm),
esto quiere decir que los arménicos son emitidos cada medio ciclo del laser con
fases alternadas (direccién del campo). Podemos escribir entonces para el campo

eléctrico arménico E}, la siguiente expresion:

En(t) = ...+ Fp(t+27m/wo) — Fr(t+7/wo) + Fr(t) — Fp(t—m /wo) + F(t—27 fwp) — ...
(3.16)

Donde F}, son los campos armonicos emitidos cada medio ciclo. Tomando la
transformada de Fourier de la ecuacién anterior, se puede ver que el espectro de

armonicos estd compuesto de frecuencias impares de la frecuencia original [75].

3.2.2. Aproximacion de campo fuerte y modelo de Le-

wenstein

El modelo visto en la seccién anterior, es un modelo semi-clasico de la HHG.
Como la HHG es un fenémeno cuantico, es necesario un formalismo que lo con-

tenga. Por otro lado, la radiaciéon emitida por un dtomo es proporcional a la TF
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del momento dipolar atémico z(t) = (U(r,t)| z |¥(r,t)), por lo que es necesario
encontrar esta expresién para obtener un espectro de armoénicos real. En esta sec-
ci6én se presentard un modelo cudntico propuesto por Lewenstein en 1994 [16], el
mismo sirve para explicar la generacién de armoénicos y encontrar una expresion
para z(t). El modelo se basa en la aproximacién de campo fuerte (strong field
approximation, SFA) [76], que es una aproximacién sobre los sistemas cudnticos
que interactian con campos ldser muy intensos.

Antes de interactuar el laser con el atomo, este se encuentra ligado al nicleo
con un potencial de la forma V(r) ~ —1/r. Si suponemos que el ldser esta po-
larizado en la direccién z y su longitud de onda es lo suficientemente grande
para utilizar la aproximacion dipolar, podemos escribir entonces la ecuacién de

Schrodinger (en u.a.), en el gauge de Length [77] como:

0 1_,
o7 V(D) = [=5 V2 + V(i) + 2E(1)] [¥(r. 1)) (3.17)

La ecuacién anterior describe la fisica de un solo electrén, pero generalmente
los atomos utilizados en la HHG poseen varios electrones. La aproximacion an-
terior, se denomina en ingles Single-Active-Electron Approximation (SAE). Esta
aproximacion es valida para la HHG, ya que solamente un electrén es ionizado,
mientras que el resto permanece fuertemente ligado al nicleo.

La SFA asume tres suposiciones sobre el sistema y su interaccion:

» El d4tomo es descripto por un solo estado ligado, el estado |0). Las interac-
ciones entre estados ligados resonantes debe ser evitadas. Esto implica que
el potencial de ionizacién Ip, debe ser mucho mas grande que la energia de

los fotones del laser, Awy.

= La ionizacién debe ser débil. La intensidad del laser debe estar por debajo

de la intensidad de saturacion del &tomo.

= En el continuo, el electrén no debe ser influenciado por el potencial del
atomo V' (r). Para lograr esto, es necesario que la energia ponderomotriz

Up, sea més grande que el potencial de ionizacién del atomo, Ip.

Teniendo en cuenta las consideraciones anteriores, podemos escribir el estado
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|W(r,t)), como una expansion en una base que contiene al estado ligado y a los

estados del continuo como:

W(0) = @0)10)+ [ daat e (3.18)

0

Siendo q el momento cinético, a(t) la amplitud del estado ligado y b(q,t)
las amplitudes de los diferentes estados del continuo. Si introducimos el estado
definido por la ecuacién (3.18), en la ecuaciéon de Schrodinger (3.17) y hacemos
simplificaciones utilizando la SFA, llegamos a la siguiente ecuacién para el mo-

mento dipolar dependiente del tiempo.

x(t):i/_ dtl/d3pd*(p+A(t)).exp(—iS(p,t,t/))E(t/)d(p+A(t/)) (3.19)

Donde p es el momento canénico, A(t) = — f E(t)dt, d(p) el elemento de

matriz de la transicién dipolar y S(p,t,t ) la accion seml—clasma, definida como:

S(p.t,t) = / t dt”(w 4+ Ip) (3.20)
y

La interpretacion fisica que se puede obtener de la ecuacién (3.19), corresponde
de manera directa con el modelo de los tres pasos. Si recorremos la ecuacion de
derecha a izquierda, a través del termino E(t)d(p + A(t) se observa que el
electrén es ionizado al tiempo t. Entre t vy ¢, el electrén se mueve clasicamente,
esto queda representado por medio de la accién S(p,t,t'). Por tiltimo, el término

d*(p + A(t)) representa la recombinacién al tiempo t.
El espectro de armonicos es proporcional a la T'F' del dipolo dependiente del

tiempo z(t), que se puede escribir como:

[ee] t
i (wp) = z/ dt/ dt’ /d3pd*(p+A(t)).exp(iwht—iS(p, t,t))E(t)d(p+A(t))
T (3.21)
Resolver la integral anterior no es sencillo, la misma que posee 5 dimensiones,

p, t, t. Para hacerlo se utilizada el método de saddle-point (punto silla). Este
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método considera una expansién en Taylor (sobre p, ¢, t') del argumento de la
exponencial, para luego igualar a cero la primera derivada. Esto nos lleva a las

siguientes ecuaciones:

plt—t)+ //tA(t")dt” =0 (3.22)
W — 1 (3.23)
W = Wy — [p (324)

Las trayectorias que se desprenden de las ecuaciones (3.22), (3.23) y (3.24), se
las conocen como quantum orbits [77]. Si escribimos el momento cinético como g =
p+ A(t) (velocidad), podemos reescribir la ecuacién (3.22), como f; q(t")dt" = 0.

Esto indica que el electrén aparece en el continuo y es recombinado en su misma

posicién. Las ecuaciones (3.23) y (3.24) las podemos reescribir como % -

(a(t)?
2

armonica. La interpretacién de la ecuacién (3.23) es mas complicada, ya que posee

= wy, y representa la conservacion de la energia en el proceso de radiaciéon

un elemento complejo, a la parte imaginaria de ¢, se la suele atribuir como un
tiempo tunel.

Por otro lado, si de las ecuaciones anteriores reemplazamos [p por cero y wy
por la E¢, obtenemos la ecuaciones (3.14) y (3.15) propuestas en el modelo clasico
de los tres pasos. Lewenstein para el fotén de maxima energia (cut-off), obtiene

la siguiente expresion.

Ecut—off =3,17Up + glp (325)

Siendo g ~ 1,3, esta pequena discrepancia puede estar dada por la distancia

entre el nicleo y la posicion donde el electrén es ionizado por tunel.

3.2.3. Ecuacion de Schrodinger 1-D y 3-D

Cuando se describe la dinamica de un electrén en la HHG, se puede asumir que

el movimiento de este se encuentra sobre la direccién de polarizacion del laser, z.
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De esta manera, es aceptable trabajar con la ecuacién de Schrodinger dependiente

del tiempo en una dimension (1D-TDSE), que se puede escribir como:

oV 1 92
i = HO)V(2,8) = [=5 55 + Vitomo(2) + Viaser (2,1)] ¥ (2, 1) (3.26)

Para modelar el &tomo unidimensional, se utiliza el potencial conocido como
Soft Coulomb [77], el cual se escribe:

-1

Este potencial posee la ventaja de no tener singularidades, por lo que hace

‘/dtomo(z) = (327)

més facil su resolucién numérica. El termino a? se ajusta de tal manera, que
permita modelar los diferentes dtomos (Ar, Xe, He, Ne...) a través del potencial de
ionizacién Ip. Este potencial fue introducido por primera vez por Su y Eberly [78],
y se utiliza frecuentemente en el analisis de atomos en una dimension. El potencial

del laser, se escribe en la aproximacién dipolar como:

Vigser(2) = —E(t) - 7= —Eo f (t) zsen(wot) (3.28)

La funcién f(t), es la envolvente del pulso y por lo general es una funcién
Gaussiana, pero para realizar los calculos se pueden utilizar otras funciones (sec-
cién 2.2.1).

Antes de que el &tomo interactue con el laser, el estado inicial del sistema es el
estado fundamental W(z,0). Este estado, es una solucién del siguiente problema

de autovalores:
( 1 02
2 022

Siendo &, la energia del electron. Una vez encontrado el estado fundamental,

+ ‘/dtomo(z)]\ll(z? 0) = £@<Zv 0) (329)

es necesario resolver la ecuacién (3.26), para encontrar Wo(z,t). El espectro de

armoénicos se obtiene por medio de la T'F de la aceleracién dipolar D(w) [77,79],
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que se escribe como:

Dlw) = |11 /_ " dteta(t)] (3.30)

nw? J_o
Siendo 71 la duracién total del pulso. La aceleracién dipolar, se puede escribir
por medio de la siguiente relacion de conmutacion:
d*(z)
a(t) = S = (W0 0| [H (1), [H (1), 2] [9(,0) (331)

Donde H(t) es el Hamiltoniano definido en la ecuacién (3.26). La funcién

D(w) es llamada espectro dipolar, ya que proporciona el perfil espectral medido
en los experimentos de HHG.

Cuando se desea trabajar con un estudio completo de la generacion de arméni-
cos, bajo la SAFE, es necesario recurrir a la ecuacion de Schrodinger dependiente
del tiempo tridimensional (3D-TDSE). Esta, utilizando las aproximaciones dadas
en la ecuacién (3.26), se puede escribir como:

.0 1,
zallf(r,t) = [Ep + Viatomo(r) + Viaser (r, 1)U (r, 1) (3.32)
Donde el atomo posee simetria esférica, por lo que el potencial es de la forma

Vitomo(r) ~ —1/r. El potencial del laser o de interaccién se puede escribir como:

Vigser(r) = —E(t) - v = — Eyr f(t)sen(wot)cos(0) (3.33)

Donde 0 es el dngulo de colatitud, tal que z = rcos(6). Como es sabido, al
poseer el atomo simetria esférica, podemos reducir el problema a dos variables
espaciales (r,0). De esta manera, podemos escribir la funcién de onda ¥(r,t),

como una expansion en armoénicos esféricos:

Wir 1) = 30 Rl 0)(6,9) (3.34)

Si el &tomo esta en el estado inicial 1s y considerando la polarizacion del laser
en la direccién z, solo los términos con m = 0 son relevantes en la expansion en
armonicos esféricos. De esta manera, sustituyendo la funcién de onda 3.34, en la

ecuacion de Schrodinger obtenemos el siguiente sistema de ecuaciones diferencia-
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les:

o) 102 1 I(l+1
i—Ry(rt)=[—z==— -+ (+1)

|Ri(r,t) + rE(t)[C} Riy1(r,t) + C; Ri—1(r, t)]

ot 202 r 2r2
(3.35)
Paral >0, y paral =10
0 102 1
ZaRo(T, t) = [—§w — ;]RO(T, t) + TE(t)CarR(](T, t) (336)
Donde los coeficientes C’li, toman las siguientes formas:
l2
G =0 =1 2 (3.37)

20+ 1)(20—-1)

La ecuacién anterior debe resolverse numéricamente, para esto es necesario
fijar un valor maximo del momento angular, [,,,... De esta manera se obtienen un
sistema de [,,,, ecuaciones diferenciales parciales. Como en el caso de la ecuacion
de Schrédinger unidimensional, una vez encontrado el valor de W(r, ), el espectro

de armonicos se obtiene por medio de la T'F' de la aceleracion dipolar a(t) [77]

D(w) = | /_ " dteta () (3.38)

Que puede ser calculada, mediante el teorema de Ehrenfest.

(Z(t) — = <\Ij(r’ t)l %[‘/;itomo + Vzdser] |\D(T7 t)) (339)

3.2.4. Analisis tiempo-frecuencia, Transformada Wavelet

En esta seccién, comentaremos brevemente las caracteristicas del analisis
Wavelet aplicada a la generacion de arménicos. El andlisis Wavelet o tiempo-
frecuencia, permite obtener en una misma funcién, las caracteristicas espectrales
y temporales de una senal. Estas pueden ser, opticas, eléctricas, actusticas, etc.
En pocas palabras, permite asignarle al tiempo de cada senal, su frecuencia co-
rrespondiente. Esto en general es muy 1til para analizar senales que poseen chirp.

De manera general, se puede definir la Transformada Wavelet de la funcién
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f(t), como:

Wis,r) = [ HOV:, (@ (3.40)

Siendo el conjunto de funciones U ,(¢) una base ortonormal, sobre la cual se
proyecta la funcién f(t). Las funciones U, (), son las llamadas Wavelet, estas se
forman por traslacién y dilatacion de una funcién ¥(t) llamada Wavelet Madre,
tal que

1 t—T

Voo (t) = —=¥(—

Para el estudio de la generacién de armonicos, el andlisis Wavelet permite

) (3.41)

obtener informacién espectral y temporal del comportamiento del espectro de
HHG. Mas precisamente, el instante donde la radiacion arménica es emitida, a
medida que el pulso interactua con el atomo. Para realizar el analisis, utilizamos
la Wavelet Gabor, de esta manera podemos escribir el anélisis tiempo-frecuencia

en funcién de la aceleracién dipolar a(t) (3.39), como:

exp[—(t — 7)%/202]
2mo

ag(Q,t) = /dTa(T) exp(iwT) (3.42)

Donde la integracion se realiza sobre la duracion del pulso y el pardmetro o se
elije de tal manera, de lograr un adecuado balance entre la resolucién del tiempo

y la frecuencia [80-83].
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Capitulo 4

Generacion de armonicos de alto

orden con pulsos con chirp

Una de los retos en los tltimos anos en la HHG, ha sido encontrar estrategias
o métodos para obtener fotones mas energéticos. Como se ha mencionado en el
capitulo anterior, si se aumenta la longitud de onda del laser, el cut-off aumenta
como A\2. Por otro lado, si se aumenta la intensidad, el cut-off es proporcional a
la misma, Eeyorf ~ 1 A2, Existen varias propuestas teéricas para aumentar el
cut-off en la HHG, que no estan basadas en la ley del cut-off. Estas son: sumar dos
pulsos con distinta fase, sumar dos pulsos de distinto color (frecuencia), generar
arménicos en campos inhomogeneos, pulsos con chirp, etc. [35,36,84,85]

En este capitulo nos centraremos en la generacion de armoénicos con pulsos con
chirp. En una primera parte, estudiaremos que condiciones debe tener un pulso
con chirp para extender el cut-off y cual debe ser su origen. En una segunda parte,
propondremos un pulso con chirp para extender el cut-off, el mismo se origina
del fenémeno no-lineal conocido como auto modulacién de fase (SPM) (ecuacién
(2.42)).

Estos estudios se realizaran tedricamente bajo la aproximacion SAE. Esto
quiere decir que no se estudiaran efectos de propagacion asociados a la generacion
de armoénicos. El andlisis se realizara mediante la resoluciéon de la ecuacion de
Newton (analisis cldsico), como asi también mediante un estudio cudntico a través

de las ecuacién de Schrodinger 1-D y 3-D.
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4.1. Generacién de Armonicos con chirp lineal
y no-lineal

Existe en la literatura gran cantidad de trabajos tedricos de generacién de
arménicos empleando pulsos con chirp [86-89]. El primero en proponer una ex-
tension del cut-off, con este tipo de pulsos fue Carrera [36]. Este autor, propone
un pulso de pocos ciclos de ancho temporal, con un chirp dado por una funciéon
Tangente Hiperbdlica. A partir de estos resultados, se originaron otros trabajos
de extension del cut-off en la HHG, teniendo en cuenta la misma forma funcional
para el chirp del pulso.

En este apartado, presentaremos un estudio tedrico de la generacién de armoni-
cos por medio de pulsos ultracortos, con diferentes tipos de chirp. El anélisis ra-
dica, principalmente, en clarificar los aspectos fisicos tanto del origen del chirp
como de la fisica subyacente en la HHG con este tipo de pulsos, de forma tal que
permita una extensién del cut-off. La motivacién de este estudio se origina, ya que
en la literatura no esta reportado con suficiente detalle este tipo de interaccion y
tampoco se explica el origin fisico del chirp en el pulso para lograr una extension
del cut-off en la HHG [36].

El estudio se llevara a cabo por un lado, por medio de un analisis clésico de
las energias (Ecuacién de Newton), tanto de ionizacién como de recombinacién.
También, mediante un anélisis cldsico, se definird una funcién A(t), la cual va a
permitir a priori definir que tipos de chirp pueden generar una extension del cut-
off, como asi también la regién temporal del pulso que lo origina. Por otro lado,
se realizard un estudio cuantico utilizando la ecuacién 3D-TDSE y un andlisis del
comportamiento temporal y espectral de la radiacién armoénica por medio de un

analisis tiempo-frecuencia (Wavelet).

4.1.1. Modelos teoricos

Como hemos mencionado antes, el fotén de méxima energia Fe,;—orr estd dado

por la ecuacién (3.7). En la misma, el término de energia ponderomotriz para un

44



campo eléctrico sinusoidal, de frecuencia wy y amplitud Ejy, se define como:

Es

Up = 0
P 42

(4.1)

Ahora vamos a suponer que tenemos un pulso laser, de ancho temporal 7, cuya
frecuencia es variable en el tiempo w(t). Esta variaciéon temporal de la frecuencia

indica que el pulso posee chirp. Definimos la siguiente funcién:
_ B
 dw(t)?

Tenemos que E(t) = Eyf(t), donde f(t) es la envolvente del pulso y w(t) =
wo + ¢ (t), siendo ¢'(¢) la funcién que contiene al chirp del pulso. Es posible

u(t)

(4.2)

esperar que la funcién dada por la ecuacién (4.2), para cierto intervalo de tiempo
At, tome valores menores, mayores o iguales a la energia ponderomotriz Up. Para
verificar esto definimos la siguiente funcion:
E(t)?
At) = —w(t)? 4.3
(0= G2~ (13)

De esta manera, en concordancia con la ecuacién (4.3), si A(t) es negativa

entonces U(t) < Up. Por otra lado, si A(t) es positiva entonces Up < U(t). Por
lo tanto, se puede esperar que si A(t) es negativa, el chirp inducido en el pulso
no va a lograr un cut-off mas grande que el pulso sin chirp. Por el contrario, si
A(t) es positiva, en principio, se esperaria que el chirp inducido en el pulso logre
una extension del cut-off.

El estudio de los distintos casos de generacion de armoénicos con pulsos con
chirp, se hizo utilizando He como gas noble, cuyo potencial de ionizacién Ip es
igual a 0.9 a.u. (24.7 eV). La longitud de onda central del ldser es de Ag=800 nm
con una intensidad de I=10'> W /cm?. Se utilizar4d un pulso Gaussiano sin chirp
para comparar los resultados con los distintos pulsos con chirp. Este pulso tiene
la siguiente forma:

E(t) = Egelen(Q)(%)Qcos(wot) (4.4)

Donde 7y es el ancho del pulso, que en este estudio tiene el valor de 3 c.o.

(ciclos 6pticos), este valor equivale a un ancho de 8 fs, ya que a una longitud de
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onda de 800 nm, 1 ¢.0.=2.66 fs.
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Figura 4.1: Pulso laser sin chirp, el maximo valor del campo eléctrico Ey es
0,1688a.u. que corresponde a una intensidad de 10*T/cm?.

En la figura 4.1, se puede observar la forma del pulso ldser sin chirp empleado
para realizar los calculos. En el eje de las ordenadas se encuentra el valor del
campo eléctrico en unidades atéomicas y sobre el eje del las abscisas el ancho del

pulso en ciclos épticos.

4.1.2. Generaciéon de Armoénicos con pulsos con chirp li-

neal, medio dispersivo

En esta seccién, estudiaremos la generacion de arménicos con pulsos con chirp
provenientes de un medio dispersivo. Este estudio, se hara a través del analisis
clasico de las energias de ionizacion y recombinacion como asi también por medio
de la funcién A(t), definida en la ecuacién (4.3).

Como se mostré en la seccién 2.31, cuando un pulso limitado por TF atraviesa
un medio dispersivo, que puede ser un sistema de prismas, redes de difraccién o
vidrios y cristales transparentes, se ensancha temporalmente. En estas condiciones
su amplitud méaxima disminuye de acuerdo a la conservacion de la energia, ya que
el area bajo el pulso debe permanecer constante. Esto ocurre, debido a que las

diferentes frecuencias dentro del pulso viajan a diferentes velocidades. Por otro
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lado, el contenido espectral del pulso al atravesar un medio dispersivo no cambia.
El pardmetro que describe este fenémeno, a primer orden, esta dado por la GVD
definida en la ecuacién (2.29).

Para estudiar la HHG con pulsos con diferentes grado de chirp dispersivo, se
utilizé un pulso dado por la ecuacién (4.4). La evolucién de un pulso gaussiano
que atraviesa un medio dispersivo una distancia z, se puede obtener de la ecuacion
(2.29). La solucién a esta ecuacién se puede escribir como:

(t—z/vg)?  .4az(t—z/vg)>

E(Z, t) = ;6_ 1/a+16a2z2a ez 1/a2+16a222 (45)

V1 4+ tdaoz
&2k

Donde a = %% y a = 2in(2)/7¢. La intensidad del pulso anterior se puede

escribir como:

1 _g_(t=z/vg)?
_[(Z t) p— e 1/a+16a222a (46)
’ V1+ 16420222

Por medio de esta ecuacion, podemos describir como cambia el ancho temporal

del pulso 7(z), a medida que atraviesa el medio dispersivo. Para hacer esto, se

toma el ancho temporal a mitad de altura (FWHM). Por lo que se puede escribir

7(2) = 2In(2)4/ é + 16a222« (4.7)

De esta manera, podemos obtener el ensanchamiento temporal que sufre un

a 7(z) como:

pulso que atraviesa un medio dispersivo de largo L, de la forma:

7(L) = 7'0\/1 + (M) (4.8)

T

Teniendo en cuenta la ecuacién (4.8), el grado del chirp puede ser expresado
como funcién del producto aL, cuya unidad es fs? [90].

Para estudiar el efecto de un pulso con chirp originado en un medio dispersivo
en la HHG, variamos el pardmetro aL de tal manera de obtener tres diferentes
pulsos como se detallan en las figuras 4.3 (a), (b), (c). El grado del chirp de cada
uno de esos pulsos es 26.6 fs?, 53.3 fs? y 88.8 fs? respectivamente. Para tener un

orden de magnitud de la distancia L que debe atravesar el pulso en un material
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optico para alcanzar los valores propuestos, pongamos como ejemplo una muestra
de SF14, cuyo parametro a vale 0.0888 l]:—‘:i a una longitud de onda de 800 nm.
Para calcular este valor es necesario recurrir a la ecuacién de Selmmeir [91], donde
se obtiene el indice de refraccién como funcién de la longitud de onda, n()). Para
este material, L toma los siguientes valores: L=300 um, L=500 pum y L=1000um.

Considerando que los tiempos de computo para el caso cuéntico, en el caso de
pulsos largos, son excesivos, este estudio se llevo a cabo en forma clésica. En la
figura 4.2 a la izquierda se observa el pulso sin chirp y a la derecha la simulacion
clasica, donde en azul se muestran las energias de ionizacion y en rojo las de
recombinacion como funcién del tiempo en ciclos 6pticos. Se observa que el valor
méximo de energia (cut-off), 190 eV, se encuentra en el medio temporal del pulso,
esto es de esperarse ya que la amplitud maxima del campo eléctrico se encuentra
alli.
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Figura 4.2: Laimagen (a) corresponde al pulso sin chirp utilizado para realizar las
simulaciones, la intensidad asociada a este pulso es de 10"°W /cm? y la longitud
de onda es A=800nm. La imagen (b) corresponde a las energias clasicas, que
resulta de la integracion de las ecuaciones de Newton-Lorentz. Donde, en azul se
describe la energia de ionizacion como funcién del tiempo y en rojo la energia de
recombinacion. El maximo valor de energia (cut-off) corresponde a 190eV.

En la figura 4.3, se muestran las simulaciones clasicas obtenidas por medio de
los tres pulsos con chirp, como asi también la gréfica de la funcién A(t) corres-
pondiente para cada caso. Las simulaciones clasicas de las energias se muestran

en las figuras 4.3 (g), (h), (i). En las mismas se observa como el cut-off disminuye
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a medida que el pulso posee més chirp, tomando los valores 78 eV, 40 eV y 24
eV. En las figuras 4.3 (d), (e), (f), se graficaron las diferentes funciones A(t). La
linea punteada de color violeta indica el valor cero. Se observa que ninguna toma
valores positivos para ningun intervalo de tiempo At. Estos resultados estdn en
concordancia con los valores del cut-off obtenidos por las simulaciones clasicas.
Los resultados anteriores son esperables, ya que, a medida que el pulso posee mas

chirp, su amplitud disminuye, aunque dentro del pulso las longitudes de ondas se

distribuyan de manera diferente.
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Figura 4.3: Las imégenes (a), (b), (c), representan los diferentes pulsos con chirp
variando el parametro aL. Los correspondientes valores de la funcién A(t), se
muestran en las imagenes (d), (e), (f). Siguiendo el mismo criterio de la figura
4.2, se muestran en las imagenes, (g), (h), (i), el anélisis cldsicos de las energias.
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4.1.3. Generacion de Armonicos con pulsos con chirp no-

lineal

En esta seccion vamos a estudiar la HHG, como en el apartado anterior en

He, pero empleando un pulso con chirp dado por la siguiente expresion:

E(t) = Eoea:p[—ln(Z)(Tio)z]cos(wot + bt?) (4.9)

Donde FEj es la amplitud maxima del campo eléctrico, 7y es el ancho tempo-
ral (FWHM) y wy es la frecuencia central. El pardmetro b determina el grado
del chirp. En contrapartida al caso del medio dispersivo, acéd asumiremos que la
envolvente del pulso no cambia a medida que el parametro b varia. El anédlisis lo
haremos variando el pardmetro b, tomando tres valores distintos. Cabe destacar,
que el pulso dado por la ecuacién (4.9) corresponde al pulso mas simple para
estudiar, ya que el chirp estd dado por una funcién cuadrética de la forma bt2.

En la figura 4.4, se muestran los tres pulsos con chirp, dados por la ecuacién
(4.9), para distintos valores del pardmetro b. En la figura 4.4 (a) b = 0,0005wy,
figura 4.4 (b) b = 0,001lwy y en la figura 4.4 (c¢) b = 0,0015wy. La funcién A(?)
para los tres casos, se muestra en las figuras 4.4 (e), (f) y (g) respectivamente.
Se observa de las mismas que la funcién A(t) toma valores positivos en un cierto
intervalo de tiempo At para los tres casos. Por otro lado, el maximo de la funcion
se va corriendo hacia el lado izquierdo, a medida que el parametro b aumenta.
Siguiendo el razonamiento dado por la ecuacién (4.3), es de esperarse que estos
pulsos generen un cut-off superior al pulso sin chirp (b = 0).

La figura 4.5, muestra un aspecto a destacar en este apartado. En la misma,
se observa la TF de los distintos pulsos dados por la figura 4.4, como asi también
del pulso sin chirp. Se puede ver que a medida que el parametro b aumenta, el
contenido espectral del pulso aumenta. Este incremento genera nuevas frecuencias
dentro del pulso que son menores y mayores a wy. En el caso de un chirp originado
por un medio dispersivo, esto no ocurre, ya que el contenido espectral del pulso
no cambia.

La figura 4.6, muestra el analisis cuantico de la HHG en atomos de He, re-
solviendo la ecuacién de Schrodinger 3D-TDSE y su comparacién con el andlisis

clésico de las energias de recombinacién. En las figuras 4.6 (a), (b) y (c), se
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Figura 4.4: En el lado izquierdo se muestran los pulsos con chirp dados por la
ecuacién (4.9), a una intensidad de 10W/cm? y para los diferentes valores del
pardmetro b. Sobre el lado derecho, se encuentra la funcién A(t) para los diferentes
pulsos.
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Figura 4.5: Transformada de Fourier para los diferentes pulsos dados en la figura

4.4, (b = 0,0005wp en verde,b = 0,001wy en rojo y b = 0,0015wy en azul). En negro
se grafica la Transformada de Fourier para el pulso sin chirp.
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muestra el espectro de armonicos obtenido mediante la resolucién de la ecuacion
3D-TDSE. La escala en el eje de las ordenadas es logaritmica. Cada uno de los
espectros anteriores, corresponde a los pulsos dados en la figura 4.4. En las fi-
guras 4.6 (d), (e), (f), se muestra el andlisis tiempo-frecuencia de la generacién
de armonicos. En el mismo, se observa el instante donde la radiaciéon arménica
es emitida en el rango temporal del pulso. La escala de colores (derecha) indica
la intensidad de la radiaciéon emitida. Superpuesto al andlisis tiempo-frecuencia,
se observa el analisis cldsico de las energfas de recombinacién (linea negra). Es
facil observar la concordancia de los resultados clasicos con los cudnticos. La
linea punteada indica el valor del cut-off para los dos casos. De los resultados
anteriores, se desprende un aumento del cut-off para todos los pulsos propuestos,
en relaciéon al pulso sin chirp . Tanto los resultados clésicos como los cuanticos,
estan en completo acuerdo con los resultados obtenidos por medio de la funcion
A(t), presentados en la figura 4.4. El andlisis clésico, confirma que el aumento del
cut-off se encuentra en el intervalo temporal donde A(#) toma valores positivos.

Por otro lado, en el caso del pulso con un chirp dado por el pardmetro b =
0,0015wp, en la figura 4.6 (c), se observa que aunque existe un incremento del
cut-off, los maximos dados por el andlisis cuantico y el clasico no coinciden como
en los dos casos anteriores (punto 1). Esta discrepancia, esta dada por la baja
amplitud del campo en la regién temporal que ioniza al electron, siendo esta
de Ep=0.06 u.a. que equivale a I = 1,2 - 10"W/cm?. Esta intensidad no es lo
suficientemente grande para ionizar al electrén por efecto tinel en un dtomo de
helio.

Para verificar la afirmacién del parrafo anterior, se realizé una simulacion con
el mismo pulso pero con una intensidad mayor, tal que esta no supere el umbral
de supresion de barrera y de esta manera no despoblar al a&tomo. La intensidad
méxima fue 1,4- 107/ /cm?. Estos resultados se presentan en la figura 4.7. En la
misma, se observa una importante extension del cut-off en concordancia con los
resultados clasicos. El analisis tiempo-frecuencia indica el mismo comportamiento.

Por otro lado, se observan tres diferentes mesetas o plateaus para los distintos
intervalos temporales donde el electrén es recombinado. Estas distintas mesetas,
indican que existen diferentes eficiencias para la radiacion emitida. Para explicar

este comportamiento, recurriremos a la ley del cut-off, donde E_opr ~ IN?
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Figura 4.6: Las imédgenes (a), (b) y (c¢) muestran los correspondientes espectros
de HHG en atomos de He para los pulsos con chirp dados en la figura 4.4. En (d),
(e) y (f) se grafican el andlisis tiempo-frecuencia y en lineas negras se superpone
el andlisis clasico de las energias de recombinaciéon. Con linea gris se muestran los
diferentes pulsos con chirp.
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la cual nos indica que a mayor longitud de onda mayor energia de los fotones
emitidos. Teniendo en cuenta lo anterior, de las figuras 4.6 y 4.7, se observa que
el cut-off se obtiene en la region del pulso que posee mayor periodo o lo que
es equivalente mayor longitud de onda. Como se coment6 en la introduccién de
la seccion 3.2, la eficiencia de la radiacién armonica escala con la longitud de
onda como A\™>°, de esta manera al ser la radiacién generada por diferentes A,
la eficiencia de cada radiaciéon no es la misma y en consecuencia no aparece una

Unica meseta, como en el caso de la generacion de armoénicos utilizando pulsos

sin chirp.
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Figura 4.7: En esta figura, se representa lo mismo que en la figura 5 (c),(f), pero
en este caso la intensidad es I = 1,4- 10"W/em?(Ey = 0,2a.u.). Esta intensidad,
corresponde al umbral de saturacion del dtomo de helio.

4.2. Generacién de Armonicos con pulsos con

chirp dados por auto-modulacion de fase

En esta seccién, describiremos una propuesta para extender el cut-off, en la

HHG con pulsos de varios ciclos 6pticos. Estos pulsos, poseen un chirp que se
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encuentra dado por el proceso no-lineal conocido como Auto-Modulacion de Fase
(SPM). Esta propuesta, se desprende de los resultados de la seccién anterior, ya
que como se menciond, es necesario que el chirp del pulso se origine en un medio
no-lineal para extender el cut-off en la HHG.

Particularmente el anélisis lo haremos en atomos de argdn, pero es aplicable a
otros gases nobles. El estudio se realizara por medio de un analisis clasico de las
energias de ionizacion-recombinacién. Ademas, por ser un pulso de varios ciclos
opticos, el estudio cuantico se hard utilizando la ecuacion 1D-TDSE, ya que esto

permite que los tiempos de computo sean mucho menores.

4.2.1. Modelos tedricos y obtenciéon de la SPM sobre el

pulso

Generalmente la SPM es uno de los fenémenos predominantes en la generacion
de supercontinuo, ya que permite que el ancho espectral del pulso sea ensanchado
enormemente [42]. Por otro lado, el ensanchamiento del contenido espectral per-
mite la generacién de pulsos muy cortos, de entre 2 y 1.5 ciclos épticos (FWHM).
Para lograr esto, se utiliza un laser de Titanio Zafiro CPA, el cual generalmente
posee un ancho temporal de 30 fs. Este pulso laser es enfocado sobre una guia
hueca, la cual posee un gas noble en su interior. Este gas va a funcionar como el
medio no-lineal, ensanchando el contenido espectral del pulso. Una vez logrado
esto, el pulso es compensado (Limite de Fourier) por medio de chirp-mirrors [55],
obteniéndose asi un pulso energético y muy corto temporalmente.

Como se comentd en la seccién 2.3.2; particularmente en la ecuacién (2.35),
cuando un pulso muy energético se propaga en un medio no-lineal, el indice de
refraccién depende de la intensidad. Esto origina, entre otros fenémenos, la auto-
modulacién de fase. La SPM origina sobre el pulso, una fase que depende del
tiempo (pulsos con chirp). La obtencién de la dependencia temporal de la fase, a
medida que el pulso se propaga una distancia z, se extrae de las ecuaciones (2.39)
y (2.41). La solucién general para la fase ¢(z,t), estd dada en forma general
por la ecuacién (2.42). Las hip6tesis de la validez de estas ecuaciones son: 1) la
longitud de dispersion Lp debe ser mucho mayor a lo longitud no-lineal Ly,

ecuaciones (2.38) y (2.42) respectivamente, 2) la distancia de propagacién debe
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cumplir z < Lp y 3) los tiempos de respuesta del material deben ser comparables
al ancho temporal del pulso. Esto ultimo esta estrechamente relacionado con el
valor del indice de refraccion no-lineal ns.

Para estudiar la generacion de armonicos con pulsos cuyo chirp estd dado
por la SPM, partimos de un pulso gaussiano con un ancho temporal de 100
fs (FWHM). Se propuso un pulso de estas caracteristicas, ya que un posible
material para generar SPM podrian ser los vidrios o cristales. Estos materiales
poseen ny ~ 106 — 10%em? /W que corresponden a tiempos de respuesta del
orden de 107*% — 1075 [1]. Por otro lado otro posible material podrian ser las
fibras de cristales fotémnicos, las cuales pueden presentar dispersion nula para un
amplio rango de longitudes de onda [92]. Si el pulso fuera mds corto, se tendria
que tener en cuenta el cardcter no instantaneo de la interaccion, por lo que a la
ecuacién (2.39) habria que hacerle la correccién correspondiente. La longitud de
onda utilizada fue de 800 nm y la intensidad de I = 10"W/cm?. Como suponemos
que el pulso se encuentra polarizado linealmente la ecuacién 1D-TDSE describe
correctamente el proceso.

En la figura 4.8, se muestra un posible esquema experimental para producir la
generacién de armonicos, utilizando pulsos cuyo chirp esta dado por SPM. En la
misma se muestra el pulso laser, el cual es enfocado mediante una lente, sobre el
material, generando una intensidad /;. Esta intensidad debe ser lo suficientemente
grande para generar SPM sobre el pulso, ecuacion (2.42). Luego de que el pulso
se propague en el material de longitud z, es nuevamente colimado por una lente
equivalente a la anterior. De esta manera, se obtiene un pulso con chirp, con
un mayor ancho espectral y una envolvente que permanece inalterada, ya que
hemos supuesto, que la dispersién sobre el pulso es despreciable. El chirp del
pulso, ¢(z,t), queda definido a través de la ecuacion (2.42). Este nuevo pulso,
es enfocado mediante otra lente cuya distancia focal es menor que la anterior,
alcanzando una intensidad I, que producira la radiacién armonica al interactuar
con el gas.

Para estudiar la generacion de armonicos con los pulsos anteriormente men-

cionados, proponemos un pulso gaussiano de la siguiente forma:

E(t,z) = Eoexp[—ln(Q)(1)2]003@5(15, 2)) (4.10)

To
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Figura 4.8: Posible experimento para la HHG con pulsos con chirp dado por la
SPM. Los paneles insertados contienen, a la entrada, la envolvente del pulso y su
frecuencia wy. A la salida, se representa en linea negra la frecuencia instantdnea

w(t).
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Donde Ej es la amplitud méxima del campo, 7 es el ancho del pulso y ¢(, 2)

es la fase dada por la SPM, que la podemos escribir como:

B(t, ) = wot = ——(eap[~In(2)(-)*)? (4.11)

NL To

La ecuacion anterior fue escrita en términos de la longitud de interaccion
no-lineal Ly, de esta manera se puede prescindir de la eleccién del material y
la intensidad de la radiacién. Si tenemos en cuenta la definicién de la longitud

no-lineal Ly; = el producto nsl,,, es el término mas importante. La

otra ventaja de escribir la ecuacién (4.11) en términos de Ly, yace en que el
chirp del pulso se puede escribir en funcién de z (longitud de propagacién), como
z=nlLyy.

Para hacer el andlisis, utilizamos tres diferentes longitudes de propagacién,
2=060Lyr, 2=80Lyp, 2= 100Lyr. En la figura 4.9, se muestran los diferentes
pulsos con chirp simulados, como asi también el pulso libre de chirp. En la misma,
se observa como a medida que z aumenta, el chirp del pulso se va haciendo méas
pronunciado. También se puede ver, que las longitudes de ondas largas se sitian
en la parte inicial del pulso, mientras que las longitudes de onda cortas en la parte

final del mismo.

4.2.2. Resultados

En la figura 4.10, se muestran los espectros de armonicos en diferentes colores.
Estos fueron obtenidos por medio de la resolucion de la ecuacién 1D-TDSE, para
los diferentes pulsos con chirp propuestos. En esta figura se muestra, en verde
el espectro correspondiente al pulso sin chirp. Todos los resultados corresponden
a la HHG obtenida en Ar. Se observa claramente un incremento del cut-off a
medida que la longitud de propagacion z aumenta, o de manera equivalente a
medida que el chirp aumenta. Este incremento, esta senalizado por flechas negras
en unidades de Up.

Por otro lado, como es esperable, a mayor incremento del cut-off, mayor per-
dida en la eficiencia de la generacion. Sin embargo, es importante destacar, que
la eficiencia para los valores de energias correspondiente a 3,17Up (aproximada-

mente 40eV), permanecen iguales para todos los casos estudiados. Esta igualdad
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Figura 4.9: Figura (a) pulso libre de chirp. Figuras (b), (c), (d) pulsos con chirp
para tres valores diferentes de z. Los periodos mas largos (longitudes de ondas
largas), se encuentran sobre la parte inicial del pulso. La amplitud del campo
permanece invariante para todos los casos.
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Figura 4.10: Espectro de HHG en argon extraido de la ecuacion 1D-TDSE para
los diferentes pulsos presentados en la figura 4.9. Las diferentes flechas indican
los incrementos del cut-off en unidades de Up.

en la eficiencia para estos valores de energia, se puede interpretar de la siguiente
manera: en el pulso sin chirp, el cut-off es originado por la zona temporal donde
se encuentra la mayor amplitud del campo (medio del pulso). Para los pulsos
con chirp (figura 4.9), esta regién temporal no se vio afectada, por lo que va a
producir la misma radiaciéon que el pulso sin chirp y de esta manera la misma
eficiencia.

La extension del cut-off, para los diferentes casos estudiados, puede ser enten-
dida en funcion de las nuevas longitudes de ondas que aparecen dentro del pulso.
En la figura 4.9, se puede observar que a medida que se incrementa z, aparecen
longitudes de ondas mas largas dentro del pulso.

La ley del cut-off (I\?), indica que un incremento en la longitud de onda
origina un incremento del cut-off. Como ya hemos mencionado, a medida que
el pulso se propaga una distancia z a una intensidad I; dentro del material, el
contenido espectral del pulso aumenta. En consecuencia las nuevas frecuencias,
mayores y menores a wy, son anadidas en el espectro del pulso. Estas nuevas

frecuencias, como mostramos en la seccién 4.1.3, deben encontrarse en una region
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temporal del pulso tal que permita que el &tomo pueda ser ionizado por efecto
tunel.

Por otro lado, dada la simetria del pulso gaussiano, la fase ¢(z,t) también
va a ser simétrica respecto de wy. En este caso la frecuencia instantanea w(t),
va a resultar una funcion asimétrica. Esta asimetria, origina el mismo intervalo
de frecuencias mayores y menores a wy. Teniendo en cuenta la ecuacién (4.11),

podemos escribir a w(t) como:

o) = 52 o+ P P (@)

Para comprender mejor lo anteriormente mencionado, se realizé6 un analisis
clasico de las energias de ionizacién-recombinacion por medio de la integracion
de las ecuaciones de Newton. Estos resultados se presentan en la figura 4.11. Este
estudio clasico muestra, de forma maés clara, los fundamentos fisicos detras de la
HHG con estos tipos de pulsos. Los resultados obtenidos por este modelo, estan

en completo acuerdo con las simulaciones cuanticas.
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Figura 4.11: Anadlisis clasico de las energias de ionizacién-recombinacion del

electrén, para los diferentes pulsos dados en la figura 4.9. Se muestra el potencial
de ionizacién Ip del argén, cuya valor es 15,7¢V.
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De los resultados se observa, que las energias maximas (cut-off) presentan un
corrimiento temporal hacia la izquierda del pulso, antes de la amplitud maxima.
La posicion del maximo de energia, para los tres pulsos con chirp, se encuentran
en la misma regién temporal. Este hecho significa, que el cut-off para todos los
pulsos con chirp, es producido con la misma intensidad.

Por otra parte, una de las desventajas de trabajar con altas intensidades
(por debajo del régimen de supresién de barrera) en la HHG, es que se produce
demasiado plasma que perjudica la deteccién de la radiacion. Teniendo en cuenta
lo anterior, esta extension del cut-off lograda por los pulsos con chirp, produciria
menos plasma debido a que la intensidad a la que se produce la radiacién no
es la intensidad pico. En consecuencia, lo anterior, mejoraria la eficiencia de la
deteccién de la radiacion arménica. Esta afirmacion, de todas maneras, debe ser
corroborada teniendo en cuenta los efectos de propagacion del pulso en el gas
(phase-matching), que escapa al objetivo de la tesis [68].

En la figura 4.12, se describe en detalle los resultados del andlisis clédsico
obtenido para el caso en que z = 100Lyy. La figura (a) muestra el pulso, la
figura 4.12 (b) muestra la funcién w(t), dada por la ecuacién (4.12) y la figura
(c) el correspondiente andlisis de las energias de ionizacién-recombinacién. Por
medio de esta figura se observa claramente la relacion entre el aumento del chirp
y el aumento del cut-off por medio de la ley IA2. Si se observa la funcién w(t) se
ve que el minimo esta en la misma posiciéon temporal que el maximo de energia,
ese minimo corresponde a la maxima longitud de onda que se puede observar en
el pulso (periodo). Por otro lado, es simple deducir como escala el cut-off con la
longitud de propagacion z, si obtenemos la derivada de la ecuacién (4.12) y la
igualamos a cero para obtener los tiempos en donde se encuentran el maximo y
minimo llegamos a la siguiente ecuacion:

70
t= i—‘/Tgln(Q) (4.13)

La cual indica, que la posicién de la longitud de onda méxima A4, se encuen-
tra en el mismo tiempo (t), independientemente de la SPM. Este hecho ratifica
los resultados clasicos presentados en la figura 4.11, donde el maximo de energia

de los pulsos con chirp se encuentra en la misma region temporal. Al reemplazar
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Figura 4.12: Figura (a), pulso con chirp para z = 100Lyz. En (b) se muestra
la frecuencia instantanea w(t), como la derivada primera de la fase. (¢) andlisis
clasico de las energias. El cuadro insertado muestra un aumento de la region de
maxima energfa (cut-off).
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la ecuacién (4.13) en la ecuacién (4.12) es facil obtener que el valor de A4, es

proporcional a z.

4.3. Discusion y Conclusiones

En este capitulo, se ha estudiado la generacion de arménicos de alto orden en
gases nobles, bajo la aproximacion SAE, con diferentes pulsos con chirp.

En la seccion 4.1, hemos estudiado el comportamiento del cut-off en la HHG,
por medio de pulsos laser con dos tipos diferentes de chirp en atomos de He. Este
analisis, fue realizado para determinar que tipos de chirp producen una extension
del cut-off en la HHG. En el primer caso, el chirp del pulso provenia de un medio
dispersivo, en el cual su contenido espectral no cambia, pero si su ancho temporal
(7). En el segundo caso, hemos considerado un pulso con chirp, cuya envolvente
permanece inalterada a medida que el parametro del chirp b cambia. Por medio de
un analisis de Fourier de estos pulsos, se demostro que a medida que el parametro
b aumenta, el contenido espectral aumenta también. De esta manera, a este tipo
de chirp lo denominamos no-lineal.

El efecto del pulso con chirp proveniente de un medio dispersivo (GVD) sobre
el cut-off, fue estudiado mediante un analisis clasico de las energias de ionizacion-
recombinacion. Como se ha mostrado en los resultados, este tipo de chirp en el
pulso no produce un aumento del cut-off. Esto se debe, a que si bien hay una nueva
distribucién de las longitudes de ondas sobre el pulso, la intensidades de estas son
bajas. En estas condiciones el producto de estas dos cantidades, no supera a I\?,
del pulso sin chirp. Lo anterior queda confirmado con la introduccién de la funcion
A(t), que nunca toma valores positivos para estos tipo de pulsos.

El segundo anélisis, fue llevado a cabo para el pulso dado por la ecuacién
(4.9): pulso con chirp no-lineal. Mediante los resultados obtenidos con este pulso,
se observé que a medida que el parametro b del chirp aumenta, el cut-off también
lo hace. Este estudio, fue corroborado por los tres diferentes tipos de analisis
realizados. Los resultados obtenidos del analisis clasico y el cuantico estan en
completo acuerdo. La funcién A(t), para este caso, muestra la regién temporal del
pulso en donde se produce la radiacién mas energética. Estos resultados también

quedan corroborados por el analisis clasico.
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En las figuras 4.6 (c) y 4.6 (f), se observa un hecho particular, los resultados
cuanticos y clésicos no coinciden. Esta discrepancia se debe, a que la region del
pulso que produce el fotén més energético (clasicamente), no es lo suficientemen-
te intensa para producir ionizacion por efecto tunel sobre el atomo de He. Esta
afirmacion, se justifica a través de los resultados mostrados en la figura 4.7. Es im-
portante destacar, las distintas mesetas que se forman en los diferentes espectros
de armoénicos dados por las figuras 4.6 y 4.7. Estas mesetas se producen, porque
cada parte del pulso posee una longitud de onda diferente y la eficiencia de la
radiacién armoénica generada por estas longitudes de ondas escala como A ~%9.
Por otro lado, esto origina que cada regién del pulso produzca distinta radiacion
armonica, aspecto que queda en evidencia por simple inspeccién de la figura 4.6,
al comparar el analisis clasico con el cudntico.

En la seccion 4.2, hemos propuesto un pulso con chirp para extender el cut-
off en la HHG. Este chirp, proviene del fenémeno no-lineal conocido como auto-
modulacién de fase, en ingles self-phase-modulation (SPM). El estudio de la HHG
con pulsos con chirp dado por la SPM, fue llevado a cabo por medio de la reso-
lucién de la ecuacion 1D-TDSE en argén, como asi también mediante un anélisis
clasico de las energias de ionizacién-recombinacion.

Por otro lado en esta seccién, demostramos que se puede obtener un gran
incremento del cut-off a medida que el chirp del pulso aumenta (figura 4.10).
Este aumento del chirp, esta dado por la longitud de propagacién z del pulso
dentro del material, donde se produce la SPM. La longitud de propagacién fue
escrita en funcion de la longitud de interaccion no-lineal, tal que z = nLyy, de
esta manera se puede prescindir del material y la intensidad a la que se produce la
SPM, ny y I; respectivamente (4.11) . Mediante el anélisis clasico de las energfas,
se explico de forma mas detallada, el porqué de esta extension.

En conclusién, en la seccion 4.1 demostramos que para que un pulso con chirp
pueda extender el cut-off en la HHG es necesario que el chirp se origine mediante
un fenémeno no-lineal, de tal manera que se agreguen nuevas frecuencias al pulso.
Estas nuevas frecuencias, deben ser mas bajas que la frecuencia original wy y deben
encontrase en una regién del pulso tal que la funcién A(t) sea positiva. Ademas,
de la condicién anterior, la intensidad en esa region debe ser lo suficientemente

grande, tal que el &tomo pueda ser ionizado por efecto tinel.
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En la seccion 4.2, mostramos que los pulsos con chirp provenientes del fenémeno
no-lineal SPM, cumplen con todos los requisitos dados en la seccién 4.1. De esta
manera, se propuso un fenémeno real, que pueda originar un chirp sobre el pul-
so, de tal manera de extender el cut-off en la HHG. Esta extension del cut-off,
es proporcional a la longitud de propagacion z dentro del material. Para que lo
anterior ocurra, es necesario que la longitud de propagacion sea z < Lp. De esta
manera, se desprecia el efecto dispersivo sobre el pulso. Ademas, es necesario que
los tiempos de respuestas del material sean del orden del ancho del pulso, de tal
manera que se pueda establecer una interaccién instantdnea entre el pulso y el

material.
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Capitulo 5

Generacion de armoénicos de alto
orden por medio de campos

inhomogéneos

En este capitulo, se propone analizar la generacién de armoénicos por medio
del refuerzo de campo producido en nano-estructuras metalicas de oro, al ser
iluminadas por pulsos laser de moderada intensidad. Como se ha mencionado
anteriormente, para que se produzca armoénicos de alto orden, es necesario que

2 sobre

el pulso l4ser alcance intensidades del orden de 10*W/cm? — 10W /ecm
el gas. En el ano 2008 Kim presenté un articulo que causd un gran impacto y
controversia en la HHG [29]. Generé radiacién arménica, por medio del refuerzo
de campo cercano producido por una nano-estructura metdlica.

Cuando una estructura nanométrica, que en el caso del trabajo de Kim fue
una estructura tipo mono (bow-tie),es iluminada por radiacién electromagnética
con una cierta intensidad I, en los alrededores de la nano-estructura se induce
un campo cercano [93-95]. La intensidad de este campo cercano, que es un campo
no propagante, es entre 2 y 3 ordenes de magnitud mayor que la intensidad inicial
Iy. La forma de este campo esta estrechamente ligada a la geometria de la nano-
estructura y oscila con la misma frecuencia que la radiacion incidente w.

Kim propuso que este fenémeno de refuerzo de campo en nano-estructuras, era

util para generar radiacion armonica por medio de pulsos laser de femtosegundos,
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provenientes de la salida del oscilador en un sistema laser de Titanio-Zafiro. La
intensidad utilizada para excitar al arreglo de nano-estructuras fue del orden de
10M"W /cm?. La ventaja de trabajar con los pulsos que emergen del oscilador, es
que la frecuencia de repeticién de estos se encuentra en el rango de los MHz,
favoreciendo la eficiencia de generacién de altos de armonicos. En cambio si se
desea amplificar el pulso con la técnica CPA (explicada en la seccién 2.1.1), la
frecuencia de repeticién de estos estd en el orden de los KHz, ademas de que no
se necesita un sistema extra (de varios miles de délares) como un amplificador.

El trabajo de Kim abrié la puerta a un nuevo estudio de la HHG con otro
tipo de campos, denominados campos inhomogéneos. Esta inhomogeneidad de
los campos esta dada por las dimensiones de las estructuras que lo generan, ya
que estas se encuentran en el orden de los nanémetros. Una consecuencia de
la inhomogeneidad, es que trae aparejado un cambio profundo en la fisica de
la generacion de armonicos. Por un lado, se esta generando radiacion coherente
por medio de un campo oscilante local y por el otro, la inhomogeneidad del
campo induce un comportamiento distinto en las trayectorias de los electrones
que recombinan luego de la ionizacién, con respecto a un campo espacialmente
homogéneo. Los efectos mencionados, originan un apartamiento de la ley del cut-
off dada por la ecuacién (3.7).

La HHG, asi como otros procesos de ionizacién con campos inhomogéneos fue
ampliamente estudiada en diversos trabajos tedricos [38,96-99]. Por lo general
se ha utilizado una aproximacién de primer orden para tratar la inhomegeneidad

del campo, de la forma:

h(z) =1+ fx (5.1)

Donde la funcién h(z) representa la parte inhomogénea espacial del campo
eléctrico y 3 el grado de la inhomogeneidad. En menor medida, también fue
estudiada una aproximacion a segundo orden de h(z) [100].

En este capitulo analizaremos la generacion de armoénicos utilizando campos
inhomogdneos, realizando un ajuste més detallado de la funcién h(z). Se mos-
trard, que mediante el ajuste mas riguroso de esta funcién, se ponen de manifiesto

nuevos aspectos del comportamiento de las trayectorias de los electrones que re-
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combinan, que en aproximaciones de bajo orden no son observados. Por otro lado,
se estudiara el comportamiento de los fotones mas energéticos o cut-off, como fun-
cién de la longitud de onda en la HHG. Los resultados de este estudio, mostraran
una dependencia distinta a la ley del cut-off ((3.7)) con la longitud de onda. Es-
te comportamiento sera explicado, en principio, de manera fenomenoldgica, para
luego ser avalado por los resultados.

Para realizar los estudios anteriormente mencionados, se simulara el refuer-
zo de campo producido por una nano-estructura tipo mono (bow-tie) de oro,
utilizando un programa comercial denominado Rsoft [101]. Este programa po-
see un paquete (FUlWAVE) que emplea la técnica FDTD (finite difference time
domain). Con esta técnica fueron realizadas las simulaciones. Una vez obtenido
el refuerzo de campo producido por la nano-estructura, se utilizara la ecuacion
1D-TDSE para obtener el espectro de armonicos en atomos de argén utilizando
la aproximacién SAE (single-active-electron). Por otro lado, se llevard a cabo un
estudio clasico tanto de las energias de ionizacion-recombinacién, como de las

trayectorias de los electrones, integrando las ecuaciones de Newton.

5.1. Refuerzo de campo cercano producido por

una nano-estructura metalica

5.1.1. Campo eléctrico producido por un dipolo oscilante

Para entender mejor el fenémeno de refuerzo de campo producido por nano-
estructuras metalicas, presentaremos primero el movimiento general de corrientes
J(x,t), que varian con el tiempo de forma sinusoidal con frecuencia w. El potencial
vector A(z,t), para corrientes de la forma J(x,t)= J(x)e™!, se puede escribir

COINo:

Alz) = 1o / I (5.2)

La dependencia temporal de la ecuacion anterior es sinusoidal. Si la fuente
posee dimensiones del orden de d y la longitud de onda es A = 2wc/w. Si consi-

deramos que d < A, se presentan tres regiones espaciales diferentes.
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» La zona préxima (estdtica). d < r < A
» La zona intermedia (induccién). d < r ~ X

» La zona lejana (radiacién). d < A < r

En la zona préxima, los campos son de naturaleza estatica, pero oscilan
arménicamente como e*!. La zona lejana, presenta campos de radiacién (on-
das electromagnéticas). La zona de induccién es intermedia y el problema debe
ser tratado sin aproximaciones.

Describiremos un ejemplo sencillo, pero el mas importante, que es el com-
portamiento de un dipolo oscilante. Si tenemos en cuenta la ecuacién (5.2) para
el potencial vector, hacemos aproximaciones sobre | z — 2’ | y desarrollamos en
series de Taylor el termino exponencial, a primer orden nos queda la siguiente

expresién para A(z).

A7y

Alr) = 1o / I d (5.3)

La integral anterior puede ser reformulada mediante la integracion por partes

y teniendo en cuenta la ecuacion de continuidad iwp = V - J, tenemos:

ikr
o€ .
— 5.4
Arr “wp ( )

A(z) =

En donde hemos incluidos el momento dipolar eléctrico p, que se define como:

p= /a:'p(x')d‘gm' (5.5)

Teniendo en cuenta las relaciones entre el campo magnético B y el campo
eléctrico E a través del potencial vector A, B=V x Ay E = %V x B, podemos
encontrar las expresiones para B y E de un dipolo eléctrico oscilante, de la forma:

ikr 1

_ Mo 2 _
B = - ck*(n x p)(1 ikr) (5.6)

E— L [2(nx p) x ne + [3n(n-p) = Pl — Eyer  (5.7)
= 2l (nxp)xn— n(n-p) - pl(5 -~ 3)le :
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Donde n es el versor del radio vector r. De las ecuaciones anteriores se tiene

que en la zona proxima, r < A, los campos son estaticos y tienden a:

1
B = Z—;iw(n X P)— (5.8)

r

1

[3n(n-p) — p]ﬁ (5.9)

E =
4dmeq

El campo eléctrico dado por la ecuacion (5.9), es el campo debido a un dipolo
eléctrico, pero que oscila temporalmente con el factor e?. El campo magnético
B, claramente, se anula cuando w = 0. Es de destacar que el campo E es mas
grande que B en un factor kr, por lo que en la zona proxima los campos son de

naturaleza eléctrica.

5.1.2. Movimiento colectivo de los electrones: Plasmones

Para explicar el refuerzo de campo producido por nano-estructuras metalicas
es necesario recurrir al termino plasmoén.

Se puede definir al plasmoén, como la cuasi-particula asociada a la cuantiza-
cién clasica (ecuaciones de Maxwell) del movimiento colectivo de los electrones
en un plasma (electrones libres), para que se produzca esta cuantizacion los elec-
trones deben estar confinados espacialmente. El modelo de Drude de los metales
(modelo clésico), propone que los electrones dentro de un metal se pueden mover
libremente como un gas de electrones. De esta manera, mediante este modelo, al
interactuar un pulso laser sobre una estructura metalica, los electrones del mismo
se van a mover acompanando la oscilacion del campo eléctrico del laser. Si las
dimensiones de la estructura metélica son menores que la longitud de onda del
laser, el movimiento de las cargas dentro del conductor pueden pensarse por un
conjunto de dipolos oscilantes.

Para entender mejor la idea anterior, vamos a presentar directamente los re-
sultados obtenidos mediante la teorfa de Mie para particulas esféricas [102].

Suponemos que una onda plana, de amplitud Ejy, frecuencia w y longitud
de onda A, incide sobre una particula esférica cuyo radio es r. Si la longitud

de onda de la luz incidente A, es mucho mayor que la esfera, » < A es valido
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considerar, que el campo eléctrico que actiia sobre la esfera es homogéneo, lo que
se conoce como aproximacion dipolar. De esta manera, el campo de respuesta E.,,
se desprende de la teoria de Mie a primer orden. Por otro lado, el material de la
esfera se caracteriza por una funcién dieléctrica €, (w). Esta funcién, estd dada en

el modelo de Drude, en la forma:

<,u2

dw)y=1-—2 5.10
(W) =1~ (5.10)

Donde 7., es la frecuencia de colisiones de los electrones, que corresponde a un

parametro fenomenolégico y w, es la frecuencia de plasma, que se define como:

n.e2
= : 5.11
“r €0Me ( )

Siendo n. la densidad de electrones en el medio, con una masa efectiva m.;.

Siguiendo la teoria de Mie, el campo E..;, se puede escribir como:

1

Eeazt(r) =Eq + [31’1(11 ’ p) - p]ﬁ (512)

4meqen,
Donde ¢,,, es la permitividad relativa respecto del medio. La polarizacién

efectiva de la esfera puede escribirse como:

p= 47reoemR3:r+;2€€mEo (5.13)

Para el caso de los metales, que son los materiales que implementaremos en
este capitulo, la parte real de la permitividad es usualmente negativa. Esto puede
llevar a un comportamiento resonante, si el denominador en la ecuacién (5.13),
tiende a cero. Este comportamiento, se conoce como condiciéon de Frohlich. En
general, este fendmeno, es lo que origina un refuerzo de campo cercano. Para

particulas pequenas en el vacio, esta condicién toma la siguiente forma:

Rele, (w)] = —2 (5.14)

Para los metales, la parte imaginaria de €,(w) nunca es cero, por lo que no
existe una singularidad y el refuerzo de campo no tiende a infinito.

Para nano-estructuras con geometrias mas complejas, en general, no es posible
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encontrar una solucion analitica para el refuerzo de campo, por lo que se emplean,

métodos numéricos para encontrarlos. Esto se presentara en la seccion siguiente.

5.2. Modelos tedricos

5.2.1. Refuerzo de campo producido por una nano-estructura

de oro

Para estudiar el refuerzo de campo producido por una nano-estructura de
oro, se propuso una geometria tipo mono. Cada nano-estructura que compone
el mono, no termina en vértices bien definidos en la zona proxima entre los dos
monos, sino que presenta una forma del tipo trapezoidal. En el trabajo de Kim,
las simulaciones fueron realizadas asumiendo vértices definidos. Esta geometria
de la nano-estructura propuesta, es debido a las condiciones de fabricacién, ya
que las técnicas litograficas empleadas, poseen un limite en su resolucion.

La representacién esquematica del campo laser interactuando con la nano-
estructura se representa en la figura 5.1(a). En la misma se observa en rojo el pulso
laser que incide con direccion de polarizacion paralela al eje de simetria de la nano-
estructura. La forma descripta en el parrafo anterior de la nano-estructura, se
observa en perspectiva con color amarillo. En azul, en el medio de las estructuras,
se observa una representacién del refuerzo de campo eléctrico generado. Como
el campo eléctrico cercano tiene componente predominante en la direccion de
polarizacion del laser, se esquematizé un corte del mismo.

Las simulaciones para obtener el refuerzo de campo en esta nano-estructura,
fueron realizadas mediante una suite comercial denominada RSoft. Esta suite
contiene un paquete que utiliza el método de diferencias finitas conocido como
Finite Difference Time Domain (FDTD), que resuelve las ecuaciones de Max-
well dependientes del tiempo cuando el laser interacciona con el material. Las
dimensiones de los trapecios fueron: 95nm del lado mayor, 20 nm del lado menor,
185nm de largo y un espesor de 50nm, la distancia entre los mismos fue de 20nm
(zona en donde se produce el refuerzo de campo). La longitud de onda del laser
utilizado para excitar la nano-estructura fue de 800nm. En la figura 5.1(b) se

observa, en un mapa de colores, la intensidad del campo cercano obtenido por
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medio de las simulaciones en los bordes de la misma. La figura 5.1(c) muestra
un corte, sobre un eje coincidente con la direccién de polarizacién del laser, del
perfil de intensidades obtenido. Se observa un aumento maximo en la intensidad
del campo cercano, de 4000 veces la intensidad inicial del laser. Por otro lado,
conviene definir un refuerzo de campo efectivo, que se muestra esquematizado con
linea roja sobre los resultados dados por la simulacién (negro). Esto se debe a que
el refuerzo de campo real (medido), dado por una nano-estructura se encuentra

por debajo del obtenido por medio de las simulaciones [100].

S000

4000

3000

2000

Intensidad {unid. arb.)

Figura 5.1: Simulacion del refuerzo de campo producido por una nano-estructura
de oro, utilizando una longitud de onda del ldser de 800nm. En la figura (a)
se muestra un esquema de la interaccion del laser con la nano-estructura, como
asi también en azul el refuerzo de campo producido. Las figuras (b) y (¢) muestran
los resultados obtenidos para la intensidad del refuerzo de campo.

La figura 5.2 muestra la funcién h(z). Esta funcién determina la variacién
espacial (inhomogeneidad) del refuerzo de campo eléctrico utilizado para realizar
las simulaciones de la generacion de arménicos. El eje de las ordenadas se encuen-
tra normalizado en el punto x=0, las unidades de la coordenada espacial sobre
el eje de las abscisas estdan en unidades atémicas. La funcién h(x) representa un
ajuste de lo resultados obtenidos por las simulaciones (figura 5.1(c)), esta funcién

esta compuesta como suma de dos funciones Gaussianas.
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Figura 5.2: Funcién h(x) normalizada en el punto = = 0, la cual representa el
termino inhomogéneo del campo eléctrico que interactia con el gas. Esta funcion
se desprende del ajuste de la simulaciones dadas por la figura 5.1(c).

5.2.2. Ecuaciéon 1D-TDSE para campos inhomogeneos

En esta seccion se detallaran las caracteristicas espaciales y temporales del
campo eléctrico, que va a interactuar con el &tomo para generar radiacién armoni-
ca. Se describiran también las ecuaciones a resolver, tanto cldsicas como cuanticas,
para obtener el espectro de arménicos.

Como se ha descripto anteriormente la radiacién arménica estéd generada por
campos estaticos (no propagantes) que oscilan arménicamente con la frecuencia
del laser w. Estos campos eléctricos poseen componentes principalmente en la
direccion de polarizacion del laser, por lo que se puede estudiar el problema en
una dimension espacial. Esta forma de generacién de armonicos es diferente a la
obtenida por un pulso laser, en donde solo se obtiene una variacién temporal del
campo eléctrico, ya que suponemos que tiene un perfil espacialmente uniforme.
De esta manera es necesario una correccién del potencial del laser Vigge,(z,t) en la
ecuacién de 1D-TDSE (3.26). Como el pulso laser ya no es el que interactiia con el
gas, ya que el mismo tiene una intensidad que es dos o tres ordenes de magnitud

menor que la del campo cercano, definiremos el potencial de interaccion Vi, (z, t).
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De esta manera escribimos la ecuacion 1D-TDSE con:
oV [ 1 0?

— = [————

ot 2 0x2

Donde el potencial Vj,;(z,t) se puede escribir de la siguiente manera

+ thomo(x) + Vint(l‘a t)]\li(l’, t) (515)

Vi (1) = — / Bla, t)dz (5.16)

Siendo E(z,t) el campo eléctrico oscilante generado por la nano-estructura,

que se puede escribir como:

E(z,t) = Eof (t)h(x)sin(wt) (5.17)

Donde Ej es la amplitud maxima del campo. El termino f(t)sin(wt) represen-
ta la variacién temporal del campo laser, que excita a la nano-estructura, donde
f(t) es la envolvente del pulso. La funcién h(x) representa la forma funcional del
campo eléctrico inhomogeneo normalizado (figura 5.2). La dependencia espacial
de esta funcion esta dada como suma de dos funciones gaussianas, por lo que la
integral (5.16) no tiene solucién analitica. Para sortear este problema escribimos

a h(x), como una expansién en serie de la siguiente manera

h(xz) = i bix' (5.18)

Para obtener un buen ajuste de la funcién h(x) desarrollamos la expansién
anterior al cuadragésimo orden (n = 40), mediante un polinomio de Taylor. La

envolvente del pulso f(t), que se utilizé para realizar los estudios fue la siguiente

) wt
f@) = sm2(2—np) (5.19)
Donde n,, representa el numero total de ciclos épticos del pulso. Para realizar
los célculos se tomé a n, = 6, esto representa un ancho del pulso de 3 ciclos
opticos (FWHM). El estudio del espectro de arménicos se realizé en Ar, por
lo que el pardametro a se ajusté empleando el potencial del atomo dado por la
ecuacion (3.27). El ajuste se hizo de tal manera de hacer coincidir la energfa del

estado fundamental del Hamiltoniano 1D, con el potencial de ionizacién del Ar
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(Ip = —15,76eV), de esta manera este parametro toma el valor de a = 1,18.

5.3. Resultados

Para estudiar la generacion de armoénicos por medio del campo inhomogeneo
dado por la figura 5.2, vamos a considerar dos puntos espaciales en donde el
electron es ionizado por el campo eléctrico para luego ser recombinado en el
mismo lugar. Estos son, el punto A que se encuentra en la posicién z = 0 y el
punto B que se encuentra en z = 70(a.u.) (figura 5.2).

El estudio de la generacién de armoénicos, considerando al &tomo en el punto
A, se realiza para ver, de manera demostrativa, el comportamiento del cut-off
con la longitud de onda. El punto B fue estudiado, ya que en esta posicion es
posible realizar una aproximacion del campo a primer orden con una funcién
lineal, descripta por la ecuacién (5.1).

En la figura 5.2, se puede observar como el campo eléctrico en el punto A
aumenta a ambos lados del mismo. Teniendo en cuenta que el electron, cuando es
ionizado va a experimentar un aumento del campo eléctrico con la posicién. Este
aumento se va a presentar cuando el electrén se ionice tanto para las coordenadas
negativas como para las positivas, ya que el campo crece a ambos lados del punto
A. Teniendo en mente lo anterior, se espera que el electron al ser ionizado en el
punto A genere un fotén mas energético (cut-off) al momento de recombinarse
que si no existiera un campo inhomogeneo.

Como se ha mencionado anteriormente el cut-off depende de A? en los casos
donde el campo es homogéneo. Por otro lado, cuando se trabaja con longitudes
de ondas mas largas, el electron viaja méas tiempo en el continuo, recorre mas
distancia. Esto origina, que el paquete o funcién de onda del electrén se ” disperse”,
disminuyendo la probabilidad de recombinacién y de este modo la eficiencia de
la generacion de armonicos. Una manera de cuantificar el recorrido del electréon
en un campo oscilante, es a través del quiver radius oy [38]. Este pardmetro,
que es proporcional a vI\2, es un promedio del recorrido de las trayectorias del
electrén en el continuo. Como el electrén al aumentar la longitud de onda del laser
viaja mas distancia, es de esperar que en el campo inhomogeneo, representado

por la figura 5.2, aumente su intensidad, de esta manera el electrén va a obtener
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una mayor energia cinética al momento de recombinar. La situacién anterior,
estd esquematizada por flechas punteadas de colores sobre el campo h(x) (figura
5.2). De esta manera, si el electrén es ionizado en el punto A, se esperard que el
comportamiento del cut-off ya no siga la ley anteriormente mencionada.

Siguiendo con el mismo razonamiento que el parrafo anterior, cuando el electron
es ionizado en el punto B (figura 5.2), este puede moverse hacia las coordenadas
negativas o positivas. Como el electrén posee carga negativa, si es ionizado por la
parte negativa del campo eléctrico, se va a mover hacia las coordenadas positivas.
Por el contrario, si es ionizado por la parte positiva del campo eléctrico, va a mo-
verse hacia las coordenadas negativas. Dependiendo de que zona del pulso ionice
al electron, este va adquirir mayor o menor intensidad de campo que en el caso
del campo homogéneo, ya que en las proximidades del punto B el campo crece en
forma monodtona. De esta manera, se esperara que la energia de recombinacion
esté influenciada por la region del pulso que ioniza al electrén.

Para corroborar los razonamientos seguidos en los parrafos anteriores, simu-
lamos por medio del andlisis clasico las energias de ionizacién-recombinacién, la
generacién de armoénicos en el punto B (figura 5.2). Las simulaciones fueron rea-
lizadas empleando una longitud de onda de 800 nm, con esta longitud de onda el
movimiento del electrén se encuentra en las cercanias del punto B, en este caso
se puede considerar la inhomogeneidad del campo como una funcién lineal de
la forma (5.1). La intensidad utilizada fue de 10'*W /cm?. Para tener un orden
de magnitud del valor del desplazamiento del electron alrededor del punto B,
estimamos el valor del quiver radius a +16 a.u.

En la figura 5.3(a) se observa el pulso laser utilizado para realizar las simula-
ciones, la envolvente del mismo estéd descripta por la ecuacion (5.19). Se utiliz6 un
pulso de 3 ciclos de FWHM, correspondiente a n, = 6.

La figura 5.3(b) muestra el andlisis cldsico de las energias de ionizacién-
recombinacion. Las flechas en colores en la figura 5.3(a) muestran la zona temporal
del campo eléctrico, donde es ionizado y recombinado el electrén. A cada flecha
en la figura 5.3(a) le corresponde una flecha del mismo color en los resultados
presentados en la figura 5.3(b). Teniendo en cuenta lo comentado anteriormente,
cuando el electrén es ionizado por la parte negativa del campo eléctrico, este se

mueve hacia las coordenadas positivas. Como el campo es creciente en esa direc-
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Figura 5.3: La figura (a) muestra el pulso laser utilizado para realizar las simula-
ciones, las flechas de colores indican la zona temporal donde el electrén es ionizado
y recombinado. La figura (b) muestra los resultados clasicos obtenidos en el punto
B, a cada flecha le corresponde otra flecha del mismo color en la figura (a).
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cion el electron va a experimentar una intensidad mayor. Por otro lado, cuando
el electrén es ionizado por la parte positiva del campo (figura 5.3(a)), ocurre lo
contrario.

Estos resultados pueden apreciarse en la figura 5.3(b), en donde se observa un
”desdoblamiento”de las energias de ionizacién-recombinacién. Esta es una de las
diferencias entre campos homogéneos e inhomogéneos. Para observar un aumento
del cut-off con respecto al caso homogéneo, es necesario tener en cuenta el sentido
del movimiento del electron o de manera equivalente en que regiéon temporal es
ionizado.

Para comprender mejor lo mencionado anteriormente, tomemos como ejemplo
la parte del pulso que ioniza al electron marcada con la flecha roja. Si miramos
la figura 5.2, permite inferir que el electrén va a experimentar mayor intensidad
ya que se mueve para el lado del campo creciente. Los resultados se muestran,
también con flecha roja, en la figura 5.3(b). Por el contrario, cuando el electrén es
ionizado en la zona marcada por la flecha negra, este va a disminuir su intensidad,
los resultados se muestran también en la figura 5.3(b). Se observa claramente una
diferencia de energias de recombinacién para los dos casos, el rojo genera un
fotén mas energético que el megro. Si no existiera un campo inhomogéneo las
dos energias de recombinacién serian practicamente iguales. Resultados similares
fueron presentados por Shaaran y colaboradores [98].

El estudio de la HHG cuando el electréon es ionizado en el punto B, fue rea-
lizado para avalar las hipotesis sobre el movimiento del electrén en el continuo
en un campo inhomogéneo. A continuacién se presentara un estudio del compor-
tamiento del cut-off a medida que la longitud de onda del laser, que excita a la
nanoparticula, varia. El estudio se realizé en el punto A (x=0) de la figura 5.2, en
donde el campo eléctrico crece a ambos lados del mismo. La intensidad en dicho
punto es de 10'w/cm? y el pulso utilizado es el dado por la figura 5.3(a).

Para estudiar la variacion del cut-off con A, se realizaron cuatro simulaciones
mediante la ecuacion 1D-TDSE con los siguientes valores de A; 800, 1100, 1300
y 1500nm. Los resultados de los espectros de armonicos se observan en la figura
5.4. Se puede apreciar que a medida que la longitud de onda del ldser aumenta,
se generan fotones cada vez mas energéticos (cut-off). Esto estd de acuerdo en un

aumento del cut-off con la longitud de onda, como se ha comentado anteriormente.
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Sin embargo si se observa con mas detalle, el aumento del cut-off originado por
la variacion de A sobrepasa al dado por la ley del cut-off (3.7). Para A =800nm
figura 5.4(a), no existe una diferencia de energias apreciable con relacién al caso
homogéneo. Esto es debido, a la pequena variacién espacial que experimenta el
electréon en el continuo a esa longitud de onda. Si se observa la figura 5.2, en
las cercanias del punto A el campo eléctrico no cambia de forma apreciable. Por
el contrario para A =1100, 1300, 1500nm (figura (b), (c) y (d)), se observa un
notable apartamiento de la ley del cut-off, pues se obtienen energias, en funcién
de la energia ponderomotriz Up, cada vez mas elevadas, 5,17Up, 8.47Up v 9.8Up
respectivamente. Estos resultados se pueden interpretar teniendo en cuenta que
el electron pasa mas tiempo en el continuo (se aleja mas del punto de ionizacién)
a longitudes de ondas largas, lo que origina que experimente un campo eléctrico
cada vez mayor (Figura 5.2). Los resultados anteriores muestran un apartamiento
claro con respecto de la ley del cut-off.

Para complementar estos resultados, se ha realizado un anélisis clasico, por
medio de la integracion de las ecuaciones de Newton, de las energias de ionizacion-
recombinacién para los mismos parametros. Estos resultados se presentan en la
figura 5.5, se observa una excelente concordancia con los resultados obtenidos por
medio de la ecuaciéon 1D-TDSE. Con estos resultados, se pone de manifiesto la
simplicidad y exactitud del modelo de los tres pasos, para describir el proceso de
HHG bajo distintos campos de excitacion.

A continuacién (figura 5.6) se estudi6 la dependencia del cut-off con la longitud
de onda del ldser A, para un gran intervalo de valores, que van desde 0.7um a
4pm. Los calculos realizados fueron llevados a cabo a través del anélisis clésico,
ya que como se mostrd en las figuras 5.4 y 5.5, los resultados clasicos y cuanticos
presentan una gran concordancia.

En la figura 5.6 se presentan los resultados obtenidos. Se pueden observar
cuatro regiones bien diferentes (I-IV), en cuanto al comportamiento del cut-off
con \. Con linea negra se representa el comportamiento inhomogéneo y en lineas
rojas el comportamiento homogéneo. En la region I, hasta una longitud de onda
de 1100nm, el comportamiento del cut-off es similar al caso homogéneo (A\?). Esto
es debido al pequeno desplazamiento que presenta el electrén, alrededor del punto

de ionizacién, para esas longitudes de onda. En la region II, se observa un brusco
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Figura 5.4: Simulaciones cudnticas realizadas bajo la ecuacién 1D-TDSE utili-
zando el pulso representado por la figura 5.3(a). Se muestra los espectros de
armonicos para las cuatro longitudes de onda A utilizadas: (a)800nm, (b)1100nm,
(c)1300nm, (d)1500nm. La intensidad del ldser empleada fue de 101 /cm?.
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Figura 5.5: Simulaciones clésicas de energias de ionizacion (rojo) y recombinacion
(verde), para los mismos parametros que las simulaciones cudnticas, figura 5.4. Se
puede observar en cada gréfica, la linea negra que representa el cut-off del campo
homogéneo.
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aumento del cut-off con )\, esta dependencia estd en el orden de A3. Los resultados
de esta regién ya fueron presentados en la figura 5.4 y se originan por el aumento
del campo eléctrico a medida que el electron recorre mas distancia en el continuo.
La regién I1II (de 1600nm a 3000nm), aunque muestra un aumento del cut-off con
respecto al caso homogéneo, la dependencia con A es menor que la dada por la
ley del cut-off (3.7). Para entender este comportamiento, tenemos que remitirnos
a la figura 5.2. En la misma podemos ver que la funcién h(x) estd delimitada,
alcanza un maximo en cierta posicién (~ £125 a.u.), para luego decrecer de
manera exponencial. Esto origina un cierto limite o valor maximo en la energia
que puede adquirir el electron. De esta manera, a medida que aumenta la longitud
de onda, las trayectorias de los electrones en el continuo ya no presentan el mismo
comportamiento que para el caso homogéneo.

Finalmente se muestra la regién IV, definida para A mayores a 3000nm, se pue-
de apreciar que el cut-off alcanza un valor asintético o de saturacién. Para com-
prender el origen del comportamiento de esta regién se realizé un anélisis clasico
de las trayectorias de los electrones, para dos longitudes de ondas; A=3000nm
y A=4000nm. Los resultados se presentan en las figuras 5.7 (a) y 5.7(b) res-
pectivamente. Como puede verse de las mismas solo una porcién menor de las
trayectorias recombinan (vuelven a la posicién original, x=0). Esto significa que
la eficiencia de la HHG para grandes longitudes de ondas, bajo este campo inho-
mogeneo, serd muy baja. Esto podria beneficiar a un fenémeno conocido en ingles
como above-threshold ionization (ATI), este fenémeno estudia el comportamiento
de las trayectorias que no recombinan [77].

Observando las figuras 5.7, vemos que aparece un hecho muy llamativo en
el comportamiento de las trayectorias que recombinan. Estas nunca superan un
valor aproximado de + 200 a.u. Este umbral es independiente de la longitud de
onda de laser empleada para excitar a la nano-estructura y esta estrechamente
relacionado con las caracteristicas de la funcién h(x). En la figura 5.2, en lineas
punteadas negras, se senaliza la region espacial que confina a los electrones. Estos
resultados marcan una gran diferencia con respecto a la generacién de armonicos
con campos homogéneos, en donde el desplazamiento del electréon era proporcional
a A? (quiver raduis ap).

Por medio del parrafo anterior, el valor maximo de la energia que alcanza
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linea roja se muestra el comportamiento de la ley clasica del cut-off (3.7).
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la HHG (regién IV), queda explicado por el confinamiento que sufre el electrén
a través del campo eléctrico acotado espacialmente. En el caso homogeneo, no
existe un confinamiento espacial y la energia de la radiacién depende, como se
ha mencionado antes, de A\%. Para el campo eléctrico h(x) estudiado, el méximo

valor en la energia de la radiacion toma un valor aproximado de 500eV.
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Figura 5.7: Anadlisis clasico de las trayectorias para el campo inhomogéneo. La
figura (a) muestra los resultados para A = 3000nm y la figura (b) el caso para
A = 4000nm. Se observa que las trayectorias que recombinan nunca superan,
aproximadamente, el rango espacial £200a.u..
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5.4. Discusion y Conclusiones

En este capitulo se ha estudiado tedricamente la generacion de armoénicos
en atomos de argén, por medio del campo eléctrico producido por una nano-
estructura de oro, al ser excitada por un pulso laser de algunos ciclos 6pticos.

En este andlisis, se utiliz6 una aproximacién que posee un buen grado de
exactitud del refuerzo de campo cercano creado por la nano-estructura de oro tipo
mono. Esta aproximacién (figura 5.2), permitié deducir de manera cualitativa, el
comportamiento de las trayectorias de los electrones luego de ser ionizados por el
campo. De esta manera, se pudo vislumbrar ciertos aspectos de la generacién de
armoénicos bajo campos inhomogéneos, que permanecian ocultos utilizando una
aproximacién a primer orden del refuerzo de campo (5.1).

El primer anélisis, se realizé teniendo en cuenta el punto B en la figura 5.2.
Este punto, iluminado con determinadas longitudes de ondas (quiver radius ay),
puede ser considerado como una funcion lineal de la forma (5.1). A través de este
andlisis, pudimos reproducir resultados ya publicados por Shaaran et.al. [98], en
donde se originaba un desdoblamiento de las energias de ionizacién-recombinacion
por medio de un andlisis de las quantum-orbit. Este fenémeno depende de la
region temporal del pulso donde se ioniza el electrén. Por otro lado, este andlisis
permitio corroborar nuestro idea cualitativa del comportamiento de las trayectoria
de los electrones bajo campos inhomogéneos.

El segundo anélisis fue realizado en el punto A de la figura 5.2, en la posicién
x=0. Se analizé el comportamiento del cut-off con la longitud de onda central del
pulso laser A\, que excita a la nano-particula. Los resultados que se obtuvieron
presentan un gran apartamiento de la ley del cut-off dado por la ecuacién (3.7).
Para una cierto intervalo de A, que va de 1100nm a 1600nm, se observa que
el cut-off escala con A*. Para explicar este comportamiento, se debe tener en
cuenta el incremento del campo eléctrico producido a ambos lados del punto A.
El siguiente resultado importante que se obtuvo mediante el andlisis, fue que
las trayectorias de los electrones que recombinan estan confinadas espacialmente,
independientemente de la longitud de onda de excitacion. Este confinamiento, se
origina por las caracteristicas del campo h(x) dado figura 5.2, en donde existe

una limitacién espacial del mismo.
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En conclusién, se han obtenidos resultados nuevos en la generaciéon de armoni-
cos bajo campos inhomogéneos. Estos resultados se originan teniendo en cuenta
un mejor ajuste del refuerzo de campo generado por la nano-estructura. Por un
lado, por primera vez, se ha mostrado que el cut-off puede escalar con una lon-
gitud de onda mayor que \?. Por otro lado, en campos inhomogéneos generados
por nano-estructuras, las trayectorias de los electrones que recombinan estan li-
mitadas espacialmente. Esta limitacion o confinamiento, es independiente de la
longitud de onda de excitacién y depende fuertemente de las caracteristicas del

campo de la nano-estructura h(x).
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Capitulo 6

Sintesis de un pulso de un ciclo

para la generacion de armodnicos

En los tultimos anos, se ha logrado un gran avance en la generacion de pulsos,
de alrededor de dos ciclos de FWHM, para el estudio de la HHG. Estos pulsos
poseen longitudes de ondas entre 0.8-2 pum [103-107]. El interés en generar pulsos
de longitudes de onda largas, es que permite obtener fotones mas energéticos
(ecuacién (3.7)). La desventaja de utilizar estas longitudes de onda en el proceso
de la HHG, es que la eficiencia de la generacion decrece como A\~>° [72,73].

Por otro lado, la posibilidad de generar pulsos de pocos ciclos, permite la
obtencion de pulsos de attosegundos aislados, como se explicara en la seccion si-
guiente. Estos pulsos aislados son indispensable, si se desea realizar experimentos
cronolégicos del comportamiento de distintos fendmenos naturales [21-24].

En este capitulo, proponemos la sintesis de cuatro pulsos de aproximadamen-
te un ciclo 6ptico de FWHM, para el estudio de la HHG. Estos pulsos, sobre el
espectro de armonicos, van a presentar ventajas tanto en la eficiencia del proceso
como en la obtencién de fotones mas energéticos. Para lograr esta sintesis, propo-
nemos un esquema experimental (interferometro de dos ramas) donde un pulso
gaussiano de una longitud de onda A inicial, es dividido en dos pulsos de igual
amplitud. Estos pulsos, en cada rama, atraviesan diferentes medios dispersivos
hasta sumarse de nuevo. Por otro lado, cada uno de estos pulsos, antes de reen-

contrase, son reflejados por espejos que van a diferir en numero en su paridad.
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De esta manera, se logra un desfasaje entre los pulsos de 7.

Los cuatro pulsos sintetizados, van a poseer cierta asimetria en un ciclo del
pulso. Esto quiere decir, que la regién temporal que ioniza al electrén va a ser
diferente a la que permite la recombinacion. Esta asimetria, causa un comporta-
miento diferente en las trayectorias de los electrones que recombinan, en relacion
a un pulso sinusoidal puro. En varios trabajos previos, se han propuesto dife-
rentes sintesis de pulsos que poseen asimetria en un ciclo [34,35,108]. En esos
trabajos se presenta una mejora en la eficiencia de la generacion de HHG, como
asi también un aumento del cut-off. Un caso especial es el trabajo Ideal Wave-
form o Perfect Wave [109], en donde se propone un pulso ideal, que origina la
trayectoria de recombinacién mas energética posible en un ciclo. Este trabajo fue
corroborado experimentalmente, mediante una mezcla de pulsos con diferentes
frecuencias [110].

El estudio de la HHG con los pulsos sintetizados, se llevard a cabo median-
te la resolucion de la ecuacién de Schrodinger 3D-TDSE en atomos de Ar, co-
mo asi también por medio de un analisis clasico de las energias de ionizacion-

recombinacién y un andlisis Wavelet de la radiaciéon emitida.

6.1. (Generacion de armonicos con pulsos de po-

cos ciclos: Attosegundos

Cuando se trabaja con pulsos muy cortos, es decir, de algunos pocos ciclos
opticos de FWHM en la generacion de armonicos, es necesario que los mismos
poseen la fase estabilizada. Esta técnica de control de la fase del pulso (CEP),
fue descripta en la seccion 2.1.2. Si la CEP entre un pulso y el siguiente, a la
hora de interactuar con el gas no estuviera controlada, la interaccién de dos
pulsos consecutivos seria diferente, por lo que el espectro de arménicos presentaria
variaciones [111,112].

La importancia de trabajar con pulsos de pocos ciclos en la HHG, es la posi-
bilidad de generar pulsos de attosegundos (107!8s) aislados. Los pulsos de varios
ciclos opticos, originan un tren de pulsos de attosegundos cada medio ciclo del

pulso laser. Esto queda evidenciando en la ecuacién (3.16), en donde se originan
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varios eventos (emisién armonica), ya que el pulso posee varios ciclos.

Al tener un pulso de pocos ciclos, se originaran pocos eventos de emision
armoénica, de modo que dependiendo del pulso podrian ser: dos, tres o cuatro,
segun el caso. Esto origina una estructura de interferencia de la radiaciéon no tan
definida como en el caso de un pulso de varios ciclos, por lo que el espectro de
armoénicos, presentara una region continua de radiacion.

Para entender mejor el andlisis anterior, en la figura 6.1 se presentan grafica-
mente los dos ejemplos mencionados. En la parte superior se observa un espectro
de armoénicos originado con un pulso de varios ciclos 6pticos, donde es posible
apreciar que los armoénicos quedan bien diferenciados (picos impares). A la dere-
cha de la imagen, se muestra la Tranformada de Fourier del espectro de arménicos,
en donde se visualiza el tren de pulsos de attosegundos resultante. Estos pulsos
ocurren cada medio ciclo del laser. Por el contrario, en las figuras de abajo, se
muestra el espectro de armonicos obtenido por un pulso de pocos ciclos. De esta
figura, se observa que en la region del cut-off el espectro es continuo. Esta par-
ticularidad implica, que ocurre solo un evento de ionizacién-recombinacién en el
proceso de generacién, que origina la méaxima energia del fotén (desaparece la
estructura de interferencia).

Para obtener un pulso de attosegundos aislado, no alcanza solamente con gene-
rar la radiacion mediante pulsos de pocos ciclos. Lo que ocurre es que a ordenes
bajos, el espectro contiene picos bien definidos. Para sortear este problema, se
utiliza un filtro espectral pasaalto, sintonizado en la region donde el espectro de
armonicos es un continuo (linea continua roja en la figura 6.1) [24]. Este filtro,
generalmente suele ser una pelicula de aluminio o zirconio [113,114]. Luego de
filtrar el espectro, a la derecha de la figura se observa el pulso de attosegundos

aislado.

6.2. Sintesis de los pulsos

Para la sintesis de los pulsos, se propone el esquema experimental mostrado
en la figura 6.2 (a). En la misma, se observa la suma de dos pulsos con diferentes
grado de chirp dado por la GVD y un desfasaje entre ellos de 7. Para realizar el

estudio, se sintetizaron cuatro pulsos variando el grado y el signo del chirp.
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Figura 6.1: Espectro de armoénicos obtenidos con pulsos con diferentes anchos
temporales. Las imagenes superiores muestran un espectro obtenido por un pulso
de varios ciclos, como asi también su TF (tren de attosegundos). La imégenes
inferiores, muestran la sintesis de un pulso de attosegundo, obtenido por medio
de un pulso de pocos ciclos. En linea roja se senaliza la region espectral que fue
filtrada (filtro pasa-alto).
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Figura 6.2: (a)Esquema experimental propuesto para la sintesis de los pulsos.(b)
pulso inicial, (¢) superposicién de dos pulsos que originan la sintesis, (d) sintesis
del pulso antes de atravesar un filtro espectral.
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Inicialmente, se tiene un pulso Gaussiano de un ciclo optico de FWHM vy
una longitud de onda A\, (figura 6.2(b)). Este pulso, es dividido en dos pulsos de
igual amplitud, por medio de un beam splitter (BS1), pulso 1 y pulso 2. El pulso
1 atraviesa un medio dispersivo de longitud L; y es reflejado por medio de un
numero impar de espejos. El pulso 2, atraviesa un medio de longitud L, y recorre
la misma distancia que el pulso 1, pero es reflejado por un numero par de espejos
(en magenta se muestra un espejo mévil, que permite ajustar los caminos de las
ramas). Esta disparidad entre el numero de espejos, origina un cambio de fase en 7
entre ellos. Finalmente, los pulsos son nuevamente superpuestos sobre un segundo
beam splitter (BS2). Esta superposicién se esquematiza en la figura 6.2(c). En
la figura 6.2(d), se muestra la suma real de los dos pulsos. En la misma, se
observan dos zonas temporales bien definidas, con diferentes longitudes de onda.
La particularidad obtenida en el pulso resultante es consecuencia del chirp que
se introdujo en los pulsos mediante los diferentes medios dispersivos. La primera
zona temporal, posee una longitud de onda aproximada de A = 1,5),. La segunda
zona, posee una longitud de onda menor que Ay, pero para el caso de nuestro
estudio no es relevante, ya que, siguiendo la ley del cut-off, las longitudes de
ondas bajas generan fotones menos energéticos. De todos modos, para prescindir
de las altas frecuencias, proponemos incluir un filtro espectral ideal, de tal manera
que filtre estas longitudes de ondas cortas.

En la figura 6.3(a), se presenta el andlisis tiempo-frecuencia (Wavelet) del pul-
so (figura6.3(c)). El eje de las ordenadas corresponde a la frecuencia en unidades
arbitrarias, mientras sobre el eje de las abscisas se representa el tiempo, en ciclos
6pticos. De esta manera, mediante la figura 6.3(a), se puede observar claramente
las diferentes regiones temporales del pulso y sus respectivas frecuencias. En la
Figura 6.3(b), se muestra el filtro ideal (linea punteada roja), sobre el analisis
wavelet. Dado que los dos pulsos poseen un gran ancho de banda, sus espectros
se superponen, y no es posible filtrar totalmente la regién temporal de altas fre-
cuencias, sin afectar a la regién de bajas frecuencias. El pulso resultante, luego
de ser filtrado, se presenta en lineas rojas en la figura 6.3(d). En el mismo, se
observa una clara disminucion de la amplitud del campo en la region de altas
frecuencias. El campo eléctrico en esta regién, no posee suficiente amplitud para

ionizar al a&tomo por efecto tunel, efecto que ya fue presentado en la figura 4.7.
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De esta manera, la regién de altas frecuencias no va a influir en el espectro de

armoénicos.

(@)

Frecuencia

o

Figura 6.3: Pulso sintetizado y su anélisis wavelet (izquierda). Las imédgenes a la
derecha, muestran el filtro espectral (linea punteada roja) sobre el andlisis wavelet
y el pulso luego de ser filtrado (rojo).

Teniendo en cuenta lo discutido en el parrafo anterior, las simulaciones con los
diferentes pulsos sintetizados se realizaran en la ventana temporal que presenta
las frecuencias mas bajas. Los cuatro pulsos sintetizados se muestran en la figura
6.4. Cada uno de estos pulsos, se obtuvo variando las longitudes de los medios
dispersivo Ly y Lo, y el signo del chirp. El medio dispersivo para realizar los
calculos en este caso, corresponde a un vidrio de SF14. Para los pulsos mostrados
por las figuras 6.4(a) y (b), las diferentes longitudes del medio fueron L;=25 um
y Ly=30 pm. El signo del chirp para el pulso (a) fue positivo y para el pulso (b)
negativo. Para los pulsos representados en (c) y (d), las longitudes utilizadas para
el calculo fueron L;=20 um y L,=30 pm, mientras que la variaciéon en el signo

del chirp, se efectud de la misma manera que en (a) y (b).
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Figura 6.4: Los cuatro pulsos sintetizado para el estudio de la generacién de
armonicos.

6.3. Resultados

El proceso propuesto de sintesis de los pulsos no necesita de un medio no-lineal
para su obtencion, por lo que la intensidad de los pulsos no es un parametro
relevante. Para estudiar la generacion de armonicos, se fijo el valor del campo
en 0.053 a.u., que corresponde a la regién A (figura 6.4) en los pulsos. En estas
regiones temporales, el atomo es ionizado, mientras que en la otra regién, el
electron es recombinado emitiendo un fotéon. El valor de la amplitud maxima de
campo propuesto, corresponde a una intensidad de 10'*W /cm?.

Los resultados obtenidos por medio de la ecuacién de Schrédinger (3D-TDSE),
pueden observarse en la figura 6.5. En la misma, en rojo, se observa el espectro
de armoénicos obtenido por medio de los pulsos de la figura 6.4. Al pulso de la
figura 6.4(a), le corresponde el espectro de la figura 6.5(a), los deméds espectros,
representados en las figuras (b), (¢) y (d) siguen la misma relacién. También,
en la figura 6.5(a), se muestra en negro el espectro de arménicos correspondien-

te al pulso original (800 nm) a la misma intensidad que los pulsos sintetizados,
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10*W /cm?. Se observa en todos los espectros, un notable incremente del cut-off
en relacion al pulso con una longitud de onda de 800 nm (rojo). Este resultado
es de esperarse, ya que siguiendo la ley del cut-off (3.7), los pulsos que fueron
sintetizados poseen una longitud de onda aproximada de A\ ~ 1,5)\q, correspon-
diente a A=1200 nm. Es de destacar, que los espectros obtenidos por los pulsos 1
y 3 poseen un incremento en el cut-off, que excede al estimado para un pulso con
una longitud de onda de A=1200 nm. Esto es consecuencia, de la asimetria entre

la regién del pulso que ioniza al atomo, con respecto a la regién que permite la

recombinacion.
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Figura 6.5: Espectro de armoénicos obtenidos por medio de la ecuaciéon 3D-TDSE,
para los cuatro pulsos sintetizados (rojo). En azul, se observan los espectros equi-
valentes que originan el mismo cut-off. En negro (a), se muestra el espectro de
armoénicos para A = 800nm.

Por otro lado, se analiz6 la eficiencia de la generacién de armonicos, para los
pulsos sintetizados. Para lograr esto, se compar6 la eficiencia de cada uno de los
espectros obtenidos, por un espectro equivalente. La equivalencia de los diferentes
espectros se obtuvo, comparando el cut-off que genera un pulso sinusoidal, a una

determinada longitud de onda, con el obtenido por el pulso sintetizado. Esto se
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realiz6, por simple inspeccion, mediante el andlisis clasico de las energias para
cada uno de los casos.

Cada uno de estos espectros a longitud de onda fija, se muestran en azul
en la figura 6.5. Se observa, que todos los pulsos sintetizados poseen una mayor
eficiencia que sus pulsos equivalentes. Es de destacar, que para los pulso 1 y
3, que son los pulsos que poseen un cut-off mas elevado, la eficiencia es mayor,
estando su mejoria en alrededor de un orden de magnitud respecto a sus pulsos
equivalentes.

Para explicar la mejora en la eficiencia de la generacién de armonicos para los
pulsos sintetizados propuestos, se analizé el tiempo de vuelo del electron en el con-
tinuo 7y, por medio del anélisis clasico de las energias de ionizacién-recombinacion.
Es bien sabido que la eficiencia depende de la dispersion que sufre el paquete de
ondas en el continuo. Esta dispersién esta estrechamente ligada al tiempo de vuelo
Ty o A [110]. Cuando el electrén pasa mas tiempo en el continuo, la probabilidad
de que ocurra la recombinacion es menor. En general, la eficiencia de la generacion
depende de A™5°. Los resultados del analisis cldsico se muestran en la figura 6.6.
En puntos rojos se muestra el instante donde el electrén es ionizado y en verde
donde es recombinado. El tiempo esta expresado en ciclos épticos a una longitud
de onda de 800 nm, que corresponde a 2.66 fs. Se observa, de estos resultados,
una clara correspondencia con los resultados cuanticos, presentados previamente
en la figura 6.5.

Los estudios de la eficiencia, fueron realizados considerando el tiempo de vuelo
de las trayectorias que generan el cut-off, que se indica con flechas en la figura
6.6. Estos tiempos de vuelo, fueron comparados con los correspondientes tiempos
de vuelo de las trayectorias de los pulsos equivalentes. Para un pulso sinusoidal
puro, el tiempo de vuelo de la trayectoria mas energética, es aproximadamente
v = 0,757, siendo T el periodo del pulso (figura 3.6).

En la tabla 6.1, se muestran los tiempos de vuelo para todos los pulsos estu-
diados, tanto los sintetizados como sus equivalentes. Se observa, que los tiempos
de vuelo para los pulsos sintetizados siempre son menores que los dados por los
pulsos equivalentes. Particularmente, los pulsos 1 y 3, muestran una mejor eficien-
cia en relacion a sus pulsos equivalentes (figura 6.5), ya que los tiempos de vuelo

difieren de forma apreciable. Esta diferencia de los tiempos de vuelo, explica la
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Figura 6.6: Analisis clasico de las energias de ionizacion-recombinacion para los

cuatro pulsos sintetizados. La flecha negra en cada imagen, indica el tiempo de
vuelo 7y .
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mejora en la eficiencia del espectro de arménico, para los pulsos sintetizados.

’ Tv(fs) ‘ Pulsos sintetizados ‘ Pulsos equivalentes ‘
Pulso 1=1350nm | 2.70 fs 3.29 fs
Pulso 2= 1150nm 2.33 fs 2.80 fs
Pulso 3= 1450nm | 2.38 fs 3.53 fs
Pulso 4= 1200nm 2.68 fs 293 fs

Tabla 6.1: Tiempos de vuelos de las trayectorias (cut-off), para los pulsos sinte-
tizados y equivalentes

Por otro lado, se ha realizado un andlisis wavelet de la radiacién arménica
emitida. Los resultados se muestran en la figura 6.7. En escala de colores, se
representa la intensidad de la radiacién armonica emitida. Este andlisis permite
ver el instante donde se emiten los fotones con diferentes energias. En linea negra,
se superponen los diferentes andlisis clasicos de las energias de recombinaciéon. Se
observa, una gran concordancia con los resultados presentados por el andlisis

cuantico (figura 6.5).

Energia (eV)

Energia (eV)

Ciclos opticos Ciclos opticos

Figura 6.7: Anélisis Wavelet de la HHG, para los cuatro pulsos sintetizados.

Por dltimo, como corolario, se presenta en la figura 6.8 los pulsos de atto-
segundos obtenidos por medio de los espectros de armonicos generados por los
pulsos 1 y 3, que mostraron una extension del cut-off mayor, como asi también

una mejor eficiencia. En las figuras 6.8(a) y 6.8(b), se muestran los espectros de
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armoénicos obtenidos por los pulsos 1y 3 respectivamente. El filtro espectral (re-
gién azul) se encuentra en la regién continua de maxima energia, ya que como
se comento en la seccion 6.1, es necesario un espectro continuo para obtener un
pulso de attosegundos aislado. Las figuras 6.8(c) y 6.8(d), muestran los pulsos 1
y 3, la intensidad de los pulsos de attosegundos y el instante donde son emitidos.
Si se observa en detalle la figura 6.7 (pulsos 1 y 3), se aprecia que los tiempos en
donde la radiacién arménica (que genera los fotones més energéticos) es emitida,
corresponden al instante en que los pulsos de attosegundos son generados.

Por otro lado, el ancho temporal de los pulsos de attosegundos (representados
en azul en las figuras 6.8(c) y (d)) varia notablemente de un espectro al otro. Para
el primer espectro, se obtuvo un pulso de 490 as de FWHM y para el segundo
espectro un pulso de 260 as de FWHM. En principio, esto es debido al mayor
ancho espectral que se obtiene en el espectro de armonicos representado en la
figura 6.8(b) en relacién al espectro dado por la figura 6.8(a). Es de destacar, que
los pulsos presentados estan limitados por Traformada de Fourier. Un estudio
mas detallado deberia tener en cuenta la fase y el chirp intrinsico que poseen los
pulsos de attosegundos por las caracteristicas de su generacién [115, 116], pero

este estudio escapa a los objetivos de la presente tesis.

6.4. Discusion y Conclusiones

En este capitulo, se presentd una técnica que permite sintetizar cuatro pulsos
de aproximadamente un ciclo 6ptico y cierto grado de chirp. Estos pulsos fueron
utilizados, para estudiar las caracteristicas del espectro de HHG en argdn, me-
diante un andlisis cuantico (ecuacion 3D-TDSE y andlisis Wavelet) y un andlisis
clasico de las energias de ionizacién-recombinacion.

Para obtener los diferentes pulsos, se propuso un pulso inicial gaussiano, de
una longitud de onda Ag y un ancho temporal de un ciclo 6ptico (FWHM). Me-
diante un beam splitter, los pulsos fueron separados en dos pulsos (pulso 1y pulso
2) de igual amplitud, para luego atravesar un conjunto de espejos y medios disper-
sivos. Luego de recorrer la misma distancia, los pulsos se ”sumaron” nuevamente.
El numero de espejos para cada pulso (1 y 2) debia diferir en su paridad, de esta

manera, se lograba un cambio de fase en 7 entre ellos. Los pulsos sintetizados,
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presentan dos zonas temporales bien definidas (figura 6.3). Una regién se pudo
caracterizar con una longitud de onda de A ~ 1,5y y la otra con A ~ 0,65)\y. Para
nuestro estudio, solamente importé la regiéon con mayor longitud de onda, por lo
que se propuso un filtro espectral ideal para reducir/eliminar la otra regién. Esto
permitid, que los estudios fueran llevados a cabo teniendo en cuenta solamente la
regiéon de mayor longitud de onda (figura 6.4).

La técnica presentada para sintetizar los pulsos, es independiente de la longi-
tud de onda. Por lo que en principio, se podrian obtener pulsos con longitudes de
onda mayores o menores a una cierta Ay, sin utilizar ningiin medio no-lineal.

Los pulsos sintetizados, presentan un gran aumento del cut-off con respecto al
pulso original de longitud de onda Ag =800 nm, calculados a la misma intensidad.
En principio es esperable este aumento del cut-off, ya que los pulsos sintetizados
presentan una longitud de onda de aproximadamente A = 1,5)\q. Debido a la
asimetria de los pulsos, entre la regién de ionizacion y la de recombinacién, los
espectros de HHG generados por los pulsos 1 y 3, presentan un incremento del
cut-off que supera al pulso con una longitud de onda A = 1,5)g. Estos resultados
se presentan en la figura 6.5.

Por otro lado, se observo en todos los casos estudiados una mejora en la
eficiencia de la generacién de armonicos, con respecto a un pulso equivalente
sinusoidal (figura 6.5). Para explicar este comportamiento, se realizé un estudio
del tiempo de vuelo de las trayectorias en el continuo (7v), por medio de un
andlisis clasico de las energias de ionizacién-recombinacién, y se comparoé con los
tiempos de vuelo de las trayectorias para los pulsos equivalentes. Estos resultados
se presentan en la tabla 6.1, en donde se observa que los tiempos de vuelo de los
pulsos sintetizados, son siempre menores a los tiempos de vuelo de los pulsos
equivalentes.

En conclusion, se propone un posible experimento para sintetizar pulsos de
aproximadamente un ciclo 6ptico de FWHM, con cierto grado de chirp y una
longitud de onda aproximada de = 1,5)\g, partiendo de un pulso gaussiano de
longitud de onda \g. Estos pulsos, presentan una mejora en la eficiencia de la

generacién de armonicos, como asi también un incremento notable en el cut-off.
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Capitulo 7

Conclusiones y perspectivas
futuras

En la presente tesis, se realizé un estudio tedrico de la generacién de arménicos
de alto orden en gases nobles (argén y helio), bajo la aproximacién SAE (single-
active-electron), utilizando diferentes campos para excitar a los dtomos.

Se estudio, principalmente, como es afectado el espectro de arménicos para
los distintos campos propuestos. Por otro lado, se realizd un anélisis clasico de
las energias de ionizacion-recombinacion y la trayectorias de los electrones. Esto
permitio una mejor interpretaciéon de los resultados.

El tratamiento del problema fue realizado resolviendo la ecuacion de Schrodin-
ger dependiente del tiempo, en una y tres dimensiones espaciales (1D-TDSE vy
3D-TDSE). Los diferentes célculos clasicos, fueron realizados por integracion de la
ecuaciones de Newton-Lorentz. Se realizé ademas, un analisis tiempo-frecuencia
(wavelet) para completar el tratamiento.

Esta tesis, comienza con el estudié de la generacion de armoénicos con pulsos
con chirp. En la primera parte, se analizé cual debe ser el origen del chirp para
lograr una extension del cut-off, respecto a un pulso sin chirp. Para lograrlo, por
un lado, se estudié la dependencia del cut-off, mediante un analisis clasico, de un
pulso cuyo chirp se origina mediante un medio dispersivo. Se observo, que a me-
dida que el chirp del pulso aumentaba, la amplitud maxima del campo disminuia
(efecto caracteristico de los medios dispersivos). Esto origina una disminucién del
cut-off para los pulsos con chirp propuestos. Por otro lado, se propuso un pulso

con chirp dado por una funcién simple (4.9), cuya fase es de la forma bt* y su
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amplitud permanece constante a medida que el parametro b cambia. Mediante
este pulso, se analizd el comportamiento del cut-off y se observé que el mismo
aumentaba con el parametro b. Por otro lado, por medio de la TF del pulso, se
mostré que el contenido espectral se incrementaba a medida que el parametro
b aumenta. En base a estos resultados, se concluyé que el chirp del pulso debe
generarse a través de algin fendmeno no-lineal, que hace que se generen nuevas
frecuencias en el mismo. Estas frecuencias, deben ser menores que la frecuencia
original del laser wy (ley del cut-off (3.7)) y deben encontrase en una regién tem-
poral del pulso, tal que su amplitud sea lo suficientemente grande para ionizar al
atomo por efecto tinel.

Teniendo en cuenta las conclusiones presentadas por el parrafo anterior, en
la segunda parte del capitulo 4, se propuso el fenémeno no-lineal SPM (2.42),
para generar el chirp del pulso. Por un lado, se presenta una posible forma de
generar estos pulso en el laboratorio. Para estudiar la HHG, se utilizaron pulsos
de varios ciclos dpticos (100fs) de ancho temporal, ya que para que se produz-
ca el fenomeno de SPM en cristales, es necesario que los pulsos poseen anchos
temporales del orden de los tiempos de respuesta del material. Los resultados
obtenidos, concuerdan con las conclusiones presentadas en la primera parte del
capitulo. Por otro lado, se observé que el aumento del cut-off depende linealmente
de la longitud de propagacién z.

En el capitulo 5, se estudié la HHG en atomos de argén utilizando un campo
inhomogéneo. Para este fin se propuso emplear el refuerzo de campo eléctrico
cercano, producido por una nano-estructura de oro al ser iluminada por un pulso
laser. La geometria de la nano-estructura fue tipo mono (bow-tie) y la forma
espacial del campo eléctrico generado por esta, presenta una importante inhomo-
geneidad. Particularmente, en este caso, se estudié la dependencia del cut-off con
la longitud de onda del laser que excita a la nano-estructura. Mediante un trata-
miento tanto cudntico como clédsico de la interaccién entre el campo y el atomo,
se observo que la dependencia del cut-off con la longitud de onda se apartaba
drasticamente con respecto al caso homogéneo. Esta discrepancia, fue explicada
en funcién del comportamiento de las trayectorias de los electrones en el continuo.
Por otro lado, se observé que las trayectorias de los electrones que recombinan,

que son los que emiten la radiacion armonica, estan limitadas espacialmente por
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la forma del campo eléctrico. Este resultado también difiere respecto al caso ho-
mogéneo, en donde no hay restricciones espaciales al movimiento del electron.
Este comportamiento, tanto del cut-off como de la trayectoria de los electrones
en campos inhomogéneos, se presenta, hasta donde sabemos, por primera vez.

Finalmente, en el capitulo 6, se propone un método experimental para sin-
tetizar pulsos de aproximadamente un ciclo éptico de ancho temporal, para el
estudio de la HHG. Para llevarlo a cabo, se parte de un pulso de un ciclo 6ptico
a una dada longitud de onda \Ag. Luego de dividir el pulso en dos (por medio de
un beam splitter), mediante una serie de espejos, se le provoca un desfasaje entre
ellos de m. Luego, se los hace atravesar diferentes medios dispersivos, hasta que
finalmente son sumados. Como resultados, se obtiene un pulso con una longitud
de onda aproximada de A = 1,5\ y cierto grado de chirp. Un posible esquema de
este proceso, se representa en la figura 6.2. Con este tipo de pulsos se realizé un
estudio de la HHG en atomos de Ar, por medio de la ecuacién de Schrodinger
3D-TDSE y un analisis clasico de las energias de ionizacién-recombinacion. El
resultado fue que se observo un incremento del cut-off, con respecto al pulso ori-
ginal, para todos los pulsos sintetizados. Por otro lado, comparando el espectro de
armoénicos de estos pulsos, con los espectros dado por pulsos equivalentes (pulsos
sinusoidales que generan el mismo cut-off), se observé una mejora en la eficiencia
de aproximadamente un orden de magnitud en los pulsos sintetizados. Esta me-
jora, fue explicada en términos del cambio en los tiempos de vuelo del electrén,
mediante un analisis clésico.

En base a los resultados presentados en esta tesis, las perspectivas de futu-
ros trabajos radican principalmente en estudios teéricos de la propagacion de los
pulsos en el gas, que genera la radiacién armonica (condiciones de Phase Mat-
ching) [117], ya que solamente se ha estudiado la respuesta de un solo atomo y
en un estudio completo de la HHG deben contemplarse los efectos de propaga-
ci6én [68]. Ademas, para el pulso cuyo chirp se originé por la SPM, se analizara el
efecto dispersivo del material (GVD), como asi también ordenes més elevados de
la respuesta no-lineal (self-steepening) [118]. Por ultimo, se intentara realizar los
diferentes experimentos propuestos en esta tesis, en algunos laboratorios con los
que ya se ha iniciado colaboraciones. Entre estos, podemos mencionar al: Centro

de Léseres Pulsados Ultracortos Ultraintensos (CLPU), Salamanca (Espana) y el
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laboratorio de Attosegundos del Max-Born Institute, Berlin (Alemania).
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