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Resumen

En este trabajo se realizé un estudio sobre la generacién de pulsos de attose-
gundos, como continuacién de investigaciones previas del grupo de investigacién.
El enfoque se centrd en la compresion de pulsos ultrarrapidos mediante el uso
de una celda multipaso, tanto experimental como numéricamente. Se construyo
la celda experimentalmente, logrando la compresién de pulsos del orden de de-
cenas de femtosegundos a pocos ciclos. Ademads, se realizé el desarrollo de un
software para modelar esta compresién, ajustando los pardmetros no lineales
involucrados. Posteriormente, se model6 la generacién de armoénicos de orden
superior (HHG) con el objetivo de calcular el pulso de attosegundos que podria

obtenerse a partir del pulso experimental.

A lo largo del documento, se presentan las bases tedricas necesarias para una
comprensién integral del tema, incluyendo los avances actuales en la generaciéon
de pulsos de attosegundos, sus métodos de obtencién y medicién. Se analizan los
miultiples fenémenos no lineales que intervienen en la compresién de pulsos, las
técnicas més utilizadas, los tipos de materiales 6pticos y la medicién del ancho

temporal.

Se utilizé una técnica novedosa de compresion de pulsos, la celda multipa-
so, que consta de dos etapas: el ensanchamiento espectral y la poscompresion.
En la primera etapa, se genera un ensanchamiento espectral del pulso inicial a
través de fendmenos no lineales, como la automodulacién de fase, con radiacién
propagandose en gas de argén a intensidades superiores a 102 W /cm?2. Para el
ensanchamiento espectral, se emple6 una configuracion simétrica de la celda con
espejos de igual radio de curvatura y multiples reflexiones. En la segunda etapa,

la poscompresion, el pulso espectralmente ensanchado se somete a un sistema



de compensacién de fase espectral basado en un arreglo de chirped-mirrors, di-
seniado para corregir la dispersién acumulada durante la propagacién. Con este
procedimiento se obtienen pulsos de aproximadamente 3,1 ciclos épticos (8,06
fs).

Se implementaron dos enfoques numéricos para modelar la propagacion del
pulso en la celda multipaso y obtener su espectro: el método Split-Step Fast Fou-
rier y el método de Crank—Nicolson. En particular, se desarrollé un software
que emplea el método de Crank—Nicolson para simular la propagacién del pulso
a través de la celda multipaso, incorporando en el modelado la generacion de
plasma y los efectos de absorcién no lineal debidos a la ionizacién multifoténica.
Ademaés, se analiz6 la contribucién del plasma al proceso de ensanchamiento

espectral.

Con el pulso comprimido experimentalmente, se realizé un andlisis cudnti-
co para obtener el espectro de armonicos de alto orden, complementado con
un andlisis semiclasico para modelar las energias electrénicas en funcién de los
tiempos de ionizacién y recombinacién dentro de un pulso de pocos ciclos. Pos-
teriormente, se estim6 numéricamente el pulso de attosegundos filtrando el es-
pectro de armédnicos altos en torno al fotén de mayor energia, obteniéndose asi

una duracién aproximada de 255 as.
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Capitulo 1

Introduccion

La trascendencia de la attofisica en la ciencia contemporanea quedé eviden-
ciada con la concesién del Premio Nobel de Fisica del ano 2023 a Pierre Agos-
tini, Ferenc Krausz y Anne L’Huillier, otorgado por contribuir con los métodos
experimentales que permiten generar radiacién pulsada en el orden de los at-
tosegundos de ancho temporal para el estudio de la dindamica electrénica de la
materia. En este sentido, Pierre Agostini obtuvo la primera generacién experi-
mental de trenes de pulsos de 250 attosegundos de ancho temporal en el rango
ultravioleta extremo (XUV) en 2001 [1]; por otro lado, Ferenc Krausz en el mis-
mo ano, produjo por primera vez un pulso aislado de attosegundos de ~ 650 as
en el rango de los rayos X blandos (soft X-rays) [2]. En 1993, Anne L’Huillier y
Balcou utilizaron un laser de 1 ps (10~*2s) de ancho temporal y una longitud de
onda de 1053 nm para generar armoénicos en Xenén, Argdén y Nedn obteniendo

el orden arménico 29, 57 y 137, respectivamente [3].

Los fundamentos tedricos de la generacion de armoénicos de orden superior
surgieron en la década de 1980, a partir del descubrimiento del espectro de
armonicos y la caracterizacién de su estructura por McPherson [4] y Ferray [5].
Posteriormente, las contribuciones de Anne L’Huillier fueron decisivas para al-
canzar una comprension mas profunda, tanto experimental como tedrica, que

abrié el camino hacia la generacién de pulsos de attosegundos [6-11].

Este reconocimiento subraya la importancia de seguir desarrollando técnicas
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que reduzcan la complejidad tecnoldgica y los costos de las fuentes laser de at-
tosegundos, a la vez que mejoren su accesibilidad y potencien su aplicacién en

multiples campos.

Los pulsos de attosegundos, donde un attosegundo equivale a 1078 segun-
dos, emiten radiacién en el rango del ultravioleta extremo (XUV) y de los rayos
X blandos, han demostrado ser una herramienta versatil; su capacidad para
observar la dindmica electrénica ha transformado la comprensién de procesos
fundamentales con aplicaciones en fisica, quimica y biologia: Un ejemplo de apli-
cacion de los pulsos de attosegundos es el surgimiento de la attoquimica, cuyo
objetivo es comprender el movimiento electronico en moléculas en su escala tem-

poral natural.

Un hito en este campo fue la observacién de la dindmica electrénica en la
molécula de fenilalanina en 2014, posible gracias a pulsos aislados en XUV de
300 attosegundos con energia de fotén en el rango espectral entre 15 y 35 eV y
al apoyo de modelos tedricos avanzados [15]. Este tipo de radiacién pulsada per-
mite generar paquetes de ondas electrénicas coherentes cuya evolucién temporal
aporta informacién sobre procesos como la formacién y ruptura de enlaces. Asi,
la attoquimica constituye un claro ejemplo del potencial de la attofisica para

abrir nuevas fronteras en el estudio de la quimica molecular [10].

En biologia, la aplicacién de los pulsos de attosegundos se encuentra en el
estudio de la dindmica acoplada electrén-niicleo en sistemas biomoleculares. En
trabajos recientes han demostrado, mediante pump-probe con pulsos XUV de
150 attosegundos con frecuencia central de 33 eV y pulsos de 3,6 femtosegundos
con frecuencia central de 3,2 eV, la posibilidad de observar la transferencia y re-
distribucién de carga en aminoacidos como el triptéfano. En dichos estudios, la
fotoionizacion con pulsos de attosegundos permite generar y caracterizar paque-
tes de ondas electrénicas, analizar la influencia del fotoelectrén en la dindmica

catiénica subsiguiente y explorar canales de fragmentacién molecular [17-20].

Histéricamente, los pulsos en el orden de femtosegundos ya habian encon-
trado aplicaciones practicas en medicina, particularmente en procedimientos de

dermatologia y oftalmologia. Aunque la radiacién en attosegundos ain no ha



alcanzado un uso clinico, las tendencias actuales de investigacion sugieren que,
en el mediano plazo, podrian llevarse a cabo estudios de moléculas biolégicas
como el ADN y las proteinas en su entorno natural. La aplicacién de la tecno-

logia de attosegundos sigue siendo objeto de investigacién y desarrollo [21-20].

Otro ejemplo de aplicaciéon en el ambito de la fisica cudntica lo constitu-
yen los experimentos pump-probe de ionizacién, donde se ha demostrado que la
manipulacion de las propiedades espectrales de pulsos XUV permite controlar
el grado de entrelazamiento entre el ion y el fotoelectrén emitido. Este control
directo sobre el entrelazamiento repercute en la coherencia vibracional del ion,
evidenciando el potencial de la attofisica no solo para estudiar fenémenos ul-
trarrapidos, sino también para contribuir al desarrollo de recursos clave en la

computacién y la comunicacién cudnticas [27-29].

‘ — Physics (39.7%)

Other (1.1%)

Medicine (0.8%)

Biochemistry, G... (L1%) ~
Chemical Engine... (1.2%)
Energy (1.9%)
Mathematics (4.4%)
Chemistry (5.2%)
Computer Scienc... (5.6%) /
Materials Scien... (18.8%) ~ -

Engineering (20.3%)

Figura 1.1: Distribucién porcentual de articulos cientificos relacionados con la
generacién de armonicos de alto orden (HHG), clasificados por dreas del cono-
cimiento segin la base de datos Scopus. Se observa el predominio de la fisica,
seguida por ingenieria y ciencia de materiales, junto con aportaciones menores
de ciencias de la computacién, quimica, bioquimica, medicina y otras discipli-
nas.

Un anélisis sobre las publicaciones relacionadas con la Generacién de Arméni-
cos de Alto Orden (HHG High Harmonic Generation) revela la amplia diversi-
dad de areas de investigacién que contribuyen al desarrollo de este campo. Como

se observa en el diagrama de la Figura 1.1, la mayor proporcién de articulos co-
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rresponde a la investigacién en fisica (39,7 %), seguida por la ingenierfa (20,3 %)
y la ciencia de materiales (18,8 %). En menor medida, se identifican contribu-
ciones desde la ciencia de la computacién (5,6 %) y la quimica (5,2 %), mientras
que los aportes en bioquimica y la medicina representan el 1,1% y 0,8 %, res-
pectivamente. Esto evidencia el caracter multidisciplinario y transversal de la
investigacion en HHG, asi como el impacto que estd teniendo en el analisis de

sistemas biologicos.

En este contexto, la compresién de pulsos a la escala de pocos ciclos (< 10
fs) resulta fundamental para acceder a la produccién de pulsos aislados de atto-
segundos. Diversas técnicas han sido implementadas para alcanzar la generacion
de pulsos sub-10 fs, donde el ensanchamiento espectral de la luz se obtiene me-
diante interacciones no lineales en el medio [30-35], entre ellas la propagacién
de la luz en fibras huecas llenas de gas [36]. Sin embargo, la escalabilidad en
energia de estas configuraciones presenta limitaciones asociadas a la eficiencia

de acoplamiento [37, 38].

En este sentido, la celda multipaso ha surgido como una alternativa para la
compresién de pulsos ultracortos [32, 33, 39, 40]. Estas celdas de tipo Herriott,
donde el pulso pasa por miltiples reflexiones, ofrecen una transmisiéon de hasta
el 96 % y una robustez frente a imperfecciones de calidad de haz y fluctuaciones
de alineamiento, favoreciendo asi una escalabilidad directa en energia y potencia
promedio [39]. El ensanchamiento espectral se genera a través de interacciones
Opticas no lineales entre la luz y la materia, acumuladas en cada reflexién y pos-
teriormente se implementa una compensacion espectral de fase para alcanzar

duraciones en el régimen de pocos ciclos [41, 42].

La celda multipaso se perfila como candidata que supere los limites impues-
tos por técnicas mas convencionales, combinando alta eficiencia de transmisién
con estabilidad y tolerancia a potencias promedio elevadas [411, 43]. Esto lo con-
vierte en una herramienta clave para impulsar el desarrollo de fuentes de pulsos

de pocos ciclos.



1.1. OBJETIVOS DEL TRABAJO )

1.1. Objetivos del Trabajo

El objetivo general del trabajo se orienta a explorar tanto experimental co-
mo numéricamente la compresién de pulsos ldser ultracortos hasta la escala de
pocos ciclos mediante una celda multipaso y laser de titanio-zafiro. Asimismo,
se explora numéricamente la generacion de pulsos aislados de attosegundos que
se obtienen con el pulso comprimido previamente. Para ello, se plantean los si-

guientes objetivos especificos:

Realizar la compresiéon experimental de pulsos de femtosegundos hasta los
pocos ciclos utilizando una celda multipaso, evaluando la calidad espacio-temporal

y espectral de los pulsos obtenidos.

Desarrollar y validar un modelo numérico para la propagacién de pulsos
laser en la celda multipaso, resolviendo la ecuacién diferencial correspondiente

e incluyendo efectos no lineales relevantes.

Calcular numéricamente el espectro de armoénicos de orden superior gene-
rado por el pulso comprimido experimentalmente, utilizando enfoques tanto
clasico como cudntico, y caracterizar el pulso de attosegundos resultante. Adi-
cionalmente, obtener de manera numérica el espectro de fotoelectrones (ATIs

Above-Threshold Ionization) mediante tratamiento cldsico.

De esta manera, el presente trabajo busca contribuir a la comprension y
optimizacion de las condiciones experimentales y tedricas necesarias para la
compresién de pulsos ultracortos a pocos ciclos. Asimismo, pretende proporcio-
nar una herramienta numérica robusta para modelar el comportamiento de los
pulsos a lo largo del sistema experimental de compresion y, finalmente, permi-

tir la obtencién y caracterizacién numérica del pulso de attosegundos resultante.
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1.2. Organizacion de la Tesis

Este documento se organiza en cinco capitulos principales, disenados para
proporcionar una comprensién integral del tema. A continuacién, se describe la

estructura de la tesis:

Capitulo 1: Introduccién

Se realiza una contextualizacién del tema abordado en este trabajo en re-
lacién con la generacién de arménicos de alto orden, destacando su relevancia
e impacto. Asimismo, se exponen los objetivos planteados y se ofrece una des-

cripcion de la estructura interna del presente documento.

Capitulo 2: Conceptos Fundamentales

Este capitulo se encuentra dividido en cuatro secciones, descritas a conti-

nuacion:

Contexto: Se presenta una breve resefia sobre el interés suscitado en
torno a los laseres pulsados ultracortos y el impacto que han tenido en el

desarrollo de la ciencia y la tecnologia.

Pulsos laser: Se describe matematicamente los pulsos ultracortos, intro-
duciendo conceptos clave como el ancho temporal a mitad de altura y

otras métricas fundamentales para su caracterizacion.

Generaciéon de arménicos de alto orden: Se abordan los conceptos
fisicos para comprender los mecanismos de ionizacién y recombinacion,
el espectro de arménicos y la determinacion del fotén de mayor energia.
Se analiza el espectro de fotoelectrones, el modelo de los tres pasos y el

estudio de las trayectorias electrénicas en el continuo.

Compresion de pulsos ultracortos: Se describen los mecanismos fisi-
cos, tanto lineales como no lineales, involucrados en la compresién de pul-
sos hasta la escala de pocos ciclos. Finalmente, se presenta la deduccién de
la ecuacién diferencial que serda propagada numéricamente para modelar

el comportamiento del pulso.
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Capitulo 3: Métodos Numéricos y Experimentales

Este capitulo se organiza en tres secciones, descritas a continuacion:

Analisis numérico: Se detallan los algoritmos implementados en este
trabajo, incluyendo el método de Crank—Nicolson 3D+1, complementado
con el esquema Alternating Direction Implicit (ADI) de segundo orden y
el método de Adams—Bashforth de segundo orden. Asimismo, se describe

la implementacion del método pseudoespectral Split-Step Fast Fourier.

Celda multipaso: Se presentan las especificaciones técnicas y experimen-
tales asociadas a la celda multipaso, su configuracién, los pardametros de

diseno y los materiales tipicamente empleados en su construccién.

Metrologia de compresién de pulsos: Finalmente, se revisan las técni-
cas mas utilizadas para la caracterizacion de pulsos ultracortos, haciendo
énfasis en los métodos FROG, SPIDER y D-Scan.

Capitulo 4: Resultados y Analisis

Este capitulo se divide en tres secciones:

Compresién de pulsos ultrarrapidos: Se presentan en detalle los as-
pectos del montaje experimental, como el tipo de laser empleado, la energia
y duracién de los pulsos. Se describe la configuracion de la celda multipaso
y construccién. Asimismo, se detallan los parametros de la etapa de pos-
compresién mediante chirped mirrors y la eficiencia alcanzada en funcién

de las caracteristicas del pulso de salida.

Los resultados de la compresién se analizan considerando la calidad espa-

cial, temporal y espectral del pulso de pocos ciclos resultante.

Ademis de los resultados experimentales, se desarrolla un andlisis numéri-
co empleando el método Split-Step Fourier en 3D+1, que complementa la
caracterizacion experimental. En este modelo no se consideran los efectos

de generacion de plasma durante la propagacion en la celda.

Modelado con Crank-Nicolson 3D+1: Se presentan las especificacio-
nes técnicas de un software desarrollado en Python para el modelado del

ensanchamiento espectral del pulso. El cédigo implementa el método de
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Crank—Nicolson en 3D+1. Se muestran comparaciones entre los espectros
de salida obtenidos con y sin la inclusion del plasma, evaluados mediante

este mismo algoritmo.

Asimismo, se realiza un contraste con los resultados numéricos obteni-
dos mediante el método Split-Step Fast Fourier sin considerar efectos de

ionizacion ni plasma.

Generacion de altos armoénicos: Finalmente, se aborda la generacién
numérica del espectro de armonicos de alto orden empleando el pulso
comprimido experimentalmente. Desde el punto de vista cuantico, se aplica
el método de Crank—Nicolson en 1D; mientras que desde la perspectiva
clasica, se resuelven las trayectorias electronicas posteriores a la ionizacion

para calcular las energias de recombinacion.

Se estima el pulso de attosegundos tras un filtrado computacional alrede-
dor del fotén de méxima energia. Asimismo, se obtienen las energias de
los fotoelectrones generados en el proceso de ionizacién por encima del
umbral (ATIs).

Capitulo 5: Conclusiones

Se presentan las conclusiones principales del trabajo. Se exponen las consi-
deraciones finales sobre la optimizacién del pardmetro Brpiegrar ¥ su influencia
en la eficiencia de compresién, asi como observaciones acerca del acoplamiento
espacio-temporal y su impacto en la intensidad maxima alcanzable.

Se plantean perspectivas futuras para la compresién de pulsos en sistemas
OPCPA de alta potencia, junto con recomendaciones de mejoras en el montaje
experimental mediante el uso de espejos con recubrimientos dieléctricos.

Se destaca la flexibilidad, viabilidad e importancia de implementar el al-
goritmo de Crank-Nicolson 3D+1 en futuros estudios, subrayando su potencial
impacto en el drea. Asimismo, se discuten posibles optimizaciones en el software
desarrollado, orientadas a reducir el costo computacional estimado.

Se presenta un balance respecto al pulso aislado de attosegundos obtenido

tras el filtrado en torno al fotén de mayor energfa.



Capitulo 2

Conceptos Fundamentales

Fl siguiente capitulo se encuentra dividido en cuatro secciones principales:
comenzando con un breve contexto sobre el estudio de los fenémenos ultrarrapi-
dos; posteriormente, se describe mateméticamente los pulsos ultracortos de po-
cos ciclos; tercero, se presenta la teoria sobre el proceso de generacién de arméni-
cos de alto orden o High Harmonic Generation (HHG) y el proceso de ionizacién
por encima del umbral o Above Threshold Ionization (ATIs); finalmente, se de-
fine la ecuacién de propagaciéon de pulsos ultracortos en el medio, donde se hace
un recorrido por los fenémenos lineales y no lineales de tercer orden, que inter-

vienen en el proceso de ensanchamiento espectral.

2.1. Contexto

Capturar y comprender fenémenos extremadamente rapidos ha sido una
constante en la investigacién cientifica. Harold Edgerton, pionero en la fotografia
de alta velocidad, desempend un papel clave en esta drea. En su laboratorio en el
Instituto Tecnolégico de Massachusetts (MIT), desarrollé técnicas innovadoras

que permitieron capturar imagenes de eventos fugaces.

En la Figura 2.1, se observan dos de las fotografias pioneras de alta velo-
cidad donde en ambos casos es una unica fotografia con una diferencia: en la

primera se capturan los distintos momentos del ” swing”de un golfista (imagen

9
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a la izquierda), esto se logra con destellos de luz estroboscépica sincronizados a
intervalos regulares durante el movimiento; por otro lado, en la segunda imagen
se captura el instante posterior a la caida de una gota de agua sobre un cuerpo

acuoso (imagen a la derecha).

Su trabajo no solo revoluciono la fotografia, sino que también sent6 las bases
para el estudio cientifico de fenémenos ultrarrapidos. Edgerton introdujo el uso
de destellos de luz extremadamente breves en combinacién con cdmaras de alta
velocidad, controlando la exposicién con obturadores de tiempos de apertura y
cierre en el rango de milisegundos y microsegundos. Esto le permitié capturar
imédgenes de movimientos con una calidad excepcional, revelando detalles que

anteriormente solo se comprendian conceptualmente o numéricamente.

A través de sus trabajos, Edgerton desperté un interés generalizado por la
ciencia, inspirando a generaciones de cientificos a explorar fenémenos ultrarrapi-
dos [44, 45].

Figura 2.1: Fotografias de Harold Edgerton donde puede apreciarse el movimien-
to propio de " swing”de un jugador de golf (izquierda) y las ondulaciones sobre
la superficie acuosa ” Water drop” (derecha), ambos siendo eventos que ocurren
a alta velocidad.

De manera similar a cémo se estudian eventos extremadamente breves en
sistemas macroscépicos mediante destellos de luz y obturadores rapidos, los

procesos a escala atomica, que ocurren en escalas de tiempo del orden de fem-



2.2. PULSOS LASER 11

tosegundos o attosegundos, se investigan utilizando pulsos laser ultrarrapidos.

2.2. Pulsos Laser

En el siguiente apartado se expone una breve resena histérica centrada en
los esfuerzos realizados en la obtencién de fuentes pulsadas con el fin de estudiar
eventos ultrarrapidos. Seguidamente se profundiza en las caracteristicas fisicas
y matematicas fundamentales de los pulsos ultracortos en el rango de los fem-

tosegundos (1071 segundos).

2.2.1. Contexto

La invencién del ldser por Theodore Maiman (1960), basado en rubi, abri6
un nuevo campo de estudio, permitiendo la generacién de pulsos de luz coheren-
te con duraciones del orden de milisegundos. Este avance tecnolégico permitié
generar pulsos de luz cada vez méas cortos y coherentes, sentando las bases para

el estudio de procesos ultrarrdpidos [46].

En 1982, Peter Moulton, en el Laboratorio Lincoln del MIT, inventé el laser
de titanio zafiro, el cual tiene la curva de ganancia entre los 660 nm a los 1180
nm que ademds puede ser doblado en frecuencias abarcando parte del rango
visible hasta el infrarrojo cercano. Este ldser puede trabajar en régimen conti-
nuo o pulsado, llegando hasta anchos temporales inferiores a los 50 fs; todo esto
lo ha convertido en uno de los laseres vibrénicos més usados para aplicaciones

cientificas [17, 48].

Posterior a la invencién del laser de titanio zafiro, mediante técnicas de
mode-locking se logra alcanzar pulsos cortos en el rango de los picosegundos
(active mode-locking) y femtosegundos (passive mode-locking). Los métodos ac-
tivos suelen implicar el uso de una senal externa para inducir una modulacién
de la luz en el interior de la cavidad. Por otro lado, los métodos pasivos no
utilizan una senal externa, sino que dependen de colocar algiin elemento en el

interior de la cavidad del laser que provoque una automodulacién de la luz.
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En este segundo caso, un tipo de mode-locking pasivo es la técnica colliding
pulse mode-locking, que se basa en la interaccién de pulsos que se producen en
el interior de la cavidad laser. Con esta técnica y procesos de compresién de

pulsos, se obtiene radiacién pulsada de hasta 30 fs [49-51].

Otra variante de los métodos pasivos de bloqueo de modos, es es el llamado
kerr-lens mode-locking que, a diferencia de otros métodos como los absorben-
tes saturables, permite alcanzar anchos de pulso més cortos. Esto se debe a su
capacidad para manejar un mayor ancho de banda espectral, alcanzando pul-

sos inferiores a 10 femtosegundos, representando asi un hito en el campo [52-55].

Hoy en dia se pueden generar pulsos aiin mas cortos, del orden de dos ciclos
épticos (~ 5 fs), con anchos de banda de aproximadamente 400 nm, los cuales
han sido obtenidos mediante ldseres de titanio-zafiro empleando la técnica de

kerr-lens mode-locking, con una frecuencia de repeticién de 90 MHz [56-59].

2.2.2. Caracteristicas de los Pulsos Ultracortos

Un pulso 6ptico se puede describir en términos del campo eléctrico emplean-
do la aproximacién dipolar, en la cual se asume que el campo es espacialmente
homogéneo en la region de interaccién y que la contribucion de la componente
magnética es despreciable. Segun los criterios de Reiss (2014) [60], esta aproxi-
macion es plenamente valida, por ejemplo, para una longitud de onda de 800 nm
y para intensidades inferiores a 104 — 10'® W/cm?, donde se estd por debajo
de los umbrales no-dipolares impuestos por efectos de presiéon de radiacién y

desplazamiento magnético.

Bajo esta suposicién, se toma E(x,y,t) =~ E(t), lo que permite enfocarse
en la evolucién temporal del pulso. Ademds, es comun trabajar con la forma
compleja del campo, denotada aqui como (E(t))—la virgulilla indica esta re-
presentacion compleja—, la cual puede expresarse como el producto entre una

funcién envolvente (£(¢)) y un término de fase (eF®)):

B(t) = %5@)6%). (2.1)
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En la mayoria de los casos, la amplitud espectral estd centrada alrededor de
una frecuencia w; y tendré valores apreciables solo en un intervalo de frecuencias
Aw mucho menor comparado con wj, si Aw > w;, la relacién no se cumple.
Considerando lo anterior, es conveniente introducir una frecuencia portadora en

el dominio temporal, con lo cual se reescribe el campo E’(t) como:

E(t) = =&(t)e™, (2.2)

N | =

donde E(t) = £(t)e'?0 e es la envolvente compleja del campo eléctrico, &(t)
representa la envolvente real del pulso, ¢q es la fase entre la envolvente y la por-
tadora, también denominada carrier to envelope phase (CEP) y ¢(t) representa

la fase dependiente del tiempo.

057

,05 _

Campo Eléctrico Normalizado
=

-3 -2 -1 0 1 2 3
Tiempo [s] %1073

Figura 2.2: Campo eléctrico de dos pulsos ultracortos superpuestos definidos
por la ecuacién E(t) = exp(—2In(2)(t/7,)?)cos(wit + ¢o), ambos pulsos poseen
la misma envolvente (linea punteada) pero distinta CEP, siendo ¢¢ = 0 (azul)
y ¢o = 7/2 (rojo). Donde 7, = 7/w; determina el ancho temporal a mitad de
altura igual a 1.333 fs.

Cuando cambia la CEP, el pulso no cambia su ancho temporal, pero si lo



14 CAPITULO 2. CONCEPTOS FUNDAMENTALES

hace la diferencia de amplitud entre los extremos consecutivos de la portadora,
como se observa en la Figura 2.2, cuando ¢y = 0 (azul) la diferencia de amplitud

entre extremos consecutivos es menor que cuando ¢y = 7/2 (rojo).

El término ¢(t) es la fase instantdnea de la portadora, un pardmetro deter-
minante en la modulacién en frecuencia de dicha senal. En el contexto de un
pulso ldser, ¢(t) describe la oscilacién de la onda y la relacién entre los diferentes
componentes de frecuencia (o modulacién) que lo componen. La dependencia
temporal de la fase es esencial para entender la forma y la evolucién temporal

de un pulso, asi como su interaccién con medios materiales.

La derivada temporal de la fase total (I'(t) = ¢, + wit + ¢(t)), determina la
frecuencia instantanea de la portadora y su posible modulacién en frecuencia,

esto es:

w(t) =w + %&ﬂ, (2.3)
si ¢(t) tiene la forma ¢(t) = bt, donde b es una constante, entonces el pulso no
presenta modulacién en frecuencia. Cuando d¢/dt = f(t), entonces la frecuencia
portadora varia con el tiempo. En este caso, el pulso se considera modulado en
frecuencia o un pulso con chirp, chirp que podria ser lineal o no lineal. Para
d*¢/dt* < 0, la frecuencia instantdnea del pulso disminuye con el tiempo (down
chirp) y para d%¢/dt*> > 0, la frecuencia instantdnea del pulso aumenta con el

tiempo (up chirp).

En la Figura 2.3 se observan dos pulsos ultracortos con distinto chirp lineal,
es decir, que la frecuencia instantdnea en las inmediaciones del pico del pulso
varia linealmente; up chirp donde las frecuencias més bajas estan al inicio del
pulso y las més altas hacia el final y down chirp donde las frecuencias mas altas

estan al inicio del pulso y las mas bajas hacia el final.

Considerando el pulso laser propagédndose como un haz con seccién trans-
versal A, la potencia instantdnea medida en Watts, para un medio no dispersor

con un indice de refraccién n, viene dada por:
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Figura 2.3: Representacién de dos pulsos ultracortos con chirp: En azul se ob-
serva un pulso con up chirp, donde la frecuencia instantdnea aumenta a lo largo
del tiempo, y en rojo un pulso con down chirp, donde la frecuencia instantanea
disminuye a lo largo del tiempo.

1 1 [tHT/2
P(t) = Legen / isx / EX()dt, (2.4)
2 a T Ji—rp

donde n es el indice de refraccién, c es la velocidad de la luz en el vacio, ¢; es la
permitividad dieléctrica y [ 4 dS describe la integral sobre la seccién transversal
del haz; la media temporal se realiza sobre un periodo éptico descrito como
T =2m/w; [61].

La potencia pico es la potencia instantdnea mdxima de la Ecuacién (2.4),
también esta se calcula frecuentemente a partir del ancho temporal del pulso 7,

y la energia del mismo E:

E
P, =2 (2.5)
P Tp

Para obtener la energia del pulso, debemos integrar respecto al tiempo la

potencia instantdnea P(t) dada en la Ecuacién (2.4):

W, = / ~ P, (2.6)

—00

donde el limite superior e inferior indican que se toma tUnicamente el pulso de

interés. También podemos definir una funcién de intensidad I(W/cm?) como:
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I(t) = %eocn|€(t)|2. 2.7)

De la Ecuacién (2.7) se puede definir la densidad de energia por unidad de

area:

W jem? = [ T 1w, (2.8)

De la envolvente del pulso £(t) se determina el ancho temporal como el
FWHM (full width at half mazimum, por sus siglas en inglés) del perfil de in-
tensidad I(t) de la Ecuacién (2.7). Este ancho representa el intervalo temporal
en el que la intensidad cae a la mitad de su valor pico. El ancho temporal tam-
bién puede darse en unidades de ciclos 6pticos (c.0.) que, para un laser de 800
nm de longitud de onda (Ag), un ciclo completo del campo eléctrico es aproxi-
madamente 2,67 fs dada la relacién Ag/c. Por lo tanto, si se tiene un pulso con

un FWHM de 26 fs, esto quiere decir que el pulso contiene 10 c.o.

Se usan funciones estdndar para el estudio con simulaciones numéricas, estas
funciones son soluciones de ecuaciones que describen la generacién/propagacién

de pulsos en un oscilador con mode-locking. Para una envolvente gaussiana:

E(t) =exp— <7fc) , (2.9)

donde T¢ es un pardmetro relacionado con el FWHM (7,), dada por la expresién:

Tp
V2In2'

El espectro de frecuencias del pulso visto en la Ecuacién (2.2) se puede

Ty =

(2.10)

obtener mediante la transformada de Fourier, asi:

Bw) = / B(t)e—tdt = / E(t)ei @0t O——e0 gy = &y — o), (2.11)

donde, si ¢(t) es una constante, la transformada de Fourier es igual a la trans-
formada de la envolvente compleja, con el espectro centrado en una frecuencia

wi. Si ¢(t) = bt, entonces el espectro estard centrado en (w; + b) [61].
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Se observa que la transformada es igual a la transformada de la envolvente
compleja por propiedades de la transformada de Fourier corrida en frecuencias.

A partir de la Ecuacién (2.11), se define el espectro del pulso S(w) = |E(w)|? y

su fase espectral ¢(w) = arg[E(w)] tal que:

R 012(0%)
Hw) =t (Re[E(w)]>' (2.12)

Para obtener un pulso corto, no solo se necesita un espectro de frecuencia
amplio sino cierta relacién entre las componentes de fase. En un pulso gaussiano
en el dominio temporal, por ejemplo, si todas las componentes espectrales tienen
fases constantes (sin chirp), el pulso serd el més corto posible, o también deno-
minado como limitado por transformada de Fourier ( Transform Limited). Esto
significa que no es posible comprimir més la duracién temporal, sin expandir el
ancho espectral y viceversa. De igual modo, tomando el espectro S(w) su fase

espectral ¢(w) debe ser constante.

Awpty > 210, (2.13)

De la Ecuacién (2.13), se considera que el ancho temporal del pulso es in-
versamente proporcional a su ancho de banda, donde C,. toma el valor de 0.441

para una envolvente gaussiana y Aw, representa el contenido espectral [61, 62].

2.3. Generacion de Armonicos de Alto Orden

En el siguiente apartado se expone una breve resena centrada en los esfuerzos
realizados en la obtencién de fuentes pulsadas en attosegundos, a través de
generacion de altos armoénicos. Seguidamente se profundiza en las caracteristicas
fisicas y matematicas de los mismos. Finalmente, se resalta la importancia de
los pulsos de pocos ciclos y cudles deben ser sus caracteristicas para obtener

pulsos aislados de attosegundos.
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2.3.1. Contexto

Antes de la irrupcion de los pulsos de attosegundos como herramienta expe-
rimental, la generacion de arménicos de alto orden fue ampliamente estudiada
como un fenémeno fundamental en la interaccién entre laseres intensos y la ma-

teria [6-10, 12-14, 63-65].

Pierre Agostini realizé la primera medicién experimental de un tren de pulsos
de attosegundos. Basado en trabajos tedricos previos de Farkas y Téth [66], que
predecian pulsos de entre 30 y 70 as, Agostini implement6 un laser de titanio-
zafiro con longitud de onda central de 800 nm y duracién temporal de 40 fs a
1 kHz, utilizando gas de argén, logré generar pulsos de 250 as [1]. Simultdnea-
mente, Ferenc Krausz en Viena gener6 y caracterizé pulsos aislados de rayos X
blandos de 650 attosegundos [2].

Estos experimentos pioneros no solo consolidaron la viabilidad de generar
pulsos de attosegundos, sino que también sentaron las bases de una disciplina
en constante evolucion. Hoy en dia, la fisica del attosegundo continda expan-

diéndose con rapidez, impulsada por desarrollos tecnoldgicos y tedricos [67-81].

2.3.2. Caracteristicas de la Generacién de Altos Armoni-

COS

Para estudiar eventos que ocurren en algunos pocos femtosegundos o attose-
gundos, pertenecientes al campo de la dindmica electrénica, una de las formas

principales de estudiar estos fenémenos es a través de experimentos pump-probe

27, 31, 74].

La técnica pump-probe utiliza dos pulsos, uno inicial de bombeo (pump) que
excita el sistema inyectando energia y promoviendo un cambio en su estado, co-
mo la excitacién electrénica; luego se envia un segundo pulso de sondeo (probe),
que llega después de un intervalo de tiempo controlado 7, explora el estado del

sistema, para observar cémo ha cambiado tras la excitacion inicial.

Este sondeo consiste en producir ionizacién que permite estudiar la distri-

bucién de velocidades de iones y electrones o, estudiar la absorcién del segundo
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pulso para saber como estaba el sistema en el momento previo a su llegada.
Posteriormente, el experimento se repite para diferentes 7 y asi reconstruir la

dindmica del sistema [32-84].

Considerando un l4ser de Titanio Zafiro (Ag = 800 nm), donde un ciclo es
de aproximadamente 2,67 fs (energia = hv & 1,55 eV), para estudiar dindmi-
cas por debajo de 1 fs es necesario pulsos con ciclos mucho maés cortos. Para
fotones con energia maés elevada, por ejemplo 40 eV o 100 eV, el ciclo de osci-
lacion es de aproximadamente 103 as y 41 as, respectivamente. Luz por encima
de 40 eV se encuentra dentro del rango de luz ultravioleta extremo (XUV).
Generalmente, los experimentos en dindmica electrénica de Pump-Probe combi-
nan pulsos de attosegundos en el ultravioleta extremo con pulsos sincronizados

(phase-controlled) en el visible e infrarrojo [85].

La produccién de estos pulsos en el XUV en attosegundos se hace a través
del proceso de generacion de altos arménicos. La HHG es un proceso que se
da cuando se tiene un pulso ultrarrapido, no necesariamente de pocos ciclos,
que tiene energia suficiente tal que al enfocarse, su intensidad es del orden de
10* W/em?, que ioniza los dtomos del medio. Tipicamente, para activar el pro-

ceso de HHG, se utilizan pulsos cortos menores a 100 fs con energfas de 1 mJ [30].

La HHG es un fenémeno cudntico no lineal, cuyo medio de interaccién suele
ser gases nobles como el argén debido a su alto potencial de ionizaciéon. Existen

tres regimenes de ionizacién, diferenciados por el pardmetro adiabatico (pardme-

tro de Keldysh) [87], descrito a través de la siguiente expresién:
2miIp)'/? I
qEo 20p

siendo Ip el potencial de ionizacién del medio, Fy la amplitud del campo eléctri-
co del ldser con frecuencia central wy y Up o IN2 la energia ponderomotriz,
donde I es la intensidad del laser. Esta energia ponderomotriz es el promedio
de la energia que adquiere una particula de masa m y carga ¢ bajo la fuerza de

un campo 6ptico. Finalmente, v determina el régimen de ionizacién [62, 88].

En la Figura 2.4, la linea cortada en rojo representa el campo eléctrico del
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Figura 2.4: Esquema que ilustra los diferentes tipos de ionizacién. De izquierda
a derecha: absorcién de multiples fotones, efecto tinel y supresién de barrera.
La linea sélida (azul) representa el campo atémico mientras que la linea cortada
(roja) representa el campo eléctrico del ldser.

laser, la linea azul representa el campo atémico y el circulo rojo es el electron
en estado ligado; esta figura muestra los tres regimenes de ionizacién: por su-
presion de la barrera de potencial, caracterizado porque el campo de excitacion
es significativamente mayor que el campo atémico, lo que resulta en la ioniza-
cién forzada; por efecto tiunel donde v < 1, en este caso, el campo 6ptico es
comparable al campo interatémico, lo que incrementa la probabilidad de que
un electrén sea expulsado al continuo por efecto tunel; finalmente, el tercer ti-

po de ionizacién estd dado por absorcién multifoténica, donde el término v > 1.

En el caso de v > 1, el campo éptico es menor que el campo interatémico,
por lo tanto, la ionizacién se produce cuando el electréon absorbe una cantidad
suficiente de fotones, para ganar la energia necesaria que supera la ligadura del

campo atémico y pase al continuo [39].

En la Tabla 2.1, se presentan los diferentes gases nobles junto con el valor
de su primer potencial de ionizacién (en electronvoltios) y el ntimero de fotones
necesarios para inducir el proceso de ionizacién multifoténica, considerando fo-

tones con energia de 1,55 eV, correspondiente a una longitud de onda de 800 nm.

En la Figura 2.5 se considera un atomo expuesto a un campo laser de al-
ta intensidad, con energia suficiente para inducir ionizacién por efecto tinel.
En un primer paso, el campo éptico desprende un electrén del atomo; para
longitudes de onda en el infrarrojo cercano (entre 750 y 2500 nm), este suele

ser un electron de valencia. En un segundo paso, el electrén, ahora bajo la in-
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Gases Nobles | Ip [eV] | Fotones
Helio (He) 24.58 16
Neén (Ne) 21.56 14
Argén (Ar) 15.75 11

Kriptén (Kr) | 13.99 10
Xenon (Xe) | 12.12 8
Radén (Rn) 10.74 7

Tabla 2.1: Potencial de ionizacién en unidades de electrén-voltios (eV) para cada
uno de los gases nobles, junto con el nimero de fotones necesarios para alcanzar
Ip bajo el régimen de ionizaciéon multifoténica a 800 nm de longitud de onda,
despreciando Up.

fluencia del campo laser, es acelerado lejos del ion en lo que se conoce como
el campo continuo. Finalmente, durante aproximadamente la mitad de un ciclo
6ptico —que para A = 800 nm corresponde a ~ 1,33 fs— el electrén puede ser

conducido de regreso, con cierta probabilidad de recombinarse en un tercer paso.

Debido a este proceso de recombinacion, el electrén cederd su energia cinética
(Fx) ganada en el continuo, siendo emitida en forma de fotén. La energia del
fotén tras la recombinacién toma la forma de la Ecuacién (2.15) como la suma

entre la energia cinética y el potencial de ionizacién del atomo:

Ephoton = IP + Ek~ (215)

Este proceso de ionizacién y recombinacion que se ha descrito es llamado el

modelo semiclésico de los tres pasos, propuesto por Corkum, Kulander y Schafer

[88, 90, 91].

Desde esta perspectiva semicldasica, se determinan las trayectorias de los elec-
trones y su recombinacién usando la segunda ley de Newton [92]. Considerando
un modelo unidireccional, con el d4tomo en el origen z(t = 0) = 0 de la forma
E(t) = Eygcos(wot), donde Ey es la amplitud del campo; considerando ademads

un tiempo inicial de ionizacién ¢; en xo y un ¢, de recombinacion, se obtiene:

d?x(t)
dt?

E
= —%cos(wot). (2.16)

Tomando la condicién inicial de dx(t;)/dt = 0, las ecuaciones para la veloci-

dad y la posicién del electrén toman la siguiente formas:
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E(t)

)

(

Figura 2.5: El modelo de los tres pasos comienza con la observacién del potencial
sin alteraciones (a). Posteriormente, el ldser induce modificaciones en este po-
tencial, generando una barrera que facilita ionizacién del &tomo por efecto tunel
(b). En el segundo paso, el electrén experimenta aceleraciéon bajo la influencia
del campo léser, esto se aprecia en el intervalo entre (b) y (d). Finalmente, cuan-
do el campo cambia de direccién (c), el electrén puede recombinarse emitiendo
un fotén de alta energia (d).

dJ:l(tt) - _EOET(;L (sen(wot) — sen(wot;)), (2.17)
z(t) = qfo [(cos(wot) — cos(wot;)) + (wot — wot;)sen(wot;)]. (2.18)

wgm

La energfa cinética del electrén ganada, en términos de la fase (60 = wpt) se

expresa Como:

Ey(9) = 2Up(sen(6) — sen(6;))?. (2.19)

Debido a que los armoénicos se generan a través de la recombinacién de
electrones, se deben encontrar las soluciones cuando z(t) = 0 (z(f) = 0). De
esta forma, se define un tiempo de ionizacién (¢;) y un tiempo de recombinacién
t-, o sus equivalentes en fase 0; y 0,., redefiniendo la ecuacién para la energia

del fotén (Ecuacién 2.15) como:

Ephoton = Ip + Ek:(er) (220)
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Figura 2.6: Representacion de un campo eléctrico cosenoidal a lo largo de dos
ciclos épticos (eje abscisa inferior), en funcién de la fase del campo (eje abscisa
superior). Para el caso del fotén con la méaxima energia de corte, se senala
el punto de ionizacién (circulo amarillo) y recombinacién (circulo blanco) del
electrén, también sus fases de ionizacién (6;) y recombinacién (6,.); igualmente
se traza la trayectoria del electrén (linea roja cortada) en el continuo bajo el
dominio del campo éptico (eje vertical derecho). La regién en verde sefiala los
momentos y fases dentro del campo en los cuales los electrones tienen altas
probabilidades de ser recombinados. Se representa ademas, la envolvente de un
tren de tres pulsos subfemtosegundos (linea sélida azul) generados posterior a
la recombinacién.

En la Figura 2.6, el electrén se recombina siempre que el &tomo sea ionizado
en el intervalo 0 < 6; < 7/2 de cada medio ciclo 6ptico. Cuando el dtomo es
ionizado sobre el intervalo 7/2 < 0; < 7 de cada medio ciclo, el electrén no se

recombina, con lo cual no genera radiacién armoénica.

El valor méximo de energia estd dado por 3,17U, para la ionizacién en la
fase 8; = 17 que corresponde a una fase de recombinacion 6, = 255. Esta energia
de corte, expresada en la Ecuacién (2.21), es la méxima que puede ser emitida

en este proceso de recombinacion [38, 93]:

Ecut—off = Ip + 3,17[]1,7 (2.21)
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Se observa de la Figura 2.6 que pulsos ultracortos de muchos ciclos generan
trenes de pulsos subfemtosegundos a través del proceso descrito en el modelo de

los tres pasos, que son mas cortos que el medio ciclo del laser utilizado.

La forma tipica del espectro para HHG, viene dada por la Figura 2.7, se
distinguen tres regiones. La regién perturbativa, caracterizada por tener fre-
cuencias pequenas en una primera etapa, cuya eficiencia desciende de manera
exponencial en funcién del orden armoénico. En esta etapa, la generacién no
involucra ionizacion, sino que se debe a la respuesta no lineal del medio que
producen arménicos como resultado de la expansién perturbativa de la polari-

zacién.

La siguiente regién, generada por ionizacién, es la denominada Plateau o
meseta, caracterizada por una eficiencia constante de sus arménicos. La meseta
termina en un punto el cual corresponde a la energia del fotén energéticamente
més grande (cut-off ), generados en la parte mds intensa del pulso, dado que la

energia ponderomotriz es proporcional a la intensidad del laser (U, oc IA2) [94].

El valor del cut-off puede determinarse a través de la Ecuacién (2.21), més

alld de este arménico, la eficiencia decae dréasticamente [62, 93].

De la relacién U, o< I\ y el valor del fotén con mayor energfa dado en la
Ecuacién (2.21), se puede interpretar que la energia del cut-off se incrementa al
aumentar la intensidad I o la longitud de onda Ao; sin embargo, al aumentar la
intensidad se puede llegar al limite de generar ionizacién por supresién de ba-
rrera. En este régimen no se dan las condiciones para generaciéon de armdnicos
de alto orden [95]. Por otra parte, un aumento en la longitud de onda produce

un decrecimiento en la eficiencia de radiacién emitida dado por Ay >® [96-05].

Ahora, de las Ecuaciones (2.18) y (2.19) y para un valor dado de energia

cinética Fy, se puede tomar 6; y 6, como soluciones de las siguientes ecuaciones:

(cos(6,) — cos(6;)) + (0, — 6;)sen(6;) = 0, (2.22)
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Figura 2.7: Espectro tipico generado mediante HHG. El espectro se ha dividi-
do en tres regiones: regién perturbativa (naranja) con armonicos de bajo orden;
meseta o plateau (azul claro) donde los armdénicos poseen una intensidad aproxi-
madamente igual que finaliza en el cut-off, finalmente se observa un decaimiento
(verde claro) en la intensidad de los arménicos.
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E(9)
2Up ’

(sen(6,) — sen(;))* = (2.23)

por lo tanto, (6; + aw,0, + am) son también soluciones, donde a es un nimero
entero. Se puede escribir que z,(0) = (—=1)%24,=0(0 — am) [93]. Esto implica que
los arménicos son emitidos cada medio ciclo éptico con fase alternada, esto
quiere decir que la direccién del campo es de tal forma que el campo arménico

total Fpe(t) puede expresarse como la Ecuacién (2.24):

En(t) = ..+ Ep(t+27 /wo)—Ep (t+7 /wo)+Ep (t) —Ep (t—7 /wo)+Ep (t—27 /wp)...

(2.24)
donde E}, son los campos arménicos emitidos cada medio ciclo. Ahora, mediante
la transformada de Fourier de la Ecuacién (2.24), esta toma valores diferentes
de cero para multiplos impares de wqg [93]. Es por esto que se observa un pei-

ne de frecuencias arménicas impares de la frecuencia fundamental del campo wy.

Para generar pulsos aislados subfemtosegundos, se deben emplear pulsos ul-
tracortos de pocos ciclos, de modo que solo estos ciclos sean capaces de ionizar
el medio. En la Figura 2.8 se muestran dos pulsos de pocos ciclos: el superior

con CEP igual a cero y el inferior con CEP igual a 7/2.

Para ¢g = /2, se observan dos medios ciclos que producen los fotones con
la energia mas alta, es decir, dos pulsos idénticos en el XUV, mientras que para
¢o = 0 tan solo se tiene un medio ciclo que genera el fotén con la energia de corte
correspondiente al cut-off. Lo anterior, combinado con un filtro de frecuencias
que bloquee todas aquellas inferiores a la energia de corte del espectro dado
en la Figura 2.7. Asi se aislan los fotones que proceden de las oscilaciones més

intensas del pulso.

2.3.3. Ionizacién por Encima del Umbral

En el modelo de los tres pasos solo algunos electrones excitados recombinan
con el ién padre para emitir radiacién. Los electrones que no recombinan pueden

seguir dos rutas: el &tomo puede ser ionizado directamente, proceso en el cual
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Figura 2.8: Representacion grafica de la generacion de pulsos aislados mediante
pulsos de pocos ciclos con diferentes valores de CEP (¢g). La figura superior
muestra el caso de ¢p = 0 (curva roja), mientras que la figura inferior corres-
ponde a ¢o9 = 7/2 (curva azul). Las lineas punteadas indican las envolventes de
las senales, y los puntos amarillos y blancos senialan el momento de ionizacién y
recombinacién respectivamente. Las curvas negras de linea cortada, representan
la evolucion de los electrones en el continuo y las envolventes de menor tamano
(de linea solida en azul oscuro) los pulsos subfemtosegundos generados para am-
bos casos.

el electrén alcanza una energia cinética de hasta 2U,, o el electrén puede regre-
sar al ién multiples veces, en un proceso de colision elastica, ganando energia

cinética de hasta 10U, (elastic rescattering).

En la Figura 2.9, se esquematizan las trayectorias de los fotoelectrones que
sufren de ionizacién directa (negro) y aquellos que pueden pasar por un proceso

de colisién eldstica, cuatro (azul) o més veces (naranja), con el campo atémico.

Este proceso se conoce como ionizacién por encima del umbral (ATIs), que

resulta de la absorciéon de multiples fotones por parte del electrén, méas de los
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Figura 2.9: Ilustracién de las trayectorias para el proceso de ionizacién por res-
cattering (Naranja y Azul) e ionizacién directa (Negro). El eje de las ordenadas
es la distancia de propagacién en el continuo en unidades atémicas (a.u.) mien-
tras que el eje de las abscisas es el tiempo en ciclos Gpticos (o.c.) [99]

necesarios para ser enviado al continuo; es uno de los procesos que pueden utili-
zarse para extraer informacién estructural y dindmica de los electrones, y puede

emplearse para caracterizar el propio campo ldser [92, 100-102].

En la Figura 2.10, se observa un espectro de fotoelectrones tipico de ATIs.
Se caracteriza por poseer dos regiones en forma de meseta, cada una con su
correspondiente punto de corte. El primer punto de corte se encuentra tipica-
mente en una energia de aproximadamente 2Up mientras que el segundo estd
alrededor de 10Up.

Los fotoelectrones con energias por debajo de 10Up estan asociados a dos
tipos de trayectorias —cortas y largas— que pueden calcularse de acuerdo con
las ecuaciones cineméticas del electrén, dadas en las Ecuaciones 2.18 y (2.19)
[103].

En concordancia con [104], el intervalo de ionizacién correspondiente a estas

trayectorias se encuentra en 0 < 6; < 12,54, donde el electrén puede regresar al
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Figura 2.10: Espectro tipico del proceso de ionizaciéon por encima del umbral
(ATTs). Se observa una distribucién caracteristica de la intensidad relativa de
los fotoelectrones en funcién de la energia. La regién inicial exhibe un primer
plateau (naranja), donde la intensidad se mantiene relativamente constante y
los fotoelectrones son menos energéticos (2U,) en un primero cut-off, seguido
de un decaimiento gradual de la intensidad (verde). Luego, se observa un se-
gundo plateau semejante al espectro de armonicos (azul), finalizando sobre su
fotoelectrén enérgicamente mayor, marcado por un segundo cut-off a 10U,. Los
colores naranja y azul resaltan las dos regiones caracteristicas en ATIs.

menos tres veces cerca del atomo y en 12,54 < 6; < 90, donde regresa exacta-
mente una vez. Por otro lado, las energias menores a 2Up, asociadas a ionizacién
directa, corresponden al intervalo 90 < 6; < 180 de la Figura 2.6, en el cual el

electrén nunca regresa al dtomo [99, 105-107].

2.4. Compresion de Pulsos Ultracortos

En el siguiente apartado se presentan las ecuaciones que describen la pro-
pagacion de un pulso en un medio sujeto a efectos no lineales de tercer orden.
A continuacion, se introduce la técnica de compresion de pulsos mediante una
celda multipaso (MPC, por sus siglas en inglés, multipass cell), que comprende

dos etapas: la primera consiste en la descripcién de la celda, donde se produce el
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ensanchamiento espectral del pulso, y la segunda etapa aborda la compensacion

de la fase espectral mediante chirped mirrors.

2.4.1. Ecuacion de Propagacion

Partiendo de las ecuaciones de Maxwell, se obtiene la ecuacién vectorial de

propagacién del pulso, que puede representarse como [108]:

102 [t , , , oy  9’P
AE—V(V~E)—?ﬁ[me(t—t)E(r,t,z)dt =0 S+ 5 | (229)

donde E es el campo eléctrico ¢ es la velocidad de la luz en el vacio, ug la
permeabilidad, J es la densidad de corriente y P es el término de densidad de
polarizacién que describe la interaccién del campo E con el medio. La ecuacion
de propagaciéon se obtiene bajo el supuesto de que el haz no estd fuertemente
enfocado, lo que implica que pasa a través de una apertura numérica pequena
(=0.1). Un valor pequefio indica que el haz tiene un angulo de divergencia re-
ducido. Esto significa que las componentes transversales del campo eléctrico

predominan sobre las componentes longitudinales.

Como resultado, el término V(V - E), que depende de la divergencia del
campo eléctrico, puede simplificarse o despreciarse, ya que su contribucién es
minima en este régimen. Esta aproximacion facilita el analisis matemético y
fisico del haz, permitiendo enfocarse en las componentes transversales del campo

eléctrico [109]. El término de polarizacién se puede expresar como:

P =Pl 4 PV (2.26)

donde PX y PN son la parte lineal y no lineal de la densidad de polarizacion,
respectivamente. La componente lineal P¥ estd asociada con fenémenos épti-
cos como la dispersién cromética, mientras que PVT representa efectos como el

Kerr éptico, entre otros [61].

Asumiendo que el campo estd linealmente polarizado en una direccién trans-

versal al eje de propagacién z, la Ecuacién vectorial (2.25) toma la forma escalar:
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2t 2

(af—i—AJ_)E(r,t',z)—ClQaatz/_Ooe(t—t’)E(nt’,z)dt’ =u0<8ai+%:>. (2.27)
La densidad de corriente de cargas libres en el lado derecho de la Ecua-
cién (2.27), es equivalente a la derivada temporal de la polarizacién no lineal
J(r,t,z) <> 0, P(r,t, z). Esto tiene un equivalente en el dominio de la frecuencia,
donde Py J son las transformadas de Fourier de la polarizacién no lineal y de
la densidad de corriente. Por lo tanto, hasta el punto en que se requiera espe-
cificar la respuesta no lineal del material y separar explicitamente la corriente
de la polarizacién no lineal, se considera un Unico término en los modelos de
propagacion. La corriente puede luego reintroducirse en cualquier ecuacion de
propagacién cambiando P por P+iJ Jw. [108]. La ecuacién se convierte entonces

en:

1 82 t 82
2 2 _
(az—&-AJ_)E(r,t’,z)—c—Q@ /_OO n*(r,t—t', 2)E(r,t', z)dt’ = ,uoﬁP(r,t—t’,z).
(2.28)
Que ahora por transformada de Fourier toma la forma:
(82 + AL )E(r,w,2) + k2 (W) E(r,w, 2) = —pow?P(r,w, 2), (2.29)

donde k(w) = n(w)w/c incluye informacién del indice de refraccién en funcién
de la frecuencia n(w). Realizando una factorizacién de la Ecuacién (2.29), que

consiste en separar las propagaciones hacia adelante y hacia atras [108, |:

(0, + ik(w))(8: — ik(w)E = —ALE — pow?P(r,w, 2), (2.30)

donde, si se asumen como cero los efectos de difraccién en el plano transversal y
respuestas no lineales del medio, la solucién para la Ecuacién (2.30) viene dada

por la superposiciéon de dos soluciones:

E(w,z) = AL (w)e®@)* L A_(w)e @)=, (2.31)

que representan las componentes del campo que se propagan hacia adelante
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(forward) y hacia atras (backward). Ahora, bajo la suposicién de que el haz no
estd fuertemente enfocado, la componente del campo eléctrico que se propaga
hacia atras puede simplificarse respecto a la componente que se propaga hacia
adelante, debido a que |A_| < |AL|, y realizando la siguiente aproximacién
0, + ik(w) ~ 2ik(w), se obtiene una expresién para la ecuacién de propagacién
unidireccional (Forward Mazwell Equation FME):
g—f:i (W)E + %zw)ALE+2nzw)i§. (2.32)
Para hacer simulaciones numéricas, se debe trabajar en un sistema de refe-
rencia que se mueva con el pico del pulso. Para ello, se debe hacer un cambio

de coordenadas de la forma:

E=z, T=1t—2/v, (2.33)

9. = 0 — (1/v4)0-, 0, = 0,, (2.34)

donde 7 representa el retardo temporal en el marco de referencia del pulso.
Implementando la transformacién (¢, z) — (7,€), de la Ecuacién (2.32) resulta

en la siguiente ecuacion de propagacién:

Y
2n(w) ¢ €

oE

% = ilk(w) — w/v ) E + ; (2.35)

i
—AF
2k(w) +

donde ik(w)E es el término de dispersién, iA | E/2k(w) representa la difraccion,
iwP /2cn(w)eo es la respuesta no lineal del material y, finalmente, w/v, donde

w asegura que el sistema se mueve con el pulso y v, es la velocidad de grupo.

Si se considera trabajar tan solo con la envolvente del pulso, se puede derivar
la ecuacién de propagacién de la envolvente no lineal (nonlinear envelope equa-
tion (NEE)), partiendo de la Ecuacion (2.29) e introduciendo 9, = J¢ +i(w/vg),
se convierte en:

0?2E w OF .

+ 2 A E—

5er Ty ag = E- ==, (2.36)

donde se considera el campo eléctrico como la superposicion de la envolvente &£

con la portadora de frecuencia central wg. En el plano de referencia del pulso,
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el campo se puede expresar de la siguiente forma:

E(r,7,6) = E(r, 7, )¢/ Fomwo/va)emivor, (2.37)

donde & representa la envolvente del pulso. De manera andloga, la respuesta del

medio P y la corriente J, pueden expresarse en la forma:

{P, J}(r,7,€) = {P, T Hr, 7,§)e!Fomwo/vg)emior, (2.38)

Las derivadas parciales del campo E respecto a £ y 7, se pueden escribir

como:

OeE = [0 + i(ko — wo/vy)|EeiFomwo/ve)s—iwoT (2.39)

0, E = [0 — icog) Eeithomo/)eiwor, (2.40)

Ahora, retomando la Ecuacién (2.36), se introduce la expresién (2.39), se
remueve la portadora y recombina el término w/v, con kg —wo /vy, para formar
el nimero de onda efectivo x(w) = ko + (w — wp) /vy, tal que:

O?E oF . WP

—— 4 2ik(w) == = —ALE — [F*(w) — k2(W)]E —

5 5 = (2.41)

02 €0
De la ecuacion anterior, para obtener la ecuacién de propagacion para la en-

volvente no lineal (nonlinear envelope equation NEE), se simplifica 8?, haciendo

que la NEE tome la forma:

875_ i 4 ,[k:Q(w)—nQ(w)]A_F i oiﬁ
¢ 2k(w) 2k (w) 2k(w) 2 €’

(2.42)

donde &, P son la transformada de Fourier (t — w) de la envolvente del campo
eléctrico y de la envolvente de la polarizacion, respectivamente. El segundo

término al lado derecho de la igualdad en la Ecuacién (2.41):

k(W) = %(w) = 26(w)[k(w) — £(w)] + [k(w) = ww)]?, (2.43)

se puede expandir en una serie de Taylor alrededor de wg, para un = w — wy
pequeiio, de k(w) — k(w), la cual introduce los términos de dispersién de orden

superior:
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k(wo + Q) — k(wo + Q) =Y %Ql, (2.44)

donde k’(()l) = 0L k|, El término de menor orden en el segundo término del
lado derecho de la Ecuacién (2.43), es O(Q%), que aparece como una correccién
al primer término de la misma ecuacién, es decir, a O(Q?). Por lo tanto, la

Ecuacién (2.42) puede reescribirse como:

o0& i L N i WP
% = %(M)A = (2.45)

donde se aplica la aproximacién SEWA (Slowly Varying Envelope Approxima-
tion) introducida por Brabec y Krausz donde se aproxima el término para la
constante de propagacién k(w) & now/c siendo ng el indice de refracciéon del
medio. Asi, la Ecuacién (2.45), se convierte en [108]:

o0& _ic

T = T AL Hilh(w) @)+ 22 (2.46)

2.4.2. Interaccién Lineal con el Medio

En términos lineales, un medio transparente esta descrito a través del indice
de refraccién n(w) que depende de la frecuencia, afectando la velocidad de pro-
pagacién v(w) = ¢/n(w); descrita también a través de la susceptibilidad eléctrica
del medio x = x(w). En el dominio temporal, indica la relacién de causalidad

que existe entre el campo E(t) y P(t)~.

Para calcular la dispersién cromédtica, se expande k(w) en series de Taylor

tal que:

1 9%k .
(w7w0)2+ 6@(0)7&)0)34’... (247)

1 9%k

ok
k(w) = ko + 7(&) 7&)0) + iw

ow

Esta expansion determina el cambio en la fase por unidad de longitud de una

onda plana en un medio homogéneo. De la Ecuacién (2.47) se distingue el orden

cero kg = k(wp), el primer orden kD = g—ﬁ = 1%’ que representa la inversa de
g

la velocidad de grupo, que describe el retardo temporal general sin afectar la

forma, del pulso. El segundo orden k(2 = % , corresponde a la dispersién de
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velocidad de grupo (GVD):

2
GVD = G'%D = %, (2.48)

donde GDD (Group Delay Dispertion) es la dispersién de segundo orden de un
elemento éptico. Esta es una medida cuantitativa de la dispersién cromatica,
donde L representa la distancia de propagacion de la luz en el material, esta

distancia viene dada por:

.
_ p

L= —kéz) , (2.49)

siendo k((f) = %MU. El término k®) = %, representa la dispersién de tercer

orden (Third Order Dispersion TOD) por unidad de longitud (k3 = T92),
Esta dispersién (TOD) afecta de manera no lineal las diferentes frecuencias del
pulso, causando que componentes espectrales mas alejadas del centro del pulso

se desfasen en el tiempo de una manera mas compleja [L11, 112].

El término de dispersién de cuarto orden k() = %, tiene un efecto aprecia-
ble en casos de pulso de pocos ciclos [113]. Con respecto al indice de refraccidn,
también se puede escribir como n(Xg), que para el caso de implementar gas de

argoén, la ecuacién de Sellmeier se expresa de la siguiente forma [114]:

pT [ 20332,29 % 10-8)2 34458 31 « 10-8A2
Xo) = (/1 2.50
n(%) \/ * ooTo (Ag T206,1210-5 T A2 8,066 10-3 )’ (2.50)

donde la presion y la temperatura del medio se consideran en condiciones de
referencia, con valores de pg = 1013,25 mbar y Ty = 273,15 K. Asimismo, los

valores de p y T se ajustan seguin las condiciones especificas del experimento.

Anteriormente, se hablé de dispersiéon anémala (k(z) < 0), y dispersién nor-
mal (k(2) > 0). La dispersién normal indica que las componentes de frecuencia
mas altas se propagan mas lentamente que las de frecuencia mas baja, generando
un chirp positivo. En dispersién anémala, las frecuencias més altas se propagan

mas rapidamente y las bajas més lentamente, generando un chirp negativo. Para
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ambos casos, resulta en un ensanchamiento temporal del pulso. Implementando
los términos de dispersién, partiendo de la relacién (2.44) y reemplazando en

(2.46), puede reescribirse la ecuacién de propagacién de la siguiente forma:

+o0 5 (1)

> Bo

=2

A ) (/Jo7S
E+———. 2.51
+ 2ng ¢ €p ( )

08 i s
aif—TkoAJ_g‘i_l

2.4.3. Interaccién No Lineal con el Medio

Asumiendo la propagaciéon del pulso en un material centro-simétrico, la res-
puesta no lineal del medio se relaciona con el término de polarizacion de tercer

orden:

PN = oV E?, (2.52)

donde x®) es la susceptibilidad eléctrica no lineal de tercer orden. Expresando el

campo eléctrico en sus componentes escalares de la envolvente y de la portadora:

1
E= 3 [Eexp(ikoz — iwot) + EFexp(—ikoz + iwpt)], (2.53)

se obtiene la expresién para E? tal que:

1
B3 = §[53exp(i3k0z — i3wot) + 3|E[2Eexp(ikoz — iwot) + c.c.]. (2.54)

Reemplazando la Ecuacién (2.54) en la expresién para la polarizacién no
lineal (2.52) en su forma escalar, se obtiene la ecuacién para la envolvente de la

polarizacién no lineal P de:

1
P= i[Pexp(ik’oz — dwot) + Prexp(—ikoz + iwot)], (2.55)
tal que:
P= 260X(3)|5|257 (2.56)

donde se ha descartado la componente del tercer arménico 3wy de (2.54), en
el contexto de estudiar la automodulacién de fase o SPM (self-phase modula-

tion por sus siglas en inglés), porque se requiere de phase matching para que el
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término de tercera armonica tenga relevancia, considerando asi solo las compo-
nentes fundamentales que oscilan en wy para obtener su envolvente. Utilizando

las definiciones para la intensidad:

1
= 5600n0|5|27 (2.57)
y el indice de refraccién no lineal:
3x®
= - 2.58
12 4egen?’ (2.58)

se puede reescribir la Ecuacién (2.56) de la siguiente manera:

P = 2nonoZE, (2.59)
€0

donde ny es el indice de refraccién no lineal, expresado en unidades de m?/W
y Z en unidades de W/m?. Del término de polarizacién de tercer orden se des-

prende el efecto Kerr éptico, el cual es fuente de ensanchamiento espectral.

El efecto Kerr éptico es un fendmeno no lineal en el que el indice de refraccién
de un material varia en funcién de la intensidad de la luz que lo atraviesa. Este

indice de refraccion efectivo, n, depende de la intensidad y se expresa como:

n=ng+ naZ. (2.60)

Como resultado del efecto Kerr, se modifica la portadora introduciendo chirp
no lineal. Debido a que el indice de refraccién cambia con la intensidad, la fase
de la luz se modula a s misma dentro del medio. Esto genera un ensanchamiento
espectral del pulso laser. Una forma tipica de ensanchamiento espectral por SPM
se muestra en la Figura 2.11, donde se observa un comportamiento oscilatorio
con diferentes componentes espectrales siendo generadas a tiempos diferentes,

provocando un efecto de interferencia [108, 115, 116].
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Figura 2.11: Ensanchamiento espectral inducido por una fuerte automodulacién
de fase (SPM) en linea sélida con relleno azul; la linea de trazos con fondo rojo
representa el espectro inicial del campo. El carédcter oscilatorio se debe a que
la frecuencia instantianea experimenta variaciones significativas, lo que provoca
que dos momentos distintos contribuyan a una componente de frecuencia de-
terminada. Dependiendo de la frecuencia, estas contribuciones pueden sumarse
constructivamente o cancelarse entre si [117].

Si se discriminan los efectos de dispersién al propagar el pulso a una longitud
menor a la definida por la Ecuacién (2.49), entonces se puede determinar la

expresion para la variacion de fase asociada a la SPM:

8(;5 ’I’Lgk
—=—-——"] 2.61
0z nyg ( )
cuya solucién estd dada por:
kons

P(z,t) = do(t) —

zIo(t). (2.62)
ng

Se define ademas la longitud de interaccién no lineal Ly, como:

o

Lyp = (2.63)

b
nokolom

donde Iy,, es la intensidad pico del pulso.
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Figura 2.12: Evolucién temporal de la intensidad normalizada de un pulso 6pti-
co. La curva de linea sdlida muestra la intensidad del pulso original, mientras
que la curva con linea de trazos representa el pulso modificado por el efecto de
self-steepening.

Retomando la transformada inversa de Fourier de la Ecuacién de propaga-
cién (2.45):

l
o8 i Xk (0 iP
e A E—i 20 ;= E— ——— 2.64
85 2]€0 + ’ [; I Z@t 2710&10660 ’ ( )
donde P es la envolvente de la polarizacién no lineal. Considerando la solucién
a la segunda derivada temporal del término de polarizacién escalar, P = Peiwot,
se obtiene:
o°r P + 2i oP 3P | etot (2.65)
— = | =5 + 2iwg— —w e'or. .
a2 ot Yot 0
Aplicando la relacién %?; = %—‘Z, la Ecuacién (2.64) puede reescribirse como:

o7 . oP
E+2ZWOE—WOP .

l
08 i =P (o i
ag_QkOALg_ZL_ZQZ! 5 ) |5 Bgnees

(2:66)

Para incluir el término asociado a la automodulacién de fase, se reescribe la



40 CAPITULO 2. CONCEPTOS FUNDAMENTALES

Ecuacién de propagacién (2.66), utilizando la expresién para la envolvente de

la polarizacién dada en la Ecuacién (2.59), obteniéndose [61, 103]:

l
e i =P (0 ingwo . 2ny O(ZE) i aJ
az—gkﬁﬁ‘l[;u ) [T T o angane 0t
(2.67)

donde el término 9(ZE)/Ot representa el efecto de self-steepening. Por simpli-
cidad, se ha cambiado la representacién del eje de propagaciéon & — z. En la
Figura 2.12 se muestra un ejemplo tipico de la distorsién que este fenémeno
produce en la forma temporal del pulso. El self-steepening surge de la depen-
dencia de la velocidad de grupo con la intensidad y provoca una asimetria en el

espectro ensanchado durante el proceso de SPM [108, -120].

Por otro lado, la variacién temporal de la corriente [J, se considera en el caso
de un pulso lo suficientemente intenso como para ionizar el medio por absorcion
de multiples K fotones. Este proceso de ionizacién multifoténica genera plasma,
cuya contribucion se describe mediante la ecuaciéon de evolucién de la densidad
de corriente del plasma:

0 J ¢

— + 2 =21 E, 2.68
ot +TC mp ( )

donde p es la densidad de electrones libres y 7, el tiempo de colisién electrénica.

La solucién formal de la Ecuacién (2.68) se expresa como:

— 00 c

q2 ! t—t / / /
J(r,t, z) = p exp| — p(r,t', 2)E(r,t', 2)dt'. (2.69)

Conociendo el campo y la densidad de electrones en cada punto de la malla,
la corriente puede evaluarse para cada posicién (r,z), en el instante ¢ + At, a
partir de su valor en un tiempo anterior t. Omitiendo las dependencias espaciales

para simplificar, se obtiene:

t+At
==t/ B +/ == B |
t

(2:70)

donde p'E’ = p(t')E(t'). Para resolver esta ecuacién, puede emplearse un enfo-

— 00

q2 t
J(t+ At) = Ee*”/fc [/
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que numérico basado en el método de integracion trapezoidal, que conduce a la

siguiente expresién [108, ]:

it p(t+ ADE(t+ At).
(2.71)

La evolucién de la densidad electrénica p(t) se describe mediante la siguiente

ecuacién:

o _
ot
donde p,; es la densidad de dtomos neutros, y Wosi(Z) y Waua(Z) representan,

WOfi(I) (Pnt - P) + W(wa(I)pv (2-72)

respectivamente, las tasas de ionizacién por campo éptico y por avalancha. La

solucién formal de (2.72) se puede escribir como:

t t
p@:w/emP/[&—mmwlhw 73
t

—00 !
donde W/, = Wyy[Z(t')]. De manera andloga al procedimiento aplicado en

las Ecuaciones (2.69) y (2.71), a partir de (2.73) se obtiene la aproximacién

numéricas:

At

t+At ’ ’ ’
p(t + At) —e t+ [Wofi_Wa.'vu.]dt p(t) + 5

PrWorilZ(1)]

2.74
pntAt ( )

+ WorilZ(t + At)],

considerando W, ;(Z) = ok IE y Wana(Z) = 0(wo)Z/U;, donde ok es la seccion
transversal para ionizacién multifoténica, U; el potencial de ionizacién y o(wp)

el coeficiente de Bremsstrahlung dado por:

wo  woTe(l 4 iwTe)
n@)pe (L+wr2)

o(w) = (2.75)

con p. = egmw3 /q?. Cuando la densidad de plasma excede este valor critico(p.),

el medio se vuelve opaco al haz ldser de frecuencia wy.

El proceso de ionizacién por absorcion multifoténica, asociado a la absorcion
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no lineal de energia, constituye el mecanismo fisico principal que actia como
efecto de saturacién y evita el colapso éptico del haz cerca del foco [108]. La ab-
sorcién no lineal puede describirse en términos de una corriente efectiva J,, tal
que la potencia disipada promedio corresponde a la requerida para la ionizacion
Optica del medio. Esta corriente efectiva estd dada por:

1

§Jnla -E* = Wofi(I)thntWOa (276)

lo que conduce a:

Jna ofi I)Kh n
71 = nOW f ( ) p tw() E, (277)
€0C 7

cuya envolvente se expresa como:

jnla

€pC

= ﬂoﬁKIK_lg, (278)

donde S = Khwookpnt v h es la constante de Planck reducida.

Finalmente, para introducir este término de absorcién no lineal en la ecuaciéon
de propagacion, se aplica la sustituciéon P — P + i Jy1a/wo. Al implementar esta
modificacién sobre el tercer término de la Ecuacion (2.67), se obtiene la expresién

matemdtica completa que serd utilizada en el modelado numérico [108]:

l
o0& ) = k(l) 0 Z'TLQWO
g _ Y A o 0 . O T
9.~ ok E Z[Z i) 16T T

(2.79)

+ Z.u7nla _ 228(1-5) _ i 87\7
wo c Ot 2ngcwoeg Ot

que representan, comenzando con el tercer término al lado derecho de la
igualdad: el efecto Kerr 6ptico, absorcién no lineal, self-steepening y la contri-

bucién del plasma dada por la evolucién de la densidad de corriente del plasma

[61, 108].



Capitulo 3

Métodos Numeéricos y

Experimentales

Este capitulo describe inicialmente los métodos numéricos de Crank-Nicolson
y el método pseudoespectral de Split-step Fast Fourier en la solucién de la parte
lineal y no lineal de la Ecuacién (2.79). Posteriormente, se describe la celda
multipaso, incluyendo su diseno experimental y las técnicas utilizadas para ca-

racterizar el pulso de pocos ciclos.

3.1. Analisis Numérico

Para solucionar la ecuacién de propagacion (2.79), se suelen emplear técni-
cas numéricas tales como: el método de Crank-Nicolson [108, 122], basado en
diferencias finitas, y el método Split-Step Fast Fourier, que se clasifica dentro

de los algoritmos pseudoespectrales [34, 123].

3.1.1. Método de Crank-Nicolson

El método de Crank-Nicolson (CN) es un esquema implicito de diferencias
finitas, que en su forma unidimensional, se caracteriza por su estabilidad in-

condicional para problemas lineales. Esto significa que los errores numéricos

43
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Aproximaciones por Diferencias Finitas
oE" ok — B2
(a) _ %ﬂf Avanzadas
z ). . z
4,3,k
OEN" Bl — Bl
oL _ Dtk 1.5,k Centradas
ox ijik 2Ax
2E\" El . —2EM  +EM,
(2) _ itlgk ;]75 1.5,k Cent. Ord. 2
ax ik (Am)
(82E)n Bk 2B T B Cent. Ord. 2
- _ . . .
0% )ik (49)
R2E\" E™. —2E". +E"
<2> = bkl ik Gik—l Cent. Ord. 2
o ) ik (At)
BE\" El o _o—2E" . | +2E". - E"
_ Dijk2 Jk—1 SREL TTRIEYZ Geng. Ord. 3
ot3 ik 2(At)3

Figura 3.1: Representacién de la evolucién del campo eléctrico E' en una malla
tridimensional utilizando diferencias finitas. Se aplican diferencias avanzadas de
primer orden en la direccién z, diferencias centradas de primer orden en z, y
diferencias centradas de segundo orden en z y y. Para la dimensién temporal ¢,
se utilizan aproximaciones centradas de segundo y tercer orden. El superindice
n indica el paso de propagacion en z, mientras que Az, Ay, At y Az representan
los pasos espaciales y temporales en cada dimension.

introducidos durante el proceso de célculo no se amplifican a medida que el
método avanza a lo largo del eje de propagacion. En otras palabras, un sistema
numérico estable evita el crecimiento descontrolado de errores, pero la preci-
sién y confiabilidad de los resultados también dependen del tamano del paso de
discretizacion y la convergencia del método. El método ofrece una precision de

segundo orden tanto en las direcciones transversal como longitudinal [121].

Crank Nicolson permite resolver ecuaciones diferenciales parciales (EDPs)
parabdlicas. Las EDPs parabdlicas surgen frecuentemente en problemas de di-
fusién y transferencia de calor, y se caracterizan por su tendencia a suavizar las
soluciones a lo largo del tiempo. Se denominan parabdlicas debido a la estruc-

tura de su operador diferencial, que las distingue de las ecuaciones elipticas e



3.1. ANALISIS NUMERICO 45

hiperbdlicas [124, ]. El ejemplo més conocido de una EDP parabdlica es la
ecuacién del calor [126, ]. Retomando los términos lineales de la Ecuacién
(2.79):

OB _ i

— = A E—i E N
0z 2k0 + ! ’ (3)

l
y k(0
I ot

=2

también denominada ecuacion de difracciéon-dispersién, se puede expresar como:

oE 0’E 0’E 0’E PE

1 e £®
donde K7 = ko Ky = =%y K3 = —=%—, para un campo F representado por

un arreglo de tres dimensiones. Se han considerado los términos de dispersion
de segundo y tercer orden, correspondientes a la dispersién de grupo (GDD) y
TOD. Convencionalmente, la aplicacién del método de CN sobre una ecuacién

del tipo:

OF 0°E 0°E 0°E O°E
E =F (xvyat7 ax27 ay27 atz ) at?, )7 (33)

es de la forma:

BBk [ () P BB 28 08
Az 2 T

2| bk 02 9y o2 ot

(3.4)

o (o, OB OE 9B 9°B
1,7,k ' Ys 78x27 8y27 8t27 ot3 ’

donde los subindices 4,5,k indican las discretizaciones en las direcciones =, y y t,
respectivamente. El superindice n representa el paso actual de propagacién en z

mientras que n+1 corresponde al siguiente paso, en z+Az, que se desea calcular.

La aplicacién del método de Crank-Nicolson conlleva a la solucién de un

sistema de ecuaciones m x n en la forma de matrices de tipo tridiagonal, que
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lo convierte en un método réapido y eficiente. Para dos y tres dimensiones, el
método pierde esta propiedad de obtener sistemas tridiagonales. Como resulta-
do, el almacenamiento de las matrices y el tiempo de cémputo se incrementan
significativamente [121].

Es por lo anterior que se opta por tomar otro enfoque, implementando el
método ADI de segundo orden, que complementa a Crank-Nicolson. El método
ADI de segundo orden divide cada paso de propagacién en tres subpasos, per-

mitiendo tratar cada coordenada de manera independiente [121].

En este contexto, una coordenada se resuelve implicitamente cuando el valor
futuro depende de una ecuacién que debe resolverse simultaneamente, mientras
que una coordenada se resuelve explicitamente cuando su valor futuro se calcula

directamente a partir de los valores conocidos en el paso anterior.

Con esto en mente, en el primer subpaso, la coordenada = se trata implici-
tamente y las coordenadas y y t se actualizan explicitamente. En el segundo
subpaso, y se resuelve implicitamente, manteniendo x y t en un esquema explici-
to. Finalmente, en el tercer subpaso, el tiempo t se maneja de forma implicita,

dejando z y y bajo un tratamiento explicito [128-131].

Ahora, reescribiendo la Ecuacién (3.2) en sus aproximaciones por diferencias

finitas vistas en la Tabla (3.1), se obtiene:

n+1 n
i3,k Ei,j,k .
—e 0 =K,
Az

By jn = 2B 0 + By
(Az)?

2B + B 1k
(Ay)?

2Bk + Eij i
(At)?

iKl |:E;fj+17k B :| +'LK2 |:E2j7k+l -

oo [ Frih—2 = 2B 01 285,040 = Bl ko
8 2(At)3 '

(3.5)

Implementando el método ADI de segundo orden, la solucién del paso de

propagacién n — n + 1 se realiza en tres subpasos, cada subpaso esta descrito
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de la siguiente forma: n + 1/3 para la solucién sobre el eje z, n + 2/3 para la

solucién sobre el eje y y n + 1, para la solucién sobre el eje t.

Dado que se divide el paso de propagacién en tres subpasos, se ajusta
Az — Az/3. Por lo tanto, se reescribe la Ecuacién (3.5) para el primer ter-

cio de propagacion, de la siguiente forma:

—MESS 4 B2 BN - MBS =

BB+ X2 (Bl = 2E7 0 + BTG k] + X3 [E] epn — 2B7 5 + Bl ] +

n mn mn mn
N [B} s = 2B 1 +2B7 pi1 — EF ki)

(3.6)

_ KAz _ Ki1Az _ KoAz _ KiAz
donde A1 =4 AT Ay =1 Aly2 , A3 =1 A Y Ay = 2(27”3. Esto conduce a la

formacion del siguiente sistema de ecuaciones con matrices tridiagonales:

By -\ Egt? bizo

7)\1 Bl 7)\1 E‘n—‘{_l/3 bi:l
MEL= T (3.7)

-\ B BN bien,

donde se define By = (3 +2X1) en la matriz tridiagonal para el eje x. Lo que
se desea calcular son los nuevos valores del campo para cada posicién i, como
se muestra en las casillas celestes de la Figura 3.2(b), iterando a lo largo de las

columnas j para un instante temporal fijo k.

El arreglo b; se construye utilizando los valores conocidos del campo en po-
siciones adyacentes a la direccién j (flecha sélida negra), incluyendo vecinos en
la direccién k, que en la Figura 3.2(a), estas posiciones estdn destacadas en
amarillo e incluyen informacién temporal desde k — 2 hasta k + 2, de acuerdo al

esquema implementado en la Ecuacién (3.6).
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a) Recorrido columna 4, b) Recorrido columna 43
e i
4 #
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- ’kz
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Figura 3.2: Representacién de la rejilla computacional. Tratamiento a través del
primer tercio (n + 1/3) del método ADI de segundo orden aplicado a matrices
tridimensionales. En este primer tercio, se calculan los nuevos valores (celeste)
para cada columna utilizando los valores preexistentes (en gris). Para construir
la matriz tridiagonal que arroja los nuevos valores de cada columna, se emplean
los valores ubicados en los espacios de la rejilla pintados en amarillo. Las lineas
punteadas indican la secuencia en la que el método ADI recorre cada columna,
asegurando una actualizacién eficiente y ordenada. Las coordenadas i,j,k co-
rresponden a los ejes z,y y t, respectivamente.

A lo largo de cada solucién del sistema, el campo se actualiza con los nuevos
valores de tal forma que la siguiente iteracién sobre j serd implementando este

campo actualizado, eso se ve representado en la Figura 3.2(a — b).

Ahora, para el segundo subpaso de propagacién, se resuelve la siguiente

sistema de ecuaciones:

— MBI B4 2n) BN - BN = MES - 20BN

n+1/3 n+1/3 n+1/3 n+1/3 n+1/3
FMEMS p 3BT 4 [Ei,j’kﬂ — 2By Em_l} .

n+1/3 n+1/3 n+1/3 n+1/3
M [Eiyj,k—2 — 2Bk T 28600 — Bl

que se ve representada en el siguiente sistema de ecuaciones:
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By =)\ EZ(;r,i/s bj=o

—)\2 BQ —>\2 E’»n+2/3 b =1
i,1,k _ J ’ (39)

—de Bo | B bj=n,

a) Recorrido fila i,
e

f3

#2

-

Figura 3.3: Representacion de la rejilla computacional. Tratamiento numérico a
través del segundo tercio (n+2/3) del método ADI de segundo orden aplicado a
una matriz tridimensional. En este paso, se calculan los nuevos valores (en azul)
para cada fila, utilizando los valores obtenidos en el primer tercio (celeste) y
los valores preexistentes (en gris). Para construir la matriz tridiagonal necesaria
que proporciona los nuevos valores de cada fila, se emplean los datos ubicados
en los espacios de la rejilla en amarillo. Las lineas punteadas y las flechas indican
la secuencia en la que el método ADI recorre cada fila. Las coordenadas .7,k
corresponden a los ejes x,y,t respectivamente.

donde By = (3+2X3). Lo que se desea calcular, en este subpaso, son los nuevos
valores del campo para cada posicion j iterando a lo largo de las filas i, para
un instante temporal fijo dada en la direccién k, como se muestra en las casillas

azules de la Figura 3.3(b). En este caso, se implementan los valores del campo

n+1/3
Ei,jvk

representados en celeste de la misma figura.

El arreglo b; se construye utilizando los valores conocidos del campo en po-
siciones adyacentes a la fila i (flecha sélida negra), incluyendo vecinos en la
direccién k, que en la Figura 3.3(a), estas posiciones estan destacadas en ama-

rillo e incluyen informacién temporal desde k — 2 hasta k + 2, de acuerdo al
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esquema implementado en la Ecuacién (3.8).
A lo largo de cada solucion del sistema, el campo se actualiza con los nuevos
valores, de tal forma que la siguiente iteracion sobre i, serd implementando este

campo actualizado, eso se ve representado en la Figura 3.3(a — b).

Finalmente, resolviendo para el eje t, en el paso n + 1, se implementa el

siguiente sistema de ecuaciones:

MEM T = Ms+20)EM T+ B4 2X) Bl — (A —20)El T —

n+1 _ n+2/3 n+2/3 n+2/3
ME; o = MEL e = 20E, 5T B

)\2 En+2/3 . 2E:ﬂ+2/3 +En+2/3 +3En+2/3

0,541,k 1,5,k i,j—1,k W5,k
(3.10)
Cuya matriz banda se expresa de la siguiente manera:
By —v2 —M E,n]ﬂl [ ey ]
-1 B3 —y =\ E:L;FQI br—2
‘ : =| be=s |, (3.11)
. 1
i Mo —m Bs| [EMA ] Lbk=ni-l

donde B; = (B+2X3), 11 = A3+ 2\1) v 72 = (A3 — 2)\y). Lo que se desea
calcular, en este subpaso, son los nuevos valores del campo para cada posicion
k, iterando simultaneamente a lo largo de las filas ¢ y las columnas j, como se
muestra en las casillas rojas de la Figura 3.4(b). En este caso se implementan

E@+2/3

gk representados en azul de la misma figura.
NE

los valores del arreglo
El arreglo b, se construye utilizando los valores conocidos del campo en po-
siciones adyacentes a la posicién i, j (flecha sélida negra). En la Figura 3.4(a),

estas posiciones estan destacadas en amarillo, de acuerdo al esquema implemen-
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Recorrido a lo largo de 4y,

a) Posicion iy, j,, k; b) Posicion iy, j;, k»
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Figura 3.4: Representacién de la rejilla computacional donde se define el campo
eléctrico tridimensional. Tratamiento numérico a través del tercer tercio (n+1)
del método ADI de segundo orden aplicado a una matriz tridimensional. En
este paso, se calculan los nuevos valores (en rojo) para cada capa utilizando los
valores obtenidos de los pasos anteriores (en azul). Para construir la matriz tri-
diagonal necesaria que proporciona los nuevos valores de cada capa, se emplean
los valores ubicados en los espacios de la rejilla en amarillo. Las flechas indican
la secuencia en que el método ADI recorre cada capa. Las coordenadas i,j,k
corresponden a los ejes x,y,t respectivamente, mostrando cémo se completa la
actualizacion en las tres dimensiones espaciales y temporales.
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tado en la Ecuacién (3.10)) [131].

3.1.2. Adams Bashforth de Segundo Orden

Este algoritmo numérico esta diseniado para resolver ecuaciones diferenciales
ordinarias (EDOs) de primer orden. Pertenece a la familia de métodos de inte-
gracién numérica explicitos y se utiliza para aproximar la solucién de una EDO
en un conjunto discreto de puntos en el dominio de la variable independiente
[132, 133]. A diferencia de Crank-Nicolson + ADI, que resuelve la ecuacién di-
ferencial en tres pasos, Adams-Bashforth es un método de un solo paso, lo que
significa que utiliza la informacién del paso anterior para calcular el siguiente
valor de la funcién [134]. Este método se deriva de la férmula de interpolacién

de Lagrange para dos puntos y puede expresarse de la siguiente manera:

B = gy 2B Y - L B (3.12)

donde E™ es el valor de la funcién en el paso n, Az es el tamano del paso
sobre el eje de propagacién, z™ es la posicién sobre el eje de propagacion en
el paso ny f(2", E™) es la funcién que describe los términos no lineales. Este
método puede proporcionar soluciones precisas para ecuaciones diferenciales que
no son excesivamente sensibles a los errores de truncamiento. Sin embargo, no
es incondicionalmente estable, a medida que el tamano del paso Az aumenta, la

precision del método puede disminuir y pueden surgir problemas de estabilidad

numérica [135]. La Ecuacién (2.67) puede reescribirse como:
OF
5o = L(E) + N(B), (3.13)

donde L(F) representa la parte lineal, que puede resolverse por Crank-Nicolson
+ ADI, y N(E) la parte no lineal, que aborda el método Adams-Bashforth de
segundo orden [108]. Implementando un paso dividido tal que no se divide el paso
de propagacién, sino que, en su lugar, la division es meramente procedimental,
ya que primero se aborda la parte lineal y luego la parte no lineal de la Ecuacién

(3.13), manteniendo Az constante en ambos casos. Asi, se puede expresar como:
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oF
— =N(FE
P (E)
(3.14)
oF
— =L(FE
)
que en su forma de diferencias finitas:
Eerl/Q :Em +AZN(Em)
(3.15)

Em+1 _ Em+1/2 +AZL(Em+1/2)

Para fines ilustrativos, el superindice m denota el procedimiento utilizado:
en la primera mitad se emplea Adams-Bashforth, mientras que en la segunda
mitad se aplica Crank-Nicolson + ADI. El término no lineal de la Ecuacién
(3.15) se ajusta utilizando el método de Adams-Bashforth (Ver Ecuacién (3.12))

transformandolo para el paso m — m + 1/2 [108]:
E" = E" + Az gN(E”) - %N(E”*l) . (3.16)
Seguido de m+1/2 — m+1 donde se tiene que E™ = E™*! del paso anterior:
E"t = E" + AzL(E™). (3.17)

3.1.3. Meétodo de Split-Step Fast Fourier

El método de Split-Step Fourier es un algoritmo dentro de los métodos
pseudo-espectrales, fundamental para comprender y modelar la propagacion de
haces 6pticos a través de medios con efectos no lineales. Con raices en la teoria
de la transformada de Fourier, este método consiste en dividir el problema de
propagacion en pasos discretos, utilizando la transformada de Fourier para ma-
nipular los términos lineales L(F) y métodos numéricos iterativos para abordar
los términos no lineales N (E). Esto permite simular eficazmente fenémenos com-

plejos como la auto-focalizacién y la modulacién de fase, entre otros [136-140].
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Partiendo de la transformada de Fourier con respecto a x,y y t de la Ecuacion

(3.2) se obtiene lo siguiente:

OF __0°E . 0*E . 0O°FE O’F
f{az} .F{ZKl 6332 +ZK1 8y2 +’LK2 8t2 +K3 8t3 }, (318)

que resulta en:

oF(Ey . _[oeE\ . _[o*E\ .. _[0°F B
B —’LKlf{axQ}-‘r’LKlf{W + 1K F ﬁ + K3 F ﬁ s

(3.19)

donde se puede aplicar en el lado derecho de la igualdad la propiedad F{E (r)} =
(iw)"F{E(r)} donde (n) representan el orden de la derivada, que para nuestro

caso es 1) = 2,3 y r representa alguna coordenada (z,y,t), que conduce a:

OE(wWg, wy, ws, 2)
0z

= —(wlK, + ngl + WKy + iwd K3) E(wg, wy, wi, 2). (3.20)

Ahora, se encuentra la solucién analitica aplicando el método de separacién

de variables, asumiendo, N(E) = 0, tal que:

2 2 2 -3
E(wg,wy,wt, 2) = Ce~(wWakatw, Kitwi Kotiwi Ka)z (3.21)

donde C' es el resultado de la solucién mediante separacién de variables. Aho-
ra, partiendo de la condicién inicial que establece que E(wx,wy,wt,z =0) =

E(wg,wy,w:) se debe considerar lo siguiente:

~ ~ 2 2 2 .3
E(wg,wy,wt, 2) = E(wy, wy, wt, zo)e_(“’wK1+“’yK1+°"t Kotiw; Ka)z, (3.22)
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(2) (3)
donde K; = ileo’ K, = k"T y K3 = k"T. Ahora bien, si se ha definido el
campo 6ptico con dependencia espacio-temporal F(x,y,t), su transformacién

en Fourier se expresa como:

E(wm,wy,wt):/// E(as,y,t,z)efi[w””wny“wtt]6x5y5t. (3.23)

Split-Step Fourier es un método de dos pasos. En el primero, se trata la
seccion lineal en el dominio de frecuencias, y en el segundo se realiza la trans-

formada de Fourier inversa de la Ecuacién (3.21) que puede escribirse como:

- 1 [ . ,
FHE (W, wy,wi)} = —/ E(wgg,wy,wt)el[“’“m+”yy+“’tt]5wx(5wy5wt. (3.24)
T J_—co
De la Ecuacién (3.21) se deduce que se puede obtener la solucién para la
propagacion del pulso a una distancia arbitraria en un tinico paso, eliminando
asi la necesidad de propagar el campo a través de NV, iteraciones. Sin embar-
go, esto solo se aplica al tratamiento de la parte lineal L(FE). Para abordar los

términos no lineales N(E) se itera sobre N, pasos [108, 140].

El tratamiento de los términos no lineales N(L) se puede hacer mediante
métodos numéricos iterativos, como el método de Adams-Bashforth de segundo
orden o Runge-Kutta de cuarto orden. A continuacidén, se presentan las defini-

ciones de ambos pasos del Split-Step Fast Fourier. Para el paso m — m + 1/2:

En+1 _ ]_-—1{]_-{En}e—i(wilﬁ+wZK1+wa2+iw?K3)AZ}, (325)

donde n representa el paso de propagacién en z. Se procede con m+1/2 — m+1
donde se reemplaza E"Y por E™*1 del paso anterior, y aplicando el algoritmo
de Adams-Bashforth, se obtiene:

’ 3 ’ 1 ’
BT =BV 4+ Az| SN(E™) — oN(EM )| (326)
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3.2. Celda Multipaso

Tradicionalmente, se han utilizado diversas formas para generar ensancha-
miento espectral, por ejemplo, fibras Kagome, que operan con energias de 1 a

100 wpJ [30, |; capilaridades huecas para energfas de 100 a 10 mJ [32,

)

)

]; e incluso guias de onda més robustas para energias superiores a 10 mJ |
]. Sin embargo, estas soluciones son poco compactas, pudiendo alcanzar lon-
gitudes de hasta varios metros de extension, dependiendo de las caracteristicas

del experimento [140].

La celda multipaso es una técnica moderna y altamente eficiente para la
compresién no lineal de pulsos laser ultracortos, especialmente en el rango de
100 fs a 1 ps. Esta estrategia fue introducida por Schulte et al. en 2016 [33],
donde implementando un sistema laser de Yb:YAG-Innoslab con frecuencia de
repeticion de 10 MHz y utilizando fuse-silica como medio no lineal, se consigue

comprimir pulsos de 850 fs a 170 fs.

El diseno de la MPC permite mantener una medida de la fase no lineal
acumulada baja [123, ], gracias a esto, es posible generar un ensanchamien-
to espectral controlado, adecuado para la compresién del pulso a duraciones
cercanas o inferiores a 10 fs, con eficiencias superiores al 90 % y potencias pro-
medio que pueden alcanzar el orden del kilovatio [39, 43, , ]. Ademés, las
multiples reflexiones dentro de la cavidad actian como un mecanismo de ho-
mogenizacion espacial y temporal del pulso, si se evita la acumulacién excesiva
de no linealidad. De igual forma, esta técnica se ha utilizado implementando

diversos medios: materiales sélidos transparentes, gases y fluidos [33, 150-154].

La celda multipaso es una celda de tipo Herriott [155], son un tipo de celdas
Opticas multipaso usadas para aumentar la longitud efectiva del camino 6ptico
que recorre un haz de luz dentro de un volumen de gas o liquido, sin necesidad
de construir una celda fisicamente muy larga, para hacer espectroscopia. Es se-
mejante a una cavidad resonante, pero el haz se propaga fuera del eje éptico.
Esta celda estd compuesta por dos espejos enfrentados con una distancia de
separacion L. En funcién del radio de curvatura de los espejos Ry y Rs, la celda

se considera simétrica cuando R; = Ry y asimétrica si R; # Rs. En este trabajo
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se considera una celda simétrica, en la cual el haz de entrada debe cumplir con
la condicién de mode-matching para garantizar una operacion en estado esta-

cionario [42, 155].

El mode-matching se refiere al ajuste preciso de la distribucién del campo
eléctrico con respecto al modo de la cavidad; este modo se encuentra ubicado
en el centro de la celda. Cuando se cumple esta condicién, el haz gaussiano se
enfocard en el mismo punto del modo de la cavidad a través de multiples refle-
xiones, manteniendo ademéas un tamano de haz constante en los espejos, esto

siempre que se ignoren los efectos de lente no lineal [156].

Se considera la relacién entre el tamano del haz en el modo de la cavidad,
Wy y el tamaifio del haz sobre la superficie del espejo, Wy, ar,. Para cavidades

simétricas como la expuesta en la Figura 3.5, esta relacién viene dada por [146]:

War, s, \ 2R
_ = —— 3.27
( W ) @R L)’ (8.27)

donde R < L < 2R representa el rango de valores para el cual la cavidad perma-

nece estable. Esta configuracion no solo protege la integridad de los materiales,

sino que también implica que Wy — 0 cuando se alcanza el limite de L = 2R

[146].

Para llevar a cabo el mode-matching, es necesario ajustar el didmetro del
haz gaussiano Wy en el centro de la celda (L/2) de manera que coincida con
el tamano del modo de la cavidad. La estabilidad de la celda puede abordarse
introduciendo los parametros g; y g2, los cuales se definen matematicamente

como [147]:

L
=1- =
g1 R,
(3.28)
L
—1- =
g2 R,

En términos de estos parametros, el radio de curvatura del haz gaussiano

dentro del resonador puede expresarse tal que:
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Figura 3.5: Ilustracién de una celda tipo Herriott simétrica en dos configura-
ciones: (a) concéntrica, donde Ry y Ro son los radios de curvatura, f1 y fo son
las distancias focales respectivamente. L es la distancia entre espejos igual a
la suma de Ry y Ra. My y Ms son los espejos que conforman la cavidad. (b)
cuasi-concéntrica, donde la distancia L entre ambos espejos es menor a la suma
entre Ry y Ry debido a una variacién de longitud AL sobre el eje éptico.

72 _ 9192(1 — g192) 72

= 3.29
B (g1 + 92 — 29192)? (3.29)

donde Zp es la distancia Rayleigh. De manera similar, se puede expresar el radio

del haz en el foco (Wy) en términos de los pardmetros g o de la siguiente forma:

W5 =

L\ 1- L)y AL
T0\/ 9192( 9192) I N Rt para AL < L, (3.30)

(g1 + 92 — 29192)? 7 VAL

donde AL es la distancia que existe entre la posicién de los radios de curvatura
de los espejos My y Mz sobre el eje 6ptico, para una celda Herriott de tipo
cuasi-concéntrica (Ver Figura 3.5 (b)). Una expresién que permite calcular el
tamano del haz sobre los espejos de la celda en términos de g; y go viene dada

por:
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(3.31)

Wi L)\O L)\O 4L
T \ g1 1 - 9192) AL

Wi L)\O L /
T\ g2 1 - 0192) ™

para AL < L. Ahora, se puede deducir que la solucién para la propagacién de

un haz gaussiano en una celda resonante es valida siempre que se satisfaga el

siguiente criterio de estabilidad:

0<gi192 <1 (3.32)

En el caso especifico de una celda simétrica cuasi-concéntrica, el pardmetro
de estabilidad se aproxima a g1g2 < 1, dado que los valores para g1 = go =
—1+AL/Rparaun ALK Ly Ry =Ry =R=1L/2+ AL [147].

El ingreso y egreso del haz en la celda se puede hacer a través de dos espejos
mas pequenos, dado que el haz se propaga dentro de la celda fuera del eje 6ptico,
se generan patrones en los espejos M7 y M,. Estos patrones pueden variar al
modificar la distancia L, un ejemplo de estos patrones se ilustra en la Figura
3.6.

Figura 3.6: Tlustraciéon de los diferentes tipos de patrones de spots sobre los
espejos 1 y 2, generados por las multiples reflexiones del haz.

Se puede realizar un trazado de rayos de manera analitica con el fin de de-
terminar la posicién de cada reflexién sobre los espejos My y My y determinar

la posicion de los espejos planos que permiten el ingreso y egreso del haz.
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Figura 3.7: Celda tipo Herriott cuasi-concéntrica que ilustra el trazado de rayos
de luz entre los espejos My y Ms. Los radios de curvatura Ry y Ro y las distancias
focales f1 y f2. Los parametros r, y 7,41 representan el rayo de entrada a la
celda y el rayo de salida, respectivamente.

Para realizar el trazado de rayos y su interaccién con cada elemento éptico:
el medio de propagacién y los espejos, se hace a través del método ABC [1417].
Se realizan productos matriciales consecutivos en funcién del orden en que el
rayo se propaga a través de los elementos épticos. Se puede definir este producto

de la forma:

Tra1 = M % ... % Mz x My x My x Mg * 1, (3.33)

donde 7,41 es el arreglo resultante que define el rayo luego que interactuar con
una configuracién compuesta por M; elementos épticos, r, es el arreglo repre-
sentando el estado inicial del rayo. En la Figura 3.7, r,, representa la condicién
inicial del rayo; esta condicién inicial esta definida por la posicién inicial del haz
sobre el espejo y su pendiente respecto del eje dptico, es decir, % y %. Ademés
de la pendiente, también es comun utilizar el dngulo que forma el rayo con res-
pecto al eje éptico. Este arreglo inicial r,, interactiia de manera consecutiva con
el primer elemento 6ptico representado como la matriz My; este elemento puede
ser un espacio libre o una superficie, seguido por una segunda interaccién con
el elemento M; que puede ser un espejo y asi sucesivamente. r,1 es un arreglo
que representa el estado final del rayo, descrito por su posicién y pendiente final
[147].
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En el caso de la celda multipaso, se consideran cuatro elementos 6pticos:
dos espejos enfrentados (M7 y Ms), el espacio de propagacion desde el espejo
1 hacia el espejo 2 (M12), y Ms; para la propagacién desde el espejo 2 hacia
el espejo 1. Estas matrices se denominan matrices de transferencia optica y se

expresan como:

1 0

M2 = lL/no 1] , (3.34)
1 0

Mgy = e 1], (3.35)

donde ng, es el indice de refraccién lineal del medio. Para la interaccién con los
espejos concavos, se utilizan tres tipos de matrices de rayos, las cuales dependen
de la forma en que el rayo incide sobre la superficie del espejo. En este caso,
el rayo debe incidir aproximadamente normal a la superficie del espejo; por lo

tanto, se puede implementar la siguiente matriz:

-1 —2n0/R1

. X (3.36)

M2 = l

Siguiendo la forma de la Ecuacién (3.33), se puede definir un round trip de
la celda multipaso como 7, — 7,41. Ademas, es posible aplicar una divisién de
pasos de la siguiente manera: r, — r,41/2 y posteriormente 7,110 — Tni1,

como se muestra a continuacion:

Trg1/2 = Inv s Mo * [Myg * 7]
, (3.37)

7'”4_1 = ITL’U * Ml * [M21 * 7’n+1/2]

donde se puede representar r, y r,4+1 como:

g on 9n+1 0n+1
rpn=|° Y i = | ° vor. (3.38)
I.n yn xn+1 yn+1

De la Ecuacién (3.37), Inv actia como una herramienta diddctica que indica
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que: tras realizar el trazado de rayos, se debe cambiar de signo a las coordenadas
en el eje transversal. Para conservar un sistema de coordenadas diestro que se
alinee con la direcciéon de propagacién de los rayos, tanto antes como después
de la reflexién, es necesario que los desplazamientos y pendientes de los rayos
en los planos perpendiculares al plano de incidencia estén relacionados antes y
después de la reflexién, segiin lo indicado por [147]. Finalmente, se puede trazar
un patrén de reflexiones sobre cada espejo. Este método de trazado de rayos es

efectivo siempre que se mantenga la aproximacién paraxial.

Ahora se puede calcular la B-integral acumulada en cada propagacién en la
celda multipaso. B-integral es un concepto que viene del desarrollo de amplifi-
cadores laser, que da una medida de la fase no lineal acumulada al propagarse
por un medio o un sistema 6ptico debido a SPM. El valor ideal del B-integral
en celdas multipaso, debe estar alrededor de 7 radianes. Valores més elevados
implican un mayor riesgo de presentar self-focusing. El B-integral puede repre-

sentarse mediante la siguiente expresion:

2 7
Blntegral = )\7/ ’I”Lz](Z)dZ, (339)
0 Jo

donde I(z) es la intensidad pico del pulso, z es la posicién del haz en el eje
de propagacién, y nsy es el indice de refraccién no lineal debido al efecto Kerr
de tercer orden. Al considerar que nal(z) representa el cambio en el indice de
refraccién, es evidente que el B-Integral cuantifica el cambio total de fase no

lineal acumulado tras atravesar el medio [146].

Los espejos que conforman la celda pueden seleccionarse segun las carac-
teristicas especificas del ldser, pueden encontrarse espejos con revestimiento
dieléctrico, revestimiento metdalico o una combinacién de ambas para mejorar la
reflectividad y abarcar un mayor ancho de banda. Los espejos épticos con reves-
timiento metéalico, por ejemplo, pueden ofrecer alta reflectividad que supere el
97 % en una amplia regién espectral comprendida entre 450 nm a 2um con baja
dispersion cromatica. Los recubrimientos metélicos méds comunes estan hechos

de aluminio, oro o plata.

Los espejos de recubrimiento metélico son sensibles a huellas dactilares, en-
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tornos hiimedos y gases corrosivos. Al incorporar multiples capas de un material
dieléctrico al espejo metalico, se mejora la reflectividad y se aumenta el umbral
de dano 6ptico; estas capas deben ser delgadas para evitar la introduccion de
dispersién cromatica. Para los espejos M1 y My dentro de la cavidad, la contri-

bucién de fase espacial se expresa mediante la siguiente ecuacion:

1,2 = v/refexp (1]']4;07“2)7 (3.40)

2f1,2

donde 0 < ref < 1 representa un parametro de reflectividad que multiplica
el campo 6ptico, indicando la cantidad de este que se refleja después de una
reflexién. Este pardametro se especifica en las caracteristicas del espejo, donde
ref = 1 equivale al 100 % de reflectividad, kg es el nimero de onda, r? = 22+
son las coordenadas espaciales correspondientes, y fi 2 denota las distancias fo-

cales de los espejos My y Mos.

El funcionamiento de la celda multipaso consta de dos etapas: la primera
implica el proceso de ensanchamiento espectral del pulso incidente y la segunda
etapa se refiere a la poscompresién, donde se compensan la fase espectral. Es
aqui donde entran en juego los chirped mirrors, que compensan la fase espectral,

llevando el pulso lo mas cerca posible del limite de Fourier.

En la Figura 3.8 muestra un esquema de los chirped mirrors, estos son un
tipo de espejos compuestos por dos materiales: uno de indice de refracciéon bajo
y otro alto, que presenta una variacién espacial en el grosor de sus capas. Esta
configuracion se basa en el principio de que la longitud de onda de Bragg no se
mantiene constante, sino que varia a lo largo del eje de propagacion del espejo.
Como resultado, la luz en diferentes longitudes de onda penetra de manera dis-

tinta en la estructura, generando un retardo de grupo para cada una de ellas.

La cantidad de dispersién que se debe compensar depende directamente de
las condiciones especificas del experimento. Tanto los espejos de la cavidad, ya
sean dieléctricos o metalicos, como la propagacién del haz en el medio con-
tribuyen a esta dispersiéon. Por lo tanto, la dispersiéon total a compensar esta
determinada por el numero de reflexiones dentro de la cavidad y por la fase no

lineal, que contribuye a la fase espectral del pulso.
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Figura 3.8: Esquema ilustrativo de un chirped mirror con tres capas disenadas
para reflejar diferentes grupos de frecuencias: altas y bajas. El rayo incidente r;
llega al chirped mirror y se descompone en tres rayos de salida, desde longitudes
de onda corta r4; hasta longitudes de onda mas largas rg3.

3.3. Metrologia Compresiéon de Pulsos: FROG,
SPIDER, D-Scan

El método FROG (Frequency-Resolved Optical Gating), cuyo esquema puede
verse en la Figura 3.9, es una técnica ampliamente utilizada para caracterizar
pulsos épticos ultracortos en femtosegundos, desarrollada por Rick Trebino y
Daniel J. Kane en 1991. Este enfoque ofrece informacién detallada sobre la for-
ma temporal y la fase espectral de los pulsos. En esencia, FROG construye un
espectrograma, una representacion tiempo-frecuencia del pulso. Como un pen-
tagrama de musica, que tiene las notas (frecuencias) en funcién del tiempo. A
través de un proceso iterativo se realiza la reconstruccién del pulso a partir del
espectrograma. Dado que no se dispone de la electrénica necesaria para medir
un evento tan rapido, se emplea el mismo pulso para caracterizarse a si mismo.
Esto se logra dividiendo el pulso en dos copias gemelas y generando un retardo
entre ellas, que luego se superponen espacial y temporalmente sobre un elemen-
to con propiedades 6pticas no lineales de segundo orden, como un cristal que
genere segundo armoénico. Finalmente, el tercer rayo resultante se dirige hacia

un espectrémetro para su medicién [157-160].

El método SPIDER (Spectral Phase Interferometry for Direct Electric-field

Reconstruction), esquematizado en la Figura 3.10, es una técnica disenada para



3.3. METROLOGIA COMPRESION DE PULSOS: FROG, SPIDER, D-SCAN65

Pulso a medir
Post-compresién

T

Retardador
De onda (1/4)

<

Retardo
Variable T

Beam
Spliter

}
% /\_> E(t-T) o
I_l_l /\ W Espectrémetro

E(t, Dsenar = E@IE(t =) |

!
J\

Camara

Medio éptico
No linea de respuesta
Instantanea.

Irro (@, 7) = ‘J‘ E(t, Dsena e~ dt]

Figura 3.9: Esquema del método FROG (Frequency-Resolved Optical Gating).

caracterizar pulsos ultracortos. Se trata de correr en frecuencia las dos réplicas

(que tienen un delay temporal) mediante un proceso de generacién de suma

de frecuencias. Posteriormente, se introducen en un espectrémetro generando

un patrén de interferencia (o modulacién) espectral. La derivada de la fase es-

pectral del pulso con respecto a las frecuencias esta codificada en el patrén de

interferencia. Con lo cual, se pueden usar métodos estandar de interferometria

de Fourier [161] para reconstruir la fase espectral del pulso. No hay proceso ite-

rativo, y los calculos son simples, por lo tanto, se puede tener una reconstruccién

a partir de un solo disparo del laser [162-164].
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:% —l |:| w
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Espectréometro

Figura 3.10: Esquema del método SPIDER, (Spectral Phase Interferometry for
Direct FElectric-Field Reconstruction).

El D-Scan, o escaneo por dispersion, es una técnica que permite recuperar

la fase de pulsos laser ultracortos y se basa en un compresor de chirped mirrors
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y cunas de vidrio. Utiliza el propio sistema de compresién como herramienta
de diagnoéstico, eliminando asi la necesidad de herramientas complementarias.
En este sentido, la empresa Sphere Ultrafast Photonics presenta su dispositivo
D-scan como una técnica confiable para la medicién de pulsos ultracortos; en la

Figura 3.11 se muestra el esquema experimental de esta técnica.

Espectrometro -

4
= Filtro azul
Lente de
DCM azul - colimado
Luz laser Wedges
—it ‘ I — SHG
——
u— > Parabola
Off-Axis

DCM verde

Figura 3.11: Esquema experimental de D-scan: donde DCM representa un par de
chirped mirrors hechos en pares coincidentes para minimizar las oscilaciones de
GDD y, por lo tanto, vienen en dos tipos, descritos como .2zulz ”verde”; seguido
por cunas de vidrio BK7 recubiertas con un antireflectante (AR) y aumentar
la transmision de luz a través del material; un espejo parabdlico recubierto de
aluminio Off-Axis.

La conexiéon del haz al D-scan se puede realizar facilmente en menos de un
minuto, y una medicién completa toma menos de 10 segundos. En el método D-
Scan se mide el espectro de segunda arménica (SHG) en funcién de la dispersién
introducida mediante un par de cunas de material BK7. Como se conoce el indice
de refraccion del material, es posible calcular con precisiéon la variaciéon de la
dispersién segun la insercion relativa de las cunas, y por tanto, la cantidad
exacta de material atravesado por el pulso. A partir del mapa SHG en funcién
de la dispersién, se aplica un algoritmo iterativo que permite reconstruir el perfil

temporal del pulso [165-169].



Capitulo 4

Resultados y Analisis

Este capitulo se estructurod en tres etapas principales:

Primera etapa — Compresion de pulsos ultrarrapidos: Se presentan
las condiciones experimentales iniciales, los materiales empleados y el diseno del
sistema 6ptico, junto con el modelado numérico de la propagacién del pulso me-
diante el método Split-Step Fast Fourier en el dominio espacio—temporal. Este
enfoque permitié simular la evolucion del campo eléctrico dentro de la celda de
compresién, evaluando la influencia de los pardmetros experimentales sobre el

ensanchamiento espectral y la duracién final del pulso.

Segunda etapa — Modelado con Crank-Nicolson 3D+1: Se describe
la implementacién del método de Crank-Nicolson para resolver la ecuacién de
propagacion del pulso en presencia de efectos no lineales de tercer orden, de-
tallando las razones de su eleccion, el entorno computacional utilizado y sus
ventajas en términos de estabilidad numérica, asi como las limitaciones encon-
tradas. También se documenta la arquitectura del software desarrollado y se
presentan los resultados de la propagacién del pulso en una celda multipaso,
incluyendo la evolucion del perfil transversal espacial, los mecanismos de esta-
bilizaciéon implementados y el espectro alcanzado tras doce round trips. Estos
resultados se contrastan con los obtenidos mediante el modelo pseudoespectral.
Adicionalmente, se implementa Crank-Nicolson para analizar el impacto de la

generacion de plasma y la absorciéon multifotonica sobre el espectro ensanchado.

67
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Tercera etapa — Generacion de armdnicos: A partir del pulso com-
primido obtenido experimentalmente, se estima la duracién alcanzable en el
régimen de attosegundos y se calculan los espectros de armoénicos generados
en gas de argén mediante dos enfoques complementarios: uno clasico y otro
cuantico. El modelo clasico integra numéricamente las trayectorias electrénicas
en un campo eléctrico oscilante para obtener las energias de ionizacién y recom-
binacién. El modelo cuantico resuelve la ecuacién de Schrodinger dependiente
del tiempo (TDSE) en una dimensién con un algoritmo Crank-Nicolson, bajo
la aproximacién de un unico electrén (single active electron, SAE). Ambos en-
foques permiten comparar las energias para el cut-off, estimar el espectro de
armoénicos y calcular el espectro de fotoelectrones (ATIs) desde una perspectiva

clasica.

4.1. Compresién de Pulsos Ultrarrapidos

Este proceso se llevd a cabo durante una estancia de investigacion en el Ins-
tituto Max-Born, ubicado en Berlin, Alemania, entre junio y diciembre de 2019.
Este trabajo se realizé bajo el programa europeo de financiacién para investiga-
cién LaserLab, y posteriormente fue respaldado por el propio instituto, lo que

permitié aprovechar sus instalaciones avanzadas.

Se lleva a cabo la compresién de pulsos mediante una celda multipaso, uti-
lizando un ldser comercial de titanio-zafiro con sistema CPA (SpectraPhysics,
Spitfire) (ver Figura 4.1). Este ldser opera a una frecuencia de repeticién de 1
kHz, generando pulsos de 42 fs con una longitud de onda central de 790 nm y

una energia de 3 mJ.

En la Figura 4.1, se puede identificar la posicién de la cdmara que contiene la
celda multipaso (MPC), que fue adaptada para este experimento. Esta cdmara,
ilustrada en la Figura 4.2, fue originalmente disenada para soportar vacio; sin
embargo, se adaptd para trabajar con gas de argén, en un rango de presién de
cero a dos atmosferas. La camara tiene las siguientes dimensiones: 65 cm de

largo, 30 cm de alto y 30 cm de ancho. La cubierta superior estda hecha de un
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Figura 4.1: Fotografia panoramica del montaje experimental en el laboratorio
” Multi-color Lab”del Max-Born Institute. A la izquierda se observa el ldser de
titanio-zafiro utilizado, y a la derecha, la cdmara de vacio donde se instala
posteriormente la celda multipaso (MPC).

bloque de metacrilato (plexiglds) transparente de 5 cm de grosor, lo que facilita
la inspeccién visual de los elementos 6pticos en su interior. De la Figura 4.1 se
observa, ademaés, que cuenta con dos ventanas de diéxido de silicio transparen-
tes en una de las paredes de la recimara; estas son utilizadas para la entrada y

salida del haz laser.

Se opt6 por una celda de tipo Herriott multipaso, simétrica y cuasi-concéntri-
ca, con el fin de maximizar la energia de pulso transmitida, dentro de las res-

tricciones impuestas por el volumen disponible en la cdmara (Ver Figura 4.2).
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Figura 4.2: Cavidad de vacio modificada con las siguientes dimensiones: 65 cm
de largo, 30 cm de alto y 30 cm de ancho. La cavidad cuenta con una tapa
transparente en la parte superior, lo que permite observar su interior sin afectar
los cambios de presion dentro de ella. En los laterales se observan dos ventanas
circulares de diéxido de silicio, destinados a la insercién y salida del haz.

Ademaés, permite cumplir con la condicién de mode-matching, cuya posicién

optima se encuentra aproximadamente en el centro de la celda.

Bajo estas condiciones, se determiné el radio de curvatura de los espejos M;
y M, teniendo en cuenta la distancia maxima de separacién entre ellos, limi-
tada por las dimensiones fisicas de la cdmara de vacio. También se determind
el ndmero de reflexiones (round trips) que se podrian alcanzar. Para esto, se
utilizé el trazado de rayos a través del método ABC el cual arrojé como resul-
tado los siguientes patrones para los dos espejos principales (M7 y Ms) dados
en la Figura 4.3, los cuales son esféricos céncavos de 10 cm de didmetro, idea-
les para alcanzar 11 round trips. Teniendo en cuenta que el didmetro del haz

sobre la superficie del espejo es aproximadamente 1,5 mm (2Way, a7, ~ 1,5 mm).

Existen diversas opciones de espejos intracavidad; la eleccién adecuada de-
pende de su reflectividad y el ancho de banda que aceptan. Si no se toman en
cuenta estos factores, el ensanchamiento espectral obtenido serd mucho menor
del esperado. Ademas, es importante considerar la potencia maxima que pueden

manejar antes de sufrir dafios épticos (damage threshold). Para los resultados
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Espejo M1 Espejo M2

X(cm)

Figura 4.3: Cdlculo analitico de la configuracién de las reflexiones (spots) del
haz sobre los espejos principales de la celda multipaso implementando el método
ABC: sobre el espejo M; la primera reflexién se encuentra encerrada en un
circulo de linea solida negra, este indica la presencia de un espejo de menor
tamano que dirige inicialmente el haz al interior de la celda; sobre el espejo Mo,
en la reflexién también esta encerrada en un circulo de linea solida negra que
indica la presencia de un espejo de menor tamano que dirige el haz fuera de la
cavidad.

presentados, se utilizaron espejos céncavos con recubrimiento de plata (Concave
Mirrors: Protected Silver, 450 nm - 20 pm) de ThorLabs, con una reflectividad

superior al 97 % en longitudes de onda en el rango de 450 nm - 2 pm.

El mode-matching se logra ajustando el foco del haz incidente tan cerca
como sea posible del centro de la cavidad, teniendo en cuenta que el tamano
transversal del haz en el foco debe coincidir con el tamafio del modo de la
cavidad. El tamano del modo de la cavidad se calculé6 mediante las siguientes

relaciones:

__L __L
21, 2fn,

donde fu, n, representan la distancia focal del espejo uno y dos, respectiva-

g =1 g2 =1 (4.1)

mente; y dado que g; = go, entonces el radio que debe tener el haz en el foco

de la cavidad es:

Ly [1+0

Wo == A1—g1)

(4.2)
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Figura 4.4: Telescopio de Galileo utilizado previo a la celda multipaso (cuadro
con linea punteado en azul); retardador de onda A/2 (1) y polarizador (2) (circu-
lo con linea punteada en amarillo); y el punto de salida del ldser (linea sélida
en amarilla).

Para nuestra implementacién, el radio fue de Wy =~ 110um. En la Figura
4.4 se observa que a la salida del ldser se ubica un retardador A/2 y un par
de polarizadores de pelicula delgada que controlan la energia de entrada en la

configuracion de compresion.

Seguidamente, se realiza la construccién de un telescopio de Galileo com-
puesto por una lente convexa y una lente bicéncava, que ajusta el didmetro del
haz de salida requerido (2,8 mm), para luego ser enfocado por una lente plano-

convexa de 500 mm de distancia focal.

En el esquema de la Figura 4.5, uno de los espejos principales de la celda
(M3) se monté sobre una plataforma de traslacién lineal para ajustar finamente
la longitud de la cavidad. El haz incide en la cdmara a través de una ventana

de diéxido de silicio de 1 mm de grosor con un recubrimiento antirreflejo (Ver
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Figura 4.5: Esquema experimental de la celda multipaso. M7, Ms: espejos prin-
cipales de la cavidad. M3, My: espejos planos para el ingreso del haz, M5, Mg:
espejos planos para la salida del haz. My: espejo esférico con coating de plata.
MChirp: configuracién de chirped mirrors para la poscompresion [170].

Argon Gas-Filled MPC

Figura 4.2). Se utilizaron dos espejos de direccién dieléctricos multicapa (Ms y
My), uno de ellos con un didmetro de 12,5 mm, para dirigir el haz al interior
de la MPC. Se utilizaron los espejos M5 y Mg con recubrimiento de plata para
extraer el haz de la celda después de 11 round trips. El haz sale de la camara a
través de una ventana de diéxido de silicio; esta tiene un espesor de 0,5 mm. A

través de la MPC se calcularon pérdidas del orden de 38,6 %.

Previo al proceso de poscompresion con chirped mirrors, el haz se colimé
utilizando un espejo esférico recubierto de plata (M7). Se implementaron cunas

delgadas de diéxido de silicio para realizar la compensacién de dispersién [170].

Resultados Experimentales

En la Figura 4.6 se muestra la evolucién del ensanchamiento espectral del
pulso en funcién del aumento de la presion de gas de argén dentro de la cavidad.
La energia de entrada se ajusté en (290 + 10) pJ, para evitar la ionizacién del

medio en el foco de la celda e inestabilidades en el espectro de salida. Igualmen-
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te, estos espectros fueron tomados partiendo desde 3 milibares hasta los 1300

milibares.
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Figura 4.6: Evolucién del ensanchamiento espectral en funcién del incremento
de la presién de la cavidad, mostrado a escala logaritmica [170].

A una presién de 1500 mbar, se encontrd un ensanchamiento espectral 6ptimo
para una separacion entre espejos de 584 mm, este ensanchamiento espectral se
puede ver en la Figura 4.7. Posteriormente, se realizé el proceso de compensacién
de fase mediante el arreglo de chirped mirrors a 12 reflexiones del haz de sali-
da. Finalmente, los pulsos fueron medidos implementando un sistema SPIDER
(APE GmbH, FC-SPIDER) cuyo espectro resultante y el pulso reconstruido se
muestran en la Figura 4.7. La Figura 4.7(a) muestra una comparacién entre los
espectros de entrada (linea discontinua) y de salida (linea azul sélida). El pul-

so de entrada se caracterizo a la salida del CPA también con el sistema SPIDER.

Debido a las limitaciones del detector, el espectro se ve truncado por debajo
de 547 nm. No obstante, dado que la densidad de potencia espectral en la region
inferior a 600 nm es més de dos érdenes de magnitud menor que en el méximo,
este recorte no impacta significativamente la caracterizacién del pulso. Adems4s,
se observa que el ancho espectral del pulso (medido a 1/e del méximo) se incre-
menta més de seis veces. En la misma Figura 4.7(a), la curva roja representa la
fase espectral tras la compensacion de dispersién; esta fase estd asociada al eje

vertical de la derecha, medida en radianes.
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En la Figura 4.7(b), se muestra el pulso reconstruido (linea sélida) donde se
compara con el pulso de entrada (linea discontinua azul claro) y el pulso limita-
do por la transformada de Fourier (curva discontinua azul) correspondiente al
espectro ensanchado. La duracién del pulso final (No Limitado en Fourier) es de
8,06 fs Full-Width at Half Mazimum (FWHM) que representa 1,6 veces la dura-
cién del pulso limitado por la transformada de Fourier (5,0 fs) y 3,1 ciclos épticos
dentro del FWHM. Un efecto residual de tercer orden en la fase espectral im-

pide lograr una compresién maés cercana al limite de la transformada de Fourier.

La energfa final del pulso es de (130£10) uJ, valor limitado por las pérdidas
por absorcién asociadas a las multiples reflexiones en los espejos principales de
la celda Herriott (My y Ms), asf como en los espejos de direccionamiento, cuya
reflectividad es inferior al 100 %. La eficiencia total del sistema se estima en
45,5 %. El perfil del haz correspondiente a los pulsos de la Figura 4.7 fueron

caracterizados por un beam profiler.
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- —Broadened spectrum
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Figura 4.7: (a) Espectro medido (azul sélido) bajo una presién de 1500 milibares
y fase espectral final (rojo). El espectro del pulso de entrada se muestra para fines
comparativos (linea discontinua). (b) Pulso final, valor absoluto al cuadrado de
la envolvente del pulso, (linea sélida) y pulso limitado por la transformada de
Fourier (curva discontinua en azul). El pulso de entrada medido también se
muestra para comparacién (azul claro discontinuo) [170].
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Figura 4.8: (a) Haz colimado a la salida de la MPC. (b) Haz enfocado medido
en el plano focal de una lente de 400 mm de longitud focal. El circulo rojo
punteado indica la region de integraciéon para una estimacion de la energia en la
parte principal del haz. (c) Representa los perfiles del haz integrando el haz en
(a) sobre el eje y (perfil z) y sobre el eje  (perfil y). (d) Muestra los perfiles del
haz extraidos integrando la distribucién espacial en (b) a lo largo de la direccione
horizontal (perfil y) y vertical (perfil ). En (c) y (d) los ejes u,v medidos en
mm representan el eje x o y [170]

También se llevé a cabo una caracterizacién de la distribucion espacial trans-
versal. Los resultados, presentados en la Figura 4.8, se organizan de la siguiente

manera:

» La Figura 4.8(a) muestra la distribucién espacial de intensidad normaliza-
da al valor méximo de intensidad en la imagen. Para construir los perfiles

mostrados en la Figura 4.8(c), la imagen fue integrada sobre los ejes x,y.

= En la Figura 4.8(b) se observa el haz enfocado en el plano focal de una
lente plano-convexa de distancia focal de 400 mm. En dicho plano, el haz
presenta una forma homogénea, sin pedestales de baja energia significati-

vos que afecten la intensidad alcanzable.

= La distribucién espacial se integré para generar los perfiles del haz a lo

largo de los ejes x y y, los cuales se presentan en la Figura 4.8(d).

Para cuantificar la descripciéon del haz enfocado, se estimé la cantidad de
energia contenida en los pedestales de baja intensidad en la distribucién espa-

cial de la Figura 4.8(b). Para ello, se realiz6 una integracién de la distribucién
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espacial dentro de un circulo centrado alrededor del haz (circulo rojo punteado)
Figura 4.8(b)), cuyo didmetro equivale a 7 veces el promedio del tamano del
haz (e2? del méximo de intensidad) en z y y. En un haz gaussiano ideal, esta

regién contiene aproximadamente el 99 % de la energfa.

La relacién entre esta integral y la integracion sobre toda la distribucién
espacial proporciona una estimacién del contenido de energia en pedestales de
baja intensidad en haces no ideales. En este caso, la region dentro del circulo
en la Figura 4.8(b) concentra aproximadamente el 85 % de la energfa total, lo
que implica que el 15 % de la energia del pulso se disipa en el pedestal de baja

energia espacial.

La Figura 4.9(a) presenta los espectros ensanchados en distintas posiciones
a lo largo del haz. Estos espectros se registraron en el mismo plano donde se
obtuvo la imagen de la Figura 4.8(a). La Figura 4.9(b) muestra la duracién
del pulso limitado por la transformada de Fourier (FTL) correspondiente a los
espectros de la Figura 4.9(a). Se observa que la duracién del pulso se mantiene
relativamente constante dentro del FWHM del perfil del haz (aproximadamente
entre —1,5 mm y 1,5 mm). Sin embargo, hacia los bordes del haz, el FTL se

reduce, aunque la relacién senal-ruido de los espectros disminuye.
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Figura 4.9: (a) Distribucién espacio-espectral medido a lo largo de la coordenada
horizontal. (b) Duracién del pulso limitado por la transformada de Fourier para
los espectros mostrados en (a) [170]
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En general, aunque el espectro ensanchado y el FTL presentan una ligera
dependencia con la posicion a lo largo del haz, la compresién a pulsos de pocos
ciclos se conserva en todo el perfil. Cabe senalar que la forma de los espectros en
la Figura 4.9(a) difiere de la obtenida en la medicién con SPIDER en la Figura
4.7(a). Esto se debe a que los conjuntos de datos fueron adquiridos en dias distin-
tos y a que la forma del pulso de entrada en la configuracion MPC variaba de un

dia a otro debido a inestabilidades a largo plazo en el CPA del laser Ti:Sapphire.

Una de las propiedades de la técnica MPC es el hecho de que la combina-
cién de una acumulacion lenta de fase no lineal y la propagacién en la cavidad
resulta en una distribucién espacio-temporal (o espacio-espectral) homogénea.
Tipicamente, la Bjyiegrair POr paso en la celda se limita a valores pequenos (< )
para evitar acoplamientos espacio-temporales. Para nuestro caso se estimé un

B oundtrip de aproximadamente 1,57.

Se realizaron simulaciones numéricas para reproducir cualitativamente el
ensanchamiento espectral observado en la Figura 4.7(a). Para simular la propa-
gacién a través del MPC, se derivé una ecuacién de propagacién no lineal 3D+1
para la envolvente del pulso bajo la Aproximaciéon Slowly Evolving Wave. La
ecuacion se resolvid en una rejilla de 200x200x512 (z, y, t) aplicando el método
de Split Step Fast Fourier en el que la dispersion y la difraccion se describen
en el dominio de la frecuencia, mientras que el SPM y la self-steepening se apli-
can en el dominio del tiempo, sin considerar los términos referidos a ionizacion
multifoténica y generacién de plasma. Igualmente, para esta implementacion se

consideran todos los 6rdenes de dispersién de la Ecuacién (2.67).

Se partié bajo el supuesto de un perfil de haz gaussiano de entrada bajo
condiciones de modo matching en la cavidad, la forma temporal se tomé de
la medicién del pulso de entrada con el LX-SPIDER. Los radios de curvatura
de los espejos, la separacién de los espejos, la presién del gas y la energia del
pulso se tomaron de los valores experimentales mencionados anteriormente. Se
asumié una reflectividad del 97% en los espejos con una respuesta espectral
plana, correspondiente a los recubrimientos de plata de los espejos utilizados.
La energia de entrada se multiplicé por un pardmetro adimensional entre 0 y 1

degradando efectivamente la intensidad méaxima; se ajusté en 0,5 para reprodu-
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Figura 4.10: Resultados de simulacién numérica implementando el método split-
step fast Fourier. (a) Distribucién espacio-espectral integrada a lo largo de una
dimensién espacial. (b) Haz de salida. (c) Espectro integrado espacialmente. (d)
Perfil del haz de salida (linea sélida) mediante la integracién del haz en (b) a lo
largo del eje y. La linea verde punteada muestra la duracién del pulso limitado
Fourier en funcién de la posicién [170]

cir aproximadamente el espectro experimental (Ver Figura 4.10).

La Figura 4.10(a) muestra la distribucién espacio-espectral integrada sobre
una de las coordenadas espaciales. Los resultados muestran una dependencia
del espectro con la posicion. El espectro obtenido al integrar a lo largo de am-
bas coordenadas espaciales se muestra en la Figura 4.10(c). Aunque el espectro
simulado reproduce cualitativamente algunas de las caracteristicas del espectro
experimental mostrado en la Figura 4.7, no lo reproduce exactamente. En par-
ticular, el espectro experimental esta ligeramente més desplazado hacia el azul,

lo que sugiere que la ionizacién puede estar desempenando un papel importante.

La Figura 4.10(b) muestra el haz de salida en la posicién del espejo de la
cavidad. Se muestra un perfil calculado mediante la integracién a lo largo del
eje y en la Figura 4.10(d) (linea azul sélida). Ademds, se incluye la duracién
del pulso limitado por la transformada de Fourier como funcién de la posicion
(linea verde punteada). La duracién del pulso alcanzable es aproximadamente
constante en todo el perfil del haz. No se observan signos de degradacion del
haz en la simulacién. El c6digo implementa una estimacién del perfil del haz

en cada paso durante la propagaciéon que permite comparar el tamano del haz
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con el modo gaussiano calculado en la cavidad. La perturbacién introducida por
el self-focusing disminuye el tamano del haz en los espejos para algunos de los
recorridos completos, limitando efectivamente la energia del pulso de entrada

debido al dano potencial en los espejos.

La cantidad de acoplamientos espacio-temporales puede cuantificarse me-
diante un pardmetro que indica cémo dependen las propiedades del haz de la
componente espectral, segin las definiciones de Hanna [1416]. Los acoplamientos
espacio-temporales se consideran despreciables si esta cantidad es inferior a 0,1.
Para la distribucién mostrada en la Figura 4.10, el pardmetro de acoplamiento
espacio-temporal asciende a 0,23, lo que refleja el hecho de que las distorsiones

espacio-temporales no son despreciables.

Se puede estimar los efectos de los acoplamientos espacio-temporales en la
intensidad méxima alcanzable: una relacién entre la intensidad en el foco del
pulso comprimido con distorsiones (I) espacio-temporales, y la intensidad de
un pulso sin distorsiones (I,) calculado a partir del distorsionado, segtn la de-
finicién dada por Giree [171], (I/1,). Esta relacién varia entre 0 y 1, siendo 1
correspondiente a un campo libre de acoplamientos espacio-temporales. Para el
campo simulado mostrado en la Figura 4.10, el haz fue colimado numéricamente
con una lente ideal y luego enfocado con una segunda lente ideal de longitud
focal de 500 mm. La relacién correspondiente debido a las distorsiones espacio-

temporales asciende a I /I, = 0,91.

4.2. Modelado con Crank-Nicolson 3D-+1

Dado que los resultados anteriores sugieren que los efectos de ionizacién en
el gas podrian no ser despreciables, en esta seccién se busca mejorar las simula-
ciones realizadas mediante el método SSFF descrito previamente, las cuales no
contemplaban ni la absorcién multifoténica ni la contribucién del plasma. Para
ello, se implementa el método de Crank-Nicolson, incorporando explicitamente

estos efectos.

Ademis, diversos autores destacan que el método de Crank-Nicolson ofrece
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ventajas significativas frente al SSFF [118], incluyendo, entre otros aspectos, una
reduccion en los tiempos de computo al tratar espectros con anchos de banda
amplios (> 100 THz) [108, 118].

Por estas razones, se realiza inicialmente una comparativa entre ambos méto-
dos para la solucién de la ecuacién de propagacién de un pulso bajo efectos no
lineales, sin considerar la contribucién del plasma ni la absorcién multifoténica.
Posteriormente, se aplica el método de Crank-Nicolson incorporando estos efec-
tos, con el objetivo de evaluar la influencia del plasma y la absorcién no lineal,

tal como se presenta en la Ecuacién (2.79).

Descripciéon del software

El software modela la propagaciéon de un pulso laser representado por un
arreglo de tres dimensiones y su propagacion por la celda multipaso descrita
por la ecuacién de Schrodinger no lineal (Ver Ecuacién (2.79)), la cual es re-
suelta por el método de Crank-Nicolson + ADI y Adams-Bashforth de segundo

orden.

Para la construccion del software se utiliza el lenguaje de programacién
Python (Versién 3,12,4) que ofrece ciertas ventajas en comparacién con lengua-
jes mas tradicionales como Fortran: posee una sintaxis simple y legible, facili-
tando la creacién de codigo y es un lenguaje interpretado, lo que simplifica la

deteccion y correccion de errores durante el desarrollo.

Una de las caracteristicas mas destacadas de Python es su amplia variedad
de bibliotecas, médulos y herramientas, respaldadas por una comunidad activa.
Esto facilita la implementacién de soluciones y proporciona soporte en la reso-

lucién de problemas de cédigo.

Python no es tan veloz en comparaciéon a Fortran, para esto se utiliza la bi-
blioteca Numba (Versién 0,53,1), que permite ejecutar el c6digo en la tarjeta de
video dedicada (GeForce GT 1030) en lugar del procesador. Las caracteristicas
del hardware donde se realizan estas medidas de costo computacional son: Pro-
cesador Intel(R) Core(TM) i5-9400F CPU @2,90GHz 2,90 GHz, Memoria RAM
de 16,0 GB, Sistema operativo de 64 bits, procesador basado en x64, Sistema
operativo (OS) Windows 10 Pro, versién 21H1.
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Arquitectura del software

El software estd estructurado en tres archivos principales: main.py, crank

_nicolson_3D_mas_1.py y recursos.py.

main.py: El archivo principal del programa, desde donde se importan todas
las librerias necesarias. En este script puede diferenciarse 6 secciones: La defi-
nicién de los parametros iniciales como el FWHM, la longitud de onda central,
el nimero de round trips en la celda, la presion del gas de Argén dentro de la

recamara y la temperatura entre otros.

Seguido por la definicién de los pardmetros principales de la celda multipa-
so: la reflectividad de los espejos, configurada al 97% (0,97), la separacién de
los espejos ajustados con una variable ” L”dada como 0,975 % 2 x (f1 + f2) v los
pardmetros dados para determinar el tipo de cavidad usada (g;,92). Esta seccién
arroja el tamano del modo de la cavidad, con el cual podemos determinar la

distancia Rayleigh y el tamafio del haz sobre cada espejo.

En la tercera seccion se configura la cantidad de pasos de propagacion sobre
el eje 6ptico (N,), la definicién de las variables para el nimero de puntos sobre
los ejes transversales (N, N,) y la cantidad de pasos sobre el eje temporal (Vy),
implementados para la construccién de la malla 3D la cual serd propagada sobre
cada punto N,. La construccién de la matriz 3D se realiza en el formato ’ijk’,
donde ’ij’ representan la seccién transversal espacial y cada plano estd ubicado

en un punto temporal 'k’ para cada punto de propagacion ’z’.

La definicién del campo eléctrico para el pulso inicial se hace a continua-
cién, ajustando en primer lugar los valores para la energia del mismo en Julios,
multiplicado por un factor numérico, que facilita su manipulacién. Asimismo,

se toman los datos experimentales del pulso ladser desde un archivo externo.

Finalizando esta etapa y previo a la propagacién del campo, se define una
funcién de ventana disenada para atenuar las reflexiones numéricas en los limites

del dominio computacional. Esta funcién actia sobre las tres dimensiones del
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arreglo tridimensional del campo y cumple la funciéon de enmascarar los bordes
del dominio, suprimiendo componentes artificiales que puedan retroalimentarse

y distorsionar la evolucion fisica simulada.

Se utiliza una supergaussiana de orden 24, representada en la Figura 4.11,
cuya forma garantiza una transicién suave entre las regiones activas del campo y
los bordes del sistema. Para las tres coordenadas espaciales se define un tamano
total de 400 pasos de malla, aunque esta longitud es un pardmetro ajustable en

funcién de las necesidades del cédlculo y del tamano efectivo del dominio tutil.

Dado que la funcién ha sido normalizada en amplitud, los valores del campo
dentro del intervalo central del dominio (entre los pasos 50 y 350) permane-
cen invariantes, asegurando que la region fisica de interés no se vea afectada.
Por otro lado, los bordes del arreglo son suavizados progresivamente hacia cero,

minimizando asi los artefactos numéricos asociados a las condiciones de frontera.

1.0 1
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0.6 1

0.4 1

Amplitud Normalizada

0.2 1
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0 50 100 150 200 250 300 350 400
Puntos de Muestreo en x

Figura 4.11: Representacion de la funcién de control de bordes utilizando una
gaussiana de orden 24 (f(z) = exp(—(x—z0)**/w2*)) con amplitud normalizada.
Para esta imagen se ha considerado el tamano de la malla igual a 400 pasos.

Finalmente, se llama al método de Crank-Nicolson que realiza la propaga-
cion del campo sobre el eje 6ptico; cada iteracion representa medio round-trip
en la celda, es decir, una propagacion de espejo a espejo. Dadas estas carac-

teristicas, luego de cada iteracién, se ha definido previamente la variable ”pha-
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se_mirror” para la contribucién de fase dada por los espejos interiores. Luego de
cada medio round-trip, se llaman las diferentes funciones almacenadas en el ar-
chivo recursos.py que grafica el campo de salida espacial integrado en el tiempo
y otro temporal integrado espacialmente; de igual forma, se grafica el espectro

del pulso y el plasma generado.

crank_nicolson_3D_mas_1.py: Realiza la ejecucién del método de Crank-
Nicolson no lineal; para esto, se divide todo el proceso en seis funciones diferen-

tes, siendo crank_nicolson_3d_nolineal() la principal de ellas.

Para cada paso de propagacién se llama al método de Adams-Bashforth de
segundo orden, en esta instancia llama a una funcién noLineal function(),
que realiza la suma de los parametros no lineales:

Dado que en este archivo es donde ocurre el trabajo méas costoso, se imple-

menta la libreria Numba.

recursos.py: Aqui estdn almacenadas las siete funciones principales adicio-
nales, donde cinco de ellas estdn destinadas a graficar el espectro del pulso, la
seccién transversal, el pulso temporal y otras. De igual forma, se define una

funcién para las caracteristicas del medio de propagacion.

La Figura 4.12 presenta un diagrama de flujo que esquematiza la arquitec-

tura del software y el modo en que opera.

Ejecucién

Para evaluar el funcionamiento del software, se realiza la propagacion to-
mando los datos del pulso experimental a la entrada de la celda multipaso,
para contrastar estos con los obtenidos a través de SSFF (Ver Figura 4.10). Se
consideran las mismas condiciones iniciales. Se propaga el pulso activando ni-
camente las contribuciones lineales de difraccion y dispersién de segundo orden,

cuyos resultados estdan dados en la Figura 4.13.

Se consideraron diversas configuraciones para el arreglo tridimensional que

representa el campo eléctrico E(x,y, t), cuyas dimensiones corresponden al ntime-
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Figura 4.12: Diagrama de flujo del software que modela la propagacién del pulso
sobre una celda multipaso. El procedimiento de Crank-Nicolson se despliega al

lado derecho del diagrama de flujo.
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Figura 4.13: Resultados numéricos normalizados del comportamiento espacial
de la seccion transversal del campo eléctrico integrada en el tiempo a lo largo
de medio round trip, considerando distinto tamano de grid en sus coordenadas
x,y. Estos resultados estan ordenados en filas de menor a mayor tomando N, y
N, como: (a) 40, (b) 60,(c) 80, (d) 100. Las columnas se ordenan de la siguiente
forma: (A) Distribucién espacial del perfil de intensidad del campo inicial, (B)
Campo de salida luego de medio round-trip, (C) propagacién espacial a lo largo
de z, cuyos pasos de propagacién para todos los casos es NV, = 1000.

ro de puntos en (z, y, t): (a) 40 x 40 x 200, (b) 60 x 60 x 200, (c) 80 x 80 x 200
v (d) 100 x 100 x 200.

Luego de medio round trip, el perfil de intensidades de la seccion transversal
—integrado en el tiempo— adquiere formas angulares. Este comportamiento es
caracteristico del método de Crank-Nicolson y se produce porque, al alcanzar
el foco a lo largo de z, el perfil pierde informacién debido a la discretizacién en

un ndmero limitado de puntos de la rejilla.

Dado que Crank-Nicolson es un método implicito que utiliza el paso previo
para aproximar el siguiente, es esperable que, después del punto focal, aparez-
can estas deformaciones angulares. El uso de una g¢rid transversal mas densa
puede mitigar el efecto, aunque a costa de mayor tiempo de computo y espacio

de almacenamiento. Sin embargo, esta mejora no se mantiene a lo largo de los
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12 round trips, lo que hace necesario considerar estrategias alternativas.

De la Figura 4.13(C: a— d) se puede observar ademds que el punto focal
cambia en funcién del tamano de malla espacial; esto se debe a que, siendo este
un método por diferencias finitas, la propagacion del error depende del tamafio
de dz, dy y dz, siendo esta variacién del punto focal un efecto de la propagacion

de errores inherente al método que a una contribucién de efectos fisicos.
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Figura 4.14: Resultados de propagacién de pulsos por Crank-Nicolson 3D+1 en
unidades normalizadas: a) Distribucién espacio-espectral integrada a lo largo de
x; b) Perfil espacial de salida integrada en tiempo; ¢) Ensanchamiento espectral
integrada en el espacio; d) Perfil de intensidad del haz de salida (linea azul),
la linea roja representa la duracién temporal del pulso limitado en Fourier en
funcién de la posicién.

Para resolver la deformacién numérica que sufre el perfil transversal, visto
en la Figura 4.13(B: a— d), se puede realizar una convolucién entre los datos
y una funcién gaussiana. En este sentido, se implementa la libreria de Python
scipy.ndimage.gaussian_filter que toma la imagen a la salida de cada refle-
xién y reemplaza cada pixel por un promedio ponderado de sus vecinos, donde
los pesos vienen dados por una funcién gaussiana. Esta implementacién suaviza

los datos e impide la deformacién del perfil.

Implementando este filtro, se pueden realizar los calculos utilizando un arre-

glo de 80x80x250. Espacialmente se configura una ventana de 2,6 mm ([—1,3
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mm, 1,3 mm]|) para ambos ejes y temporalmente una extensién de 600 fs ([-300

fs , 300 fs]), esto resulta en un dz (dy) igual a 0,032 mm y dt igual a 3 fs.

Realizando el modelado numérico de propagacion en la celda multipaso a
lo largo de 12 round trips, sin considerar los términos dados para absorciéon no
lineal y la evolucién de la densidad de corriente con respecto al tiempo de la
Ecuacién (2.79), se obtienen los resultados expuestos en la Figura 4.14. Estos
son semejantes a los obtenidos con el método basado en Fourier de la Figura
4.10. En particular, las gréficas (a) y (¢) muestran una forma similar, salvo por

la presencia de leves picos alrededor de los 850 nm en (c).
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Figura 4.15: Resultados de propagacién de pulsos por Crank-Nicolson 3D+1 en
unidades normalizadas, considerando el término para el cambio en la densidad
de corriente con respecto al tiempo dJ/dt: a) Distribucién espacio-espectral
integrada a lo largo de x; b) Perfil espacial de salida integrada en tiempo; c)
Ensanchamiento espectral integrada en el espacio; d) Perfil de intensidad del haz
de salida (linea azul), la linea roja representa la duracién temporal del pulso
limitado en Fourier en funcién de la posicién.

El perfil transversal de intensidades integrado en tiempo del pulso, mostrado
en (b) al final de los 12 round-trips, tampoco presenta deformaciones espaciales,
al igual que con SSFF. Se observa un modo aproximadamente gaussiano, libre
de artefactos numéricos introducidos por el método. En (d) se aprecia que el
FWHM limitado por Fourier es de 6 fs, ligeramente inferior al obtenido previa-

mente con SSFF, que se encuentra en el rango 6,3 < FWHM < 6,5 fs.
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En conjunto, estos resultados respaldan la confiabilidad del método de Crank-

Nicolson para modelar la propagaciéon del pulso en la celda multipaso.

Se introduce ahora los términos de la Ecuacién (2.79), para la absorcién no
lineal dado por ionizacién multifoténica y el término dado para el cambio en la
densidad de corriente J con respecto al tiempo, cuya solucién estd dada por la

aproximacién de la Ecuacién (2.71) .

En esta aproximacién, se considera la contribucién por generacién de plas-
ma p(t) que se obtiene al resolver en cada paso de propagacién. El término de
seccién transversal para la razén de ionizacién multifoténica se encuentra en el
orden de o = 10719 s71WEm2K para K = 11 fotones [172]. Con esta imple-

mentacion se obtienen los resultados de la Figura 4.15.
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Figura 4.16: Resultados numéricos de la densidad de electrones generados a
lo largo del primer (rt=0.5 y rt=1.0) y dltimo (rt=11.5 y rt=12.0) round-trip
en unidades de m~3 (barra lateral). El round-trip estd dividido en dos partes:
propagacion del espejo M; al espejo Ms (rt = 0,5) y del espejo My hacia el
espejo My (rt = 1,0).

El célculo para la densidad de electrones p(t) en unidades de m =2 a lo largo
del eje de propagacién z, se muestra en la Figura 4.16. Se opté por mostrar la

evolucién de la densidad electrénica durante el primer round trip (rt), ya que
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en esta etapa se registra la mayor formacién de plasma. Asimismo, se incluye la
distribucién correspondiente a las dltimas reflexiones (rt= 11,5 y rt= 12), con

el objetivo de ilustrar cémo evoluciona espacialmente en la celda.
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Figura 4.17: Contraste entre los resultados numéricos de ensanchamiento es-
pectral a la salida de la celda multipaso, con amplitud espectral en unidades
normalizadas: la curva en azul representa los resultados sin considerar la gene-
racién y contribucién de plasma; por otro lado, la curva verde son los resultados
bajo los efectos de plasma.

Los resultados indican que la densidad electrénica disminuye de forma pro-
nunciada conforme el pulso avanza por la celda, alcanzando valores del orden de
10* m~2 al finalizar el duodécimo round trip. Esto representa una reduccién de
aproximadamente 20 érdenes de magnitud en la generaciéon de plasma. Dicho

proceso de ionizacion ejerce un impacto notable sobre el espectro del pulso.

En particular, la Figura 4.17 muestra la comparacién de los espectros ob-
tenidos con y sin generacién de plasma. Al analizar el caso con plasma (curva
verde) frente al caso sin dicha contribucién (curva azul), se observa una clara

modificacién tanto en el ensanchamiento como en la amplitud espectral.

La presencia de densidad electrénica atentia el ensanchamiento del espectro
e incrementa la intensidad espectral en torno a los 750 nm y ~ 790 nm, mientras
que provoca una disminucién en la regién de ~ 810 nm respecto al espectro sin
plasma. Estas variaciones hacen que el espectro con plasma (verde) se asemeje

més a los resultados experimentales mostrados en la Figura 4.7(a).
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Para determinar el alcance del algoritmo, se determina su costo temporal,
presente en la Figura 4.18. En estos resultados se observan los diferentes tiempos
de computo en funcién del incremento en el nimero de puntos transversales del

arreglo para el campo eléctrico.

@ Datos originales
40000 { — Ajuste polinomial grado 3
@ Extrapolacion

30000

20000

Tiempo en segundos

10000

25 50 75 100 125 150 175 200
Ny, N,

Figura 4.18: Ajuste polinomial de tercer orden del tiempo de computo medido
en segundos en funcién del nimero de puntos transversales. los puntos rojos
representan los datos originales de tiempo y los puntos azules son los datos de
estimacién.

Para estos calculos, el tiempo de ejecucién se estima considerando tinicamen-
te los términos lineales. Se realizaron simulaciones variando N, entre 40, 50, 60,
80 y 100, manteniendo constantes /N, = 1000 pasos de propagaciéon y Ny = 400
puntos en el eje temporal. El coste computacional crece de forma ctibica con el

incremento de N,.

Se evalué el costo temporal en funciéon de V¢, estos resultados se muestran
en la Figura 4.19. En este caso, el tiempo de ejecucién se midié considerando
unicamente los términos lineales (Figura 4.19(a)) y, posteriormente, incluyendo
también los términos no lineales (Figura 4.19(b)). Para ambos escenarios, NN,

varié entre 50 y 400.

Los resultados muestran un comportamiento lineal del tiempo de cémputo
con el incremento de Ny, asi como un aumento adicional al incorporar los térmi-

nos no lineales, lo cual se evidencia en la mayor pendiente de los ajustes lineales
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® Datos Nx=40

Ajuste Nx=40: y=1.29x - 19.98, R*=1.00

@ Datos Nx=60

—— Ajuste Nx=60: y=3.83x - 81.40, R*=1.00

@ Datos Nx=80

—— Ajuste Nx=80: y=7.40x — 58.13, R*=1.00

»  Datos Nx=100

—— Ajuste Nx=100: y=15.02x+1.31, R*=1.00

® Datos Nx=40

Ajuste Nx=40: y=2.39x+16.13, R*=1.00

® Datos Nx=60

—— Ajuste Nx=60: y=6.83x — 126.05, R*=0.99

® Datos Nx=80

—— Ajuste Nx=80: y=13.14x - 133.44, R*=1.00

Datos Nx=100

—— Ajuste Nx=100: y=21.98x — 37.21, R*=1.00

Figura 4.19: Costo computacional, medido en segundos, en funcién del niime-
ro de pasos en tiempo N; y en espacio N,: (a) considerando unicamente los
términos lineales; (b) incluyendo también los términos no lineales. Los ajustes
se diferencian por colores: N, = 40 (naranja), 60 (rojo), 80 (verde) y 100 (gris).
Los puntos corresponden a los datos obtenidos, con la siguiente codificacion:
N, = 40 (celeste), 60 (verde), 80 (morado) y 100 (rosado). El valor del coefi-

ciente de determinacién R? ~ 1.

correspondientes. Estos tiempos podrian reducirse mediante la implementacion

de técnicas de optimizacién de cédigo.
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4.3. Generacion de Altos Armodnicos

Basdandonos en los datos experimentales obtenidos tras la compresién de
pulsos por celda multipaso, donde se obtiene un ancho de pulso a mitad de
altura de aproximadamente FWHM = 8,06 fs, se lleva a cabo un procesamiento

computacional para estimar el pulso de attosegundos resultante.

1 ,,
3 , \ = = Pulso de entrada
R 08 y \ — Pulso comprimido
© . \ = = Limite de Fourier
Eos / ; :
2 1 | \
/ |
T 04 p K \\
2 4 [ .
< 02 = oy N
E 0 Dt ! W\ pr ! _
75 -50 -25 0 25 50 75
Tiempo [fs]

Figura 4.20: Pulso experimental poscompresién de pocos ciclos donde el recuadro
en color verde representa la seccién del mismo que serd usado para la obtencién
de armonicos.

A partir del pulso experimental, resultado del proceso de compresién de pul-
sos por celda multipaso mostrado en la Figura (4.20), se selecciona el pulso
principal (encerrado en el recuadro). Se estima que la energia de este pulso en

el recuadro corresponde aproximadamente al 80 % de total, siendo igual a 104u.J.

Se observa en la Figura 4.21, el campo oscilante del pulso filtrado con am-
plitud maxima de 7,82x10~2 unidades atémicas (a.u.), que equivale a 4,02x10°
V/m, que a su vez corresponde a una intensidad de 2,14 x 10'* W/cm?. Se asu-
me, ademas, un radio de haz de 60 pm suficiente para la generacion de arménicos
de orden superior (HHG).

La coordenada temporal estd representada en ciclos pticos, con una exten-
sién total del pulso en aproximadamente 8,5 o.c. ( & 22,5 fs) donde el FWHM
es de &= 3 o.c. (8,06 fs). En este pulso se observa la presencia de chirp: las
frecuencias bajas (longitudes de onda largas) estdn al comienzo del pulso y las

frecuencias altas al final.
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Figura 4.21: Portadora del pulso de pocos ciclos obtenido experimental a través
de la celda multipaso. El eje temporal estd dado en ciclos épticos (o.c.) mien-
tras que el eje vertical representa la amplitud del campo eléctrico en unidades
atémicas (a.u.).

En la Figura 4.22 se presentan los resultados numéricos para la generacion
de arménicos de alto orden (HHG). En la parte (a) se muestra el espectro obte-
nido mediante la solucién de la ecuacién de Schrodinger dependiente del tiempo
(TDSE) en 1D, resuelta con el método de Crank-Nicolson. En este espectro se
identifica un cut-off alrededor del orden 31, correspondiente a una energia apro-
ximada de 48,7 ¢V. En la parte (b) se incluye el andlisis cldsico de las energias
de ionizacién (rojo) y recombinacién (verde), junto con el pulso con chirp (linea
negra), sobre el cual se indican los instantes en que el electrén es promovido
al continuo y posteriormente recombinado (flechas grises). La linea azul discon-
tinua senala la frecuencia de corte empleada para filtrar las componentes de
menor frecuencia, con el objetivo de aislar el fotén de mayor energia y calcular

el pulso de attosegundos resultante.

El espectro de la Figura 4.22(a) se obtuvo a partir de una simulacién basa-
da en el modelo de Lewenstein [11], que describe el proceso de generacién de
arménicos y proporciona una expresion para la coordenada electrénica x(t). Da-
do que el gas de argdn es un sistema con multiples electrones ligados, se adoptd
la single active electron approximation (SAE), valida en el contexto de la HHG.
Bajo esta aproximacion, se considera que sélo un electrén es liberado, mientras

que el resto permanece fuertemente ligado al nucleo [62, 173].
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Finalmente, el andlisis cldsico de la Figura 4.22(b) se basa en las expresiones
de movimiento y energia dadas en las Ecuaciones (2.16)—(2.21). De este andlisis
se concluye que los fotones de mayor energia se generan principalmente en el

intervalo 4,5 < t < 6 ciclos 6pticos.
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Figura 4.22: Resultados numéricos de la generacion de armoénicos de orden alto
(HHG):(a) El espectro se representa en funcién de la energia en electronvol-
tios. Sobre él se indica el orden arménico correspondiente al fotén de mayor
energia (cut-off ). La linea discontinua en color azul marca la frecuencia de cor-
te empleada para el filtrado de frecuencias.(b) Andlisis cldsico de las energias
de ionizacién (curva roja) y recombinacién (curva verde), superpuesto con el
campo eléctrico del pulso. Con flechas grises se senalan los instantes de inicio y
fin del recorrido del electrén en el continuo, asi como su correspondiente energia
cinética (indicada con flechas <+). Las energias se grafican tomando como refe-
rencia el potencial de ionizacién I, cuyo valor para el argén es 15,76 eV. Con
ovalos de borde negro se destacan energias de ionizacién que no se corresponden
directamente con el fenémeno fisico, sino que aparecen debido a la forma de
funcionamiento del algoritmo.

En el modelo clésico, se simula la liberacion de un electrén en 2000 instantes
discretos a lo largo de 8,5 ciclos épticos. En cada instante de ionizacién a lo
largo del pulso, se asume que el electrén parte con velocidad inicial V' (¢;) = 0
en z(t;) =0, donde i = 1,2, ..., 2000.

Segun el modelo de los tres pasos, se calcula la energia con la que sale al
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continuo y con la que eventualmente se recombina. Para cada tiempo t;, se in-
tegra numéricamente la ecuaciéon de movimiento dz/dt?. En este algoritmo, la
recombinacion de un electrén se identifica cuando su trayectoria vuelve a cruzar

el origen (z = 0).

El algoritmo almacena los resultados en dos arreglos distintos, kinion y kin-
rec. En kinion se registran pares de valores que asocian el tiempo de ionizaciéon
(t;) con la energfa correspondiente a ese evento. En kinrec se guardan pares que

relacionan el tiempo de recombinacién (¢,) con la energia de recombinacién.

Cuando un electrén se recombina miultiples veces, kinion conserva el mismo
tiempo de ionizacién inicial ¢; para cada recombinacién, pero asigna la energia
correspondiente a cada retorno. Esto hace que se almacenen pares de valores
con el mismo tiempo de ionizaciéon pero energias de ionizacién distintos. Por
su parte, kinrec contiene pares con tiempos de recombinacién distintos y sus

respectivas energias.

Este comportamiento genera, en los primeros ciclos 6pticos del pulso, valores
de energia de ionizaciéon aparentemente elevados. Dichos valores reflejan que el
electrén ionizado en esos tiempos t; ha experimentado miltiples recombinacio-
nes, y no representan energias individuales por ciclo [174]. Considerando tanto
el enfoque cudntico como el clasico, se obtiene una buena concordancia en el
calculo del cut-off, ubicado alrededor de 48,7 eV.

En este trabajo se aplicé un filtrado numérico paso banda, considerando el
rango de energias desde 47 eV hasta 67 eV. Alternativamente, es posible em-
plear filtros paso alto o utilizar el espectro de transmisién de filtros metalicos,
como Zr (Circonio) o Al (Aluminio), cominmente usados en experimentos, mul-

tiplicando el espectro obtenido por la curva de transmisién correspondiente [78,

, 176].

La eleccién del tipo de filtro es, en principio, arbitraria. En este caso se
opté por un filtro paso banda, dado que ha sido implementado previamente con
resultados satisfactorios y permite ajustar con precisién la frecuencia de corte
deseada [38].



4.3. GENERACION DE ALTOS ARMONICOS 97

1 T T T T T T

FWHM = 255 as
< 08
-]
S
©
P 0.6
e
o
=
T 04
2
=
Eo2
0 ) 1 1 1 1
-2000 -1500 -1000  -500 0 500 1000 1500 2000
Tiempo [as]

Figura 4.23: Envolvente real del pulso de attosegundos sintetizado numérica-
mente, con amplitud normalizada y con ancho temporal a mitad de altura de
aproximadamente 255 as.

Posteriormente, al realizar la transformada de Fourier sobre el espectro fil-
trado, se obtiene un pulso de attosegundos con duracién aproximada de 255
as (véase la Figura 4.23). Dado que estos cdlculos consideran unicamente la
respuesta de un atomo aislado, no se consideran efectos de phase matching, dis-

persién ni plasma.

Finalmente, se utiliz6 el pulso inicial mostrado en la Figura 4.21, bajo las
mismas condiciones iniciales dadas para la generacién de altos armonicos, con
una intensidad de 2,4 x 104 W /cm?. A partir de este pulso se obtuvo el espectro

de fotoelectrones (ATI) desde el punto de vista clésico de la Figura 4.24.

En estos resultados se observa la energia cinética de los electrones tras la
ionizacién directa (puntos verdes), cuyo fotén con mayor energia alcanza aproxi-
madamente 20 eV, equivalente a 1,92U,, y la ionizacién por rescattering (puntos
rojos), que alcanza 111 eV, equivalentes a 10,6U, [103]. Estos valores concuer-

dan con el cut-off estimado, cuyo valor de U, es 10,4 eV.

De forma coherente con el andlisis clasico mostrado en la Figura 4.22, el

estudio de las energfas de fotoelectrones (ATI) también evidencia artefactos
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Figura 4.24: Espectro de ATIs obtenido numéricamente a través de calculos
semi-clasicos, mostrando la energia de los fotoelectrones en electronvoltios y en
funcién del tiempo medido en ciclos épticos del pulso incidente (linea negra).
Las lineas horizontales en azul, senalan las energias de ~ 2Up y ~ 10Up respec-
tivamente.

numéricos al inicio del pulso. Esto se manifiesta en valores anémalamente eleva-
dos de energias de reescattering en las primeras etapas de la interaccién, como

se observa en la Figura 4.24 [174].
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Conclusiones

En este trabajo, se llev6 a cabo una compresion exitosa de pulsos sub-45 fs a
~ 800 nm hasta 8 fs (3,1 ciclos épticos) en una celda multipaso llena con gas de
argoén, con una energia de pulso cercana a los 290 pJ. La particularidad de es-
te experimento radica en el control sobre la acumulacién de Brptegrar POT paso,
donde se ajusto6 a valores superiores de m pero limitado a 1,57, para maximizar el
ancho de banda sin producir excesivas distorsiones espacio-temporales. Esto fue
fundamental para evitar pérdidas significativas durante el proceso, lo que permi-
ti6 mantener la eficiencia total del sistema de compresién en 45,5 %. A pesar de
los desafios relacionados con los acoplamientos espacio-temporales, se demostré

que estos no afectaron de manera considerable la intensidad méaxima alcanzable.

Este experimento también abrié nuevas perspectivas para la compresion no
lineal de pulsos en sistemas OPCPA (Optical Parametric Chirped Pulse Am-
plification, en inglés), siendo una técnica utilizada para amplificar pulsos ldser
ultracortos a altas energias, combinando las ventajas de la amplificaciéon pa-
ramétrica éptica (OPA) y la amplificacién de pulso con chirp (CPA), de alta
potencia. Existe un alto nimero de fuentes de pulsos muy cortos basadas en
OPCPA, con energias similares a las de este experimento, pero con frecuencias
de repeticiéon mayores, es decir, mayor potencia. Los resultados de este experi-
mento sirven como motivacion para intentar poscompresion de esos sistemas y

alcanzar duraciones de pulso al limite de un solo ciclo éptico, con alta eficiencia.

99
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Ademis, el uso de espejos mejorados con recubrimiento dieléctrico se perfila
como una mejora futura para aumentar la reflectividad y reducir pérdidas, lo
que sugiere un impacto positivo en la capacidad de generar pulsos cortos. En
este trabajo se presenta un resultado original que dio lugar a una publicacion en
Optics Ezpress, en la cual se reporta el primer experimento exitoso de compre-
sion de pulsos a pocos ciclos mediante la implementacion de una celda multipaso

y un léser de titanio-zafiro (Ti:Sa).

Mediante simulaciones numéricas, se compararon dos enfoques principales
para simular la compresién de pulsos: el método pseudoespectral Split Step Fast
Fourier (SSFF) y el método Crank-Nicolson. Ambos presentan fortalezas y li-

mitaciones.

El método SSFF se destaca por su eficiencia computacional, realiza los cdlcu-
los en menor tiempo respecto de Crank-Nicolson, con una menor dispersiéon
espacial y espectral en los resultados. Esta caracteristica lo convierte en una
herramienta poderosa para simulaciones donde se requiere alta precisién y es-
tabilidad numérica. Por otro lado, Crank-Nicolson, conocido por su estabilidad
incondicional en problemas lineales y de baja dimensionalidad, mostré inestabi-
lidades y artefactos numéricos al agregar mayor dimensionalidad y términos no
lineales, toda vez que el manejo de términos no lineales se realiza con Adams-
Bashforth de segundo orden y el laplaciano es resuelto por el método ADI de
segundo orden. Este problema se soluciona en este trabajo al implementar un
filtro gaussiano que realiza un promedio ponderado entre los vecinos mas cerca-
nos de cada punto del arreglo. Esta soluciéon permite implementar arreglos més
pequenos para la seccion espacial y asi obtener un aumento en la velocidad de

calculo, sin que esto suponga la propagacién de errores catastréficos.

Aunque Crank-Nicolson es costoso en tiempo de cémputo, se puede solven-
tar al implementar hardware mas robusto, ademas de la utilizacién de técnicas
de optimizacién de cdodigo en la programaciéon del método. Crank-Nicolson de-
muestra ser una herramienta versatil para resolver la propagacion de pulsos
laser en celda multipaso donde se requiera la adicién relativamente sencilla de
términos no lineales adicionales. Muestra de ello se observa en los resultados

obtenidos al implementar la propagacion del pulso bajo condiciones semejantes
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a los dados por SSFF, donde ambos espectros muestran similitudes importantes.
Finalmente, se utiliz6 a Crank-Nicolson adicionando los términos dados para la
evolucién de la densidad de corriente y la generacion de plasma por ionizaciéon
multifoténica a lo largo de los 12 round trips; se concluye que el plasma influye
en el ancho espectral y la amplitud de los picos en el espectro siendo semejante

al espectro experimental de la Figura 4.7.

Todo lo anterior muestra que la implementacién del método de Crank Ni-
colson en alta dimensionalidad resulta viable tanto en términos de tiempo de
cémputo como de uso de memoria. Su flexibilidad para incorporar términos no
lineales lo convierte en una herramienta adecuada para el estudio de efectos aso-
ciados a la ionizacion y a la formacién de plasma. En conjunto, estos aspectos
confirman que Crank—Nicolson es un método confiable para abordar la propaga-
cién y compresion de pulsos ldser en configuraciones de celda multipaso. Como
resultado de esta seccion, se desarrollé un software en Python especificamente
orientado al analisis de compresién de pulsos mediante celdas multipaso que

serd presentado ante pares en una futura publicacién cientifica.

Esta contribucién ofrece una base sélida para estudios posteriores orientados
a la produccién de radiacién ultrarrapida, considerando en particular los efectos

asociados a la generacién de plasma por ionizacién multifoténica.

Un aporte adicional de este trabajo fue el estudio de la generacién de armoni-
cos de orden superior (HHG) tras la compresion de pulsos en la celda multipaso.
Desde el enfoque cudntico, implementado en Fortran mediante la resolucién de
la ecuacion de Schrodinger dependiente del tiempo TDSE-1D, se obtuvo el es-
pectro de arménicos y, a partir de él; se estim6 el pulso de attosegundos generado
implementando un filtro que amortigiie las frecuencias bajas y permita proce-
sar sobre el cut-off. Complementariamente, el tratamiento cldsico realizado con
Mathematica permiti6 analizar las energias electrénicas en el marco del modelo
de tres pasos, reproduciendo el espectro de tiempos de ionizaciéon y recombina-
cién (ATIS). La combinacién de ambos enfoques —cudntico y cldsico— no sélo
permitié validar los resultados, sino también enriquecer la comprensién de los
mecanismos responsables de la emisién arménica. En particular, se logrd sinte-

tizar un pulso de attosegundos de aproximadamente 255 as centrado en 48 eV
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que corresponde a una longitud de onda de 25 nm con un ancho de banda de 20
eV, situandose en el rango ultravioleta extremo, lo cual constituye un resultado
destacable en el contexto de la generacién coherente de radiacién en la escala

temporal del attosegundo.
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