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Breve resumen

Hoy en dia los pulsos laser de femtosegundo son generados rutinaria-
mente y, gracias a su alta potencia pico y corta duracién, se usan en un
amplio nimero de aplicaciones, desde el ambito industrial al médico o
cientifico. Por ejemplo son aplicados para observar el movimiento de las
moleculas dentro de una reaccién quimica, o para acelerar electrones o
incluso particulas més pesadas.

La presente tesis de doctorado estd dedicada a una de las multiples
aplicaciones de los pulsos de femtosegundo: la generacién de arménicos de
orden alto (HHG). HHG es un proceso donde un pulso de alta potencia
genera nuevas frecuencias, por encima del limite actual de longitudes de
onda accesibles con ldseres convencionales. Temporalmente, la radiacién
generada es emitida en forma de un tren de pulsos con una duracién
de centenares de attosegundos (incluso decenas en algunos casos), lo que
anade interés a esta aplicacion.

En los experimentos detallados en este trabajo estudiamos la depen-
dencia de la HHG en parametros clave del proceso, como son la fase del
pulso generador, la posicién del jet de gas o las condiciones de focalizacién.
Esto nos permite controlar las caracteristicas de la radiacién XUV emiti-
da. Ademads, analizamos la relevancia de la propagacién macroscépica de
estas nuevas frequencias, incluyendo una comparacién con simulaciones
tedricas.

Ya que la HHG precisa de pulsos de femtosegundo, se hace necesa-
rio entender cémo trabajar con ellos. Con este propdsito, en el primer
capitulo de la tesis se describen los pulsos de femtosegundo, incluida su
generacion, caracterizacién y propagacién. Hemos usado nuevas técnicas
de caracterizacién, como STARFISH, o desarrollado otras como la versién
en un solo disparo de | d-scan. Se han estudiado también los efectos no
lineales que aparecen en la propagaciéon de un pulso de femtosegundo, los
cuales inducen cambios en su espectro y perfil espacial. En el segundo
capitulo, se describe la HHG, el montaje experimental del que se dispo-
ne en el laboratorio y los principales resultados. El primer experimento
analiza la influencia de la propagacién no lineal en el gas en los arméni-

cos emitidos. Ademads, se han realizado dos experimentos para estudiar



la influencia del acuerdo de fase en la generacién de radiacion XUV, en
los que se ha visto que juega un papel fundamental en la creacién de un
continuo en el espectro XUV y en la dependencia con la CEP del pulso
generador. También se han estudiado focalizaciones alternativas, como es
el uso de un singlete con aberracién cromética o de un vértice infrarrojo

con momento angular orbital.



1. Introduccion

Gracias a la invencién del laser en 1960 y, poco después, de técnicas de
pulsado como modulacién de factor @) o anclaje de modos, se han conseguido
generar pulsos de duraciones de femtosegundo. Estos pulsos suponen un reto
tecnoldgico tanto en su generacién y amplificacién, como en su propagacién o
en su medicion.

En el presente trabajo de tesis se han utilizado pulsos generados en sistemas
laser comerciales. Estos sistemas estdn basados en laseres de estado sélido con
medio activo de Titanio Zafiro. Este tipo de cristal tiene una amplia banda de
ganancia que permite generar pulsos con duraciones de pocos femtosegundos en
el oscilador. Posteriormente, son amplificados mediante la técnica de amplifica-
cién de pulso chirpeado (CPA) para llegar al régimen de alta potencia, donde
se alcanzan intensidades por encima de 104 W /cm?.

Ademas, se han utilizado novedosas técnicas para la caracterizacién de estos
pulsos, como STARFISH (Spatio Temporal Amplitude-and-phase Reconstruction
by Fourier-transform of Interference Spectra of Highly-complez-beams) o d-scan
(dispersion scan). Incluso se ha desarrollado una variante de la técnica d-scan
que permite aplicarla a la caracterizacién de pulsos en un solo disparo.

El método d-scan permite, ademads, optimizar los pulsos generados y es una
de las posibilidades para alcanzar el régimen de pocos ciclos, dénde la escala
temporal de la envolvente del pulso se compara con la de la onda portadora.
En el caso de pulsos cuya longitud de onda central se encuentra en el infrarrojo
cercano (A9 = 800 nm) este régimen se alcanza cuando los pulsos tienen una
duracién inferior a los 5 femtosegundos aproximadamente. Ademas, la CEP
del pulso, fase entre la onda envolvente y la onda portadora (Carrier-Envelope
Phase) juega un papel determinante en este régimen.

Entre las numerosas aplicaciones de los pulsos de femtosegundo, esta tesis
se centra en la generacién de arménicos de alto orden (HHG). Este proceso
aparece cuando un campo electromagnético suficientemente intenso interacciona

con materia, provocando que la moléculas de la materia emitan luz en nuevas



frecuencias superiores a la del pulso generador.

El proceso HHG supone una fuente unica de radiacién en frecuencias que
no son alcanzables con laseres convencionales, abarcando hasta el rango de los
ultravioleta o incluso rayos X.

El espectro de emision del HHG consiste en un peine de armoénicos, cuya
intensidad decrece en una primera parte del espectro, se mantiene constante
en la zona intermedia, y finalmente cae hasta el dltimo arménico generado,
correspondiente a la denominada frecuencia de corte.

Ademas, al ser un proceso coherente, la radiacién emitida puede ser com-
primida hasta duraciones de decenas de attosegundo. Esto abre la puerta a
aplicaciones en procesos ultrarrapidos como el movimiento de los electrones,
que se enmarca en el régimen de los attosegundos.

Las caracteristicas de la emision HHG vienen determinadas por factores
microscépicos, ya que el proceso ocurre a nivel molecular, y macroscopicos, ya
que la radiacién generada se obtiene como la interferencia de cada una de las
emisiones independientes. Por ello es fundamental lograr un buen acuerdo de
fase entre cada uno de los emisores independientes.

En el presente trabajo de tesis se han realizado experimentos de generacion
de arménicos en gases. La radiacién emitida se ha medido con un espectrémetro
XUV, con capacidad de resolver los diferentes arménicos y ademas otorgar una

caracterizacién espacial.



2. Hipoétesis de trabajo

En el presente trabajo de tesis se ha explorado la generacion experimental
de armonicos de orden alto con pulsos de femtosegundo de pocos ciclos.

Para ello se han desarrollado diversos experimentos donde, bajo la hipéte-
sis de optimizar el proceso mediante la modificacién de parametros del pulso
generador, se generan armonicos con caracteristicas especificas que les anaden
interés.

En particular, se pueden distinguir tres bloques experimentales. En un pri-
mer bloque se ha trabajado la propagacién no lineal de pulsos de femtosegundo
para observar su repercusion en la radiacién XUV generada.

En un segundo bloque se han llevado a cabo dos experimentos para resenar
la importancia del acuerdo de fase en el proceso HHG. Estos experimentos han
sido comparados con resultados tedricos obtenidos por el Dr. Luis Plaja y el Dr.
Carlos Hernandez-Garcia.

Finalmente, en un tercer bloque se incluyen dos experimentos en los que se
han variado las condiciones de focalizacién del pulso generador, aqui se incluye
la generacién de arménicos con un vortice infrarrojo y, por otro lado, con un

pulso focalizado con aberraciéon cromatica.



3. Objetivos

El objetivo del presente trabajo de tesis es la optimizacién y profundizar
en el entendimiento del proceso de generaciéon de armoénicos de orden alto con
pulsos de femtosegundo de pocos ciclos.

Para ello se han marcado objetivos para cada capitulo. El objetivo del primer
capitulo es controlar la compresién de pulsos de femtosegundo y su correcta me-
dida temporal, pues es la puerta a la optimizacién de la generacién de radiacion
en nuevas frecuencias.

El objetivo del segundo capitulo es, mediante diversos experimentos, demos-
trar que el control de los pulsos de femtosegundo puede ser utilizado para ge-
nerar radiacion XUV con caracteristicas unicas. Estas caracteristicas van desde
un espectro continuo a un control en la frecuencia de cada arménico, utilizando
parametros bésicos en los pulsos ladser como es la dispersién o la posicién del

foco, que son ademas facilmente controlables.



4. Conclusiones

En este trabajo de tesis presentamos un analisis de la generacion de radiacién
XUV cuando las condiciones del pulso generador son controladas y modificadas.
Se han realizado diversos experimentos para explorar los pardametros especificos
de los pulsos de femtosegundo que generar HHG con las caracteristicas deseadas
(espectrales, espaciales o temporales).

Hemos desarrollado, gracias a una colaboracién con el Imperial College de
Londres y la Universidad do Porto, una variante de la técnica d-scan para poder
caracterizar pulsos en un unico disparo.

Hemos encontrado que los efectos no lineales que aparecen en el pulso ge-
nerador infrarrojo durante el proceso HHG conllevan cambios espectrales en la
radiaciéon XUV obtenida.

Hemos demostrado experimentalmente que la dependencia del proceso HHG
con la CEP del pulso generador se reduce notablemente en el régimen de po-
cos ciclos si el pulso es focalizado cerca del jet de gas. Estos resultados han
sido comparados con simulaciones tedricas realizadas por los Doctores Carlos
Hernandez-Garcia y Luis Plaja.

Hemos generado radiacion XUV de espectro continuo sin reducir tempo-
ralmente el pulso de femtosegundo. Al comparar con simulaciones tedricas, se
encuentra que este continuo proviene de la interferencia de tres pulsos de at-
tosegundo. Este experimento se reproduce focalizando el pulso con un singlete,
encontrandose que la aberracién cromaética presente en este montaje no supone
un limitante para el proceso, ya que la eficiencia aumenta. Ademads, se anade la
ventaja de obtener radiacién XUV con frecuencia facilmente variable.

Los experimentos descritos remarcan la importancia del acuerdo de fase en
el proceso HHG. Ademas, diversos parametros como el chirp, posicién del foco

o CEP han sido examinados y optimizados.



