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Nonlinear refractive index

Nonlinear absorption coefficient

linear + nonlinear

General theoretical approach

When there is inversion symmetry:



High-order nonlinearities

• Generation of higher harmonics

• Multiphoton excitation processes

• Multi-wave mixing
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More recently: 
Solitons, filamentation, extreme events,
generation of VUV and soft X-rays –
400th harmonic, proposals for 
attosecond X-ray pulse  generation .... 

Studies of multiphoton

ionization: 60´s; Many

studies in the 70´s, 80´s.

Multiphoton dissociation

and ionization processes

applied to isotope separation

(70´s and 80´s).



Como proceder para aumentar a resposta não linear de materiais? 

• Usar lasers com frequências próximas de ressonância com transições ópticas do 

material  

• Fabricação de compósitos com nano-inclusões que tenham maior resposta 

não linear que o material hospedeiro 

• Fabricação de hetero-estruturas com componentes de diferentes índices 

de refração 

• Usar micro-cavidades de alto Q

• Cristais fotônicos com propagação de luz lenta

VANTAGENS E DESVANTAGENS DE CADA ABORDAGEM



Uma (recente) abordagem alternativa 

Investigar o comportamento de sistemas que apresentem função 

dielétrica próxima de zero 

ENZ materials – epsilon near zero materials

Para entender a motivação, considere um meio transparente. Temos que 

A mudança no índice de refração induzida por um laser será
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Quanto menor for épsilon, maior será a variação induzida no índice de refração



Artigos que ilustram esta abordagem







Indium tin oxide

Uma das possíveis 

composições:

74% In; 18% O2 ; 8% Sn





Mudança gigantesca no valor da parte real do índice de refração 

Em baixa intensidade: 0,42 

Em 150 GW/cm2: 1,14 � 0.025

� � 30°
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Procedimento usual



Mechanism n
2 

(cm2/W) (esu) Response time (sec)

Electronic 
Polarization

10-16-10-13 10-14-10-11 10-15

Molecular Orientation 10-14 10-12 10-12

Electrostriction 10-14 10-12 10-9

Saturated Absorption
10-10 10-8 10-8

Thermal effects 10-6 10-4 10-3

02)0( Inrn ==∆ I 0 = 1 GW/cm2 ∆n=10-7 – 10-4
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Electronic polarization
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≫ 1Nos materiais ENZ 

A série não converge e a equação � = �� +  �� não fornece uma

A partir da equação � =  ��� + 2���� �
vemos que 

Se �� → 0 ⇒ � → 0  ;     → 0 então �� →  ∞    ⇒    ��     /0#1 0�2"/0�023 

Note que �� só foi introduzido na equação para � para obter a 

equação � = �� + �� 

aproximação válida para ��
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Se usarmos a expressão 

não haverá problema mesmo se �� e  assumirem valores excepcionais  

Conclusão: não devemos introduzir �� pela equação � = �� + ��   no 

contexto dos materiais ENZ

Para demonstrar isto vamos usar os resultados experimentais para 

ITO em 1240 nm onde !" �(�) = 0  e a não-linearidade é alta.



A partir de experiências independentes temos:

Elipsometria: !" �� = 0.44

!" �� = 0.016 #5� 6⁄Z-scan:

Note que a aproximação de �(�) é razoável apenas para baixas 

intensidades usando ambas as formas de expressar �
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fator de degenerescência: #9 #� = 1; #� � 3; #< � 10; #= � 25



Contribuições das várias ordens da não-linearidade



Convergência da série de potencias

lim9→;
#9A�� 9A� |�|9A�

#9� 9 |�|9:� < 1

Contribuição de 1ª. Ordem para a refração: 

Contribuição de 5ª. Ordem para a refração: 

Contribuição de 7ª. Ordem para a refração: 

1.043 ± 0.004

7.6 ± 0.3
5.30 ± 0.09

Contudo a razão entre �(=) e    �(<) satisfaz à desigualdade



Conclusão principal

Quando estudando materiais ENZ  não devemos usar a 

relação  � = �� + �� 
mesmo quando só levamos em conta efeitos de �(�)
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Outras referências para consulta








