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利用谱表示理论和微扰展开法，从理论上给出了适合于一般微结构复合体系的有效非线性响应的一般表示式，

并结合有效媒质近似（()*），在弱非线性条件下研究了由三阶非线性组分（体积分数为 !）和线性组分构成的非线性

复合体系的有效非线性响应，讨论了复合体系的有效介电常数!+ , -!, .", / !$ / " .#, / !$ / ’ 中的有效三次非线性

响应",和有效高次非线性响应#,与体积分数 !和退极化因子 "之间的关系，分析了非线性组分的介电常数为复数情形

时体系的有效高阶非线性响应，从理论上说明了组分的高次非线性响应对整个复合体系的有效介电常数的影响 0
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! 8 引 言

近年来，人们对非线性复合体的光学性质产生

了浓厚的兴趣，其中对于含有随电场而变化的非线

性组分复合体有效非线性响应的研究有了一定的进

展，最常见的研究方法有 # 矩阵法［!］，微扰展开
法［"］和谱表示法［&—%］0 而被研究的复合体系一般由
两种组分构成，其中一种组分具有非线性的电位移

矢量（"）和电场（!）间的关系，即

$! -!! ! ." / ! / " !，

其中!! 为线性介电常数，而"! 为三次非线性系数，

另一种组分具有线性的 "9! 关系，即 "" -!" !，即
使非线性组分只具有弱非线性，而整个复合体系却

呈现很强的非线性 0 :;<=>? 和 4>@［2］给出了稀释极限

下复合体的有效三次非线性响应 ",，A,BC 和

6,<CDEB［1］利用有效媒质近似从理论上研究了", 在

整个体积分数 ! 范围内的变化情况 0 后来由 FEBC

和 4>@［5，!$］给出了", 的有效媒质近似（()*）和数值
模拟结果 0 但是，由于一般情况下复合体内局域场
不均匀，不能被精确求解，因此，以往的工作往往只

局限于局域场可求解的微观结构复合体，即局域场

均匀的情形 0 虽然 F>和 G>［!!］研究了 ()*下整个

体积分数 ! 范围内复合体系的有效非线性三次和

高次响应（", 和#,），但是对于非球形颗粒微观结

构，必需求解繁复的自洽方程 0 本文利用谱表示和
微扰展开从理论上给出了适合于一般微观结构复合

体（非均匀局域场）的有效三次非线性响应", 和有

效高次非线性响应#, 的一般表示式，讨论了 ()*

模型下", 和#, 随非线性组分体积分数 ! 的变化
关系（适用于整个体积分数范围），分析了颗粒的退

极化因子（形状因子）对", 和#, 的影响，并研究了

具有高体积分数的非线性组分的介电常数为复数

（即具有介电耗散）时复合体系的有效非线性响应，

从理论上说明了即使组分的三次非线性较弱，却导

致复合体系较强的有效三次非线性响应（",）和有

效高次非线性响应（#,）0结果表明当外加电场较高
时，体系有效高次非线性响应（#,）对整个复合体系

有效介电常数有一定的影响 0

" 8 理论模型

首先，我们构建一个两组分复合体模型：其中一

组分体积分数为 !，电位移矢量（"）和电场强度（!）

间的关系为 "! -!! ! ."! / ! / " !，其中!! 和"! 分

别为线性介电常数和三次非线性系数；另一种组分
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的体积分数为 ! " !，电位移和电场间的关系满足
!# $!# "，其中!# 为组分 #的线性介电常数 % 我们
假定颗粒的尺寸远小于入射波波长，因而可以采用准

静态近似，且满足弱非线性条件 % 由于电场的空间平
均值为〈"〉!"&，复合体系的电位移〈!〉定义为

〈!〉$!’"& ("’ ) "& ) # "& (#’ ) "& ) * "&，

（!）

其中!’，"’ 和#’ 为有效介电常数、有效三次非线性

响应和有效五次非线性响应 %
在这样的两组分系统中，线性介电常数!’ 一般

表示式为

!’ $ "（!!，!#，!）， （#）

在弱非线性条件下，依赖于电场的有效介电常数!+ ’

可以仿照（#）式给出

!+ ’ $ "（!+ !，!#，!）， （,）

其中!+ ! $!! ("! ) " ) #! % 将（,）式对!+ ! 进行泰勒展

开，有

!+ ’ $!’ ( "-!（!+ ! "!!）(
".!!
#（!

+
! "!!）

# ( ⋯，

（*）
其中 "-! $（!!’ /!!!）&，".!! $（!#!’ /!!!!!!）& % 由于
非线性组分中的局域场一般不能被精确求解出，借

助于平均场近似理论［!#，!,］，则!+ ! 可以表示为

!+ ! $!! ("! ) " ) # "!! ("!〈 " #〉! %（0）
引入谱表示理论［,，*］，在线性情况下，组分 !中

的平均电场为［!*］

〈 " #〉123，! $
"#

&

!# #
# " $

#

%（$）4$， （5）

其中 # $!# /（!# "!!），%（ $）是谱密度函数，可由以
下方法求得

%（$）$ 126
#$&(

!
"

76 !’

!#
（ # $ $ ( 2#[ ]）， （8）

其中!’ 为

!’ $!# ! "#%（$）
# " $ 4[ ]$ % （9）

我们将上述理论推广到非线性情形：

〈 " #〉! $
"#

&

!#
#+

#+ " $

#

%（$）4$， （:）

其中 #+ $!# ;（!# "!+ !）% 下面采用迭代法来求解
〈 " #〉!：

〈 " #〉! $
"#

&

!# #
# " $

#

%（$）4$

" "#
&( )!

#

# #
# " $

#

%（$）4$

<## #
# " $

#

=’ $·"!

!#（! " $ / #[ ]） %（$）4$，

$ &"#
& ( ’"*

&， （!&）
其中

& $ !
!# #

# " $
#

%（$）4$，

’ $ ""!

!## #
# " $

#

%（$）4[ ]### #
# " $

#

< =’ $·"!

!#（! " $ / #[ ]） %（$）4$ % （!!）

将（!&）式代入（0）式有

!+ ! "!! $"!（&"#
& ( ’"*

&）， （!#）
于是方程（*）改写为（保留到 "*

& 项）

!+ ( "!( $ "-!"! (（&"#
& ( ’"*

&）

(
".!!
#"

#
!（&"#

& ( ’"*
&）

#

""-!"! &"#
& ( "-!"! ’ (

".!!
#"

#
! &( )# "*

& %（!,）

将（!,）式和（!）式比较可得复合体系的非线性响应

"’ $ "-!"! &，

#’ $ "-!"! ’ (
".!!
# "

#
! &# % （!*）

这一结论适用于求解具有一般微结构的复合体

系的三次和高次有效非线性响应，如果应用于稀释

极限和 >?@A’11BC?D3’EE 近似，则在相应的条件下得
出的结果和文献［!0］相一致，因而更具有一般性 %
本文着重讨论有效媒质近似理论 %

, F 有效媒质近似

首先构建一个具有对称微观结构的两组分非线

性复合体系：非线性组分和线性组分相互掺杂，组分

颗粒的大小可以不同，但形状相同 %
我们假定体系中所有颗粒沿外场 ) 方向平行排

列（* $ *)）
［!5］，则在 G>H模型下，体系的有效介电

常数为［!8］

!’

!#
$ !
#（! " * [）! " #* ( * " !

#

I ## " #（! ( * " #!*）# (（* " !）% # ]# %（!0）

根据上式有

%（$）$ ! " *
! " *$（! " *）%（$）
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!
（! " !#）（!$ " !! ）

$!!（# " "） （!# % ! % !$），

&
{

（其他），

（#’）

其中

!（# " "）(
# # " "，
& # % "{ ，

（#)）

!#，$ ( # ! " " $#"

# （# ! " " $#"）$ "（# " "）! $ *（#+）
这样，利用（##），（#,），（#-）和（#’）式，就可以得

出体系有效非线性响应". 和#. 的表达式，公式适

用于整个体积分数范围 * 这里需要指出的是对于具
有一般微结构的 /01体系，由（#-）式给出体系的有
效介电常数，可通过数值求解来研究体系有效非线

性响应". 和#. *

图 # $# 为实数时，体系有效非线性响应随体积分数 #的变化关系

,2 结果与讨论

下面对 /01下给定模型体系的非线性响应".

和#. 在非线性组分整个体积分数范围内的变化情

况进行数值模拟 * 如图 #（3）和（4），所选的参数为$#

( ’，$$ ( #，"# ( #，" ( # 5 $ * 在$# 6$$ 情形下，三次

非线性响应". 随体积分数 # 增加而单调增加，在
# ( #7$ 左右时出现快速增加，这和渗流域值有
关［#+］* 而体系高次非线性响应#. 随着体积分数的

变化呈现出一个最小峰值 *
如图 #（8）和（9）中，，我们还给出了 /01下$#

( #，$$ ( ’时体系的非线性响应在整个 # 范围内的
变化情况 * 由图可见，在$# %$$ 情形下，有效三次

非线性响应". 和图 #（3）中$# 6$$ 所示情形有明显

的区别，随着非线性组分 # 的变化出现了一个峰
值，而#. 仍然出现最低峰值，并且#. 在$# %$$ 和

$# 6$$ 时均为负值 * 图中同时给出了 /01下". 和

#.在 " ( #7:（球形颗粒非线性组分）下随 # 的变化

情形，可以看出，". 和#. 随着退极化因子 " 和组分
介电常数比值$# 5$$ 的变化而变化，因此，适当调节
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颗粒形状以及!! "!#的值来获得较高的体系有效非

线性响应 $

下面给出非线性组分介电常数为复数时"% 和

#% 的数值模拟 $ 我们选取线性组分的介电常数!#

& !’((，! & !)*，非线性组分的线性介电函数采用
+,-.%模型，即!! & ! /$# 0 )（$

# 1 2$)%），其中$0 为

等离子体频率，%为弛豫时间，选定$0%& !33，图 #，

*，4 分别给出了体系有效非线性响应"% 和#% 的

模，实部和虚部在整个非线性组分体积范围内随归

一化频率$)$0 的变化关系 $

如图 #，"" 和#% 的模在体积分数 # 一定的情况
下随着$)$0 出现一个最大峰值，而且当 # 增大时，
出现峰值的位置会发生蓝移，当 # 继续增大时，峰
值位置又会出现红移 $ 图 *中有效三次非线性响应

"% 的实部在体积分数较小时会出现负值，而当 # 5
!)*时，均为正，这一现象和渗流域值有关 $ 有效高
次非线性响应也在相应的$)$0 出现正负跳跃，这

些现象和复合体组分介电常数均为实数时有所不

同 $ 而"% 和#% 的虚部随 # 和$ "$0 的关系由图 4
给出，吸收峰也出现了类似的蓝移和红移 $

图 # !! 为复数时，体系有效非线性响应的模随体积分数 #和$)$0 的变化关系

图 * !! 为复数时，体系有效非线性响应的实部随体积分数 #和$)$0 的变化关系

从以上的讨论可以看出，高阶非线性响应#% 在

组分介电常数为实数时总为负值，正好和三次非线

性响应"% 符号相反，因此，会补偿"% 对体系有效

非线性介电常数的影响 $ 而当非线性组分介电常数
为复数时，高次非线性响应#% 的实部或虚部都会出

现很大的值，而且可正可负，对复合体系的有效介电

常数的影响更为复杂 $

6 ’ 结 论

本文采用有效媒质近似，结合谱表示理论，利用
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图 ! !" 为复数时，体系有效非线性响应的虚部随体积分数 !和"#"$ 的变化关系

微扰展开给出了两组分弱非线性复合体系的有效三

次非线性响应#% 和有效高次非线性响应$% 的一般

表示式，该方法可应用于其中任意一种组分具有非

线性的电场和电位移关系以及具有非均匀局域场的

复合体系，在稀释极限下，本文的结论和以往文献的

结果是一致的，因而更具有一般性 & 在线性组分介
电常数为实数时，本文分别对非线性组分介电常数

为实数和虚数情形进行了讨论 & 当非线性组分介电
常数为实数时，随着颗粒退极化因子 " 和两组分介
电常数比值!" ’!( 的变化而获得不同的颗粒复合体

系的有效非线性响应#% 和$%，因此可通过调节 "
和!" ’!( 来提高体系的有效非线性响应；当非线性

组分介电常数为复数（具有介电耗散）时，" 和!" ’!(

对体系的有效非线性响应更为复杂 & 本文数值模拟
结果表明，不论上述哪一种情形，对于弱非线性组分

复合介质体系，即使组分的三次非线性响应比较弱，

却可导致体系较强的更高阶的非线性响应（$%），而

且对整个体系的有效介电常数有一定的影响，因此

在外加电场较强的情况下研究高阶非线性响应具有

一定的意义 &

［"］ )*+,-+. / 0 +12 /3$4+ 0 5 "677 #$%& & ’() & ) !" 89:7
［(］ /3 / ; +12 <3 = > "66( #$%& & ’() & ? #$ !8@(
［A］ <3%1 = B，C+- D E，<3 = > +12 0F%1* B "66: #$%& & ’() & G %$

H"A((
［!］ D+ I H，JK+L H E +12 0F%1* B "667 * & +!, & -./ & 01 & ? &%

"@((
［8］ ?%,*M+1 5 N "6:7 #$%& & ’(! & #! A::
［9］ DK.4L1 / "67@ * & 0!!2 & #$%& & %’ 8(79
［:］ 04,L32 5 +12 I3K B D "677 #$%& & ’() & ? !( 7:"6
［7］ O%1* J O，?%,*M+1 5 N，I3K B D +12 04,L32 5 "677 #$%& & ’() &

? !" "@6:@
［6］ <+1* P 0 +12 I3K B D "66" #$%& & ’() & ? ## "(866

［"@］ I3K B D +12 PF31* = I "668 #$%&3/4 ) ’!& !@7
［""］ <3 = > +12 /3 / ; "66A #$%& & ’() & ? #( :897
［"(］ /+L C +12 IL1* / (@@A 0/,4 #$%& & -35 & %’ 8:8（K1 PFK1%Q%）［高

雷、洪 刚 (@@A 物理学报 %’ 8:8］

［"A］ <3 = >，I3K B D +12 C%% I P "669 #$% & "(,, & ) ’&) ""8
［"!］ /+L C +12 CK O < "669 #$%& & "(,, & ) ’&* A(!
［"8］ CK3 J < +12 CK O < "668 -.236 -,4,( 7.1185 & *$ 67"
［"9］ /+L C +12 /3 N O (@@( * & #$%& & 9：0!!2 & #$%& & !% (9:
［":］ >3 < D，/+L C +12 CK O < (@@@ #$%& & -,4, & -.2 &（R）’’) 66:
［"7］ JK% ? P +12 /+L C (@@@ 0/,4 #$%& & -35 & #* A98（K1 PFK1%Q%）［谢

炳川、高 雷 (@@@ 物理学报 #* A98］

"66(期 顾利萍等：弱非线性复合体中的高阶非线性响应



!"#$%&!’&(%& )’)*")%+& &%,-’),%, ") .%+/*0 )’)*")%+& 1’2-’,"3%
2+3%&"+*, ."3$") 3$% %44%13"5% 2%("62 +--&’7"2+3"’)!

!" #$%&$’()）*） !+, #-$*）
)）（!"#$%&’"(& )* +,-./0.，123,)2 4(/5"%./&-，123,)2 *).//0，6,/($）

*）（!"#$%&’"(& )* +,-./0.，6,$(7.,2 6)88"7" )* 10/"(0" $(9 :"0,()8)7-，6,$(7.,2 *).//0，6,/($）

（1-2-$3-4 )) 5"’- *//6；7-3$8-4 9+’"827$:; 7-2-$3-4 ). <+= *//>）

?@8;7+2;
A+8-4 ,’ ;B- 8:-2;7+C 7-:7-8-’;+;$,’ ;B-,7= +’4 ;B- :-7;"7@+;$3- -D:+’8$,’ 9-;B,4，;B- (-’-7+C -D:7-88$,’8 E,7 -EE-2;$3-

’,’C$’-+7 7-8:,’8-8（!- +’4"-）+7- 4-7$3-4 E,7 +’= 2,9:C$2+;-4 9$27, 8;7"2;"7-8 F GB- B$(B-7%,74-7 ’,’C$’-+7 7-8:,’8- ,E ;H,%

2,9:,’-’; 2,9:,8$;- $8 8;"4$-4 @= "8$’( ;B- -EE-2;$3- 9-4$"9 +::7,D$9+;$,’F GB- -EE-2;$3- 4$-C-2;7$2 2,’8;+’; ,E ;B- 2,9:,8$;- $8

($3-’ @=#I - J#- K!- L !/ L * K"- L !/ L > F GB- -EE-2;$3- 2"@$2 ,74-7 ’,’C$’-+7 7-8:,’8-!- +’4 ;B- B$(B-7%,74-7 7-8:,’8-

"- E,7 ;B- HB,C- 3,C"9- E7+2;$,’ # ,E ;B- ’,’C$’-+7 2,9:,’-’; +7- $’3-8;$(+;-4 +’4 ;B- (-’-7+C -D:7-88$,’8 ,E!- +’4"-

+7- ($3-’ $’ ;B$8 :+:-7 F M- +C8, :-7E,79 ’"9-7$2+C 8$9"C+;$,’8 E,7!- +’4"- $’ ;B- 2+8- ,E 2,9:C-D 4$-C-2;7$2 2,’8;+’; ,E
;B- ’,’C$’-+7 2,9:,’-’; F GB- -EE-2; ,E ;B- B$(B-7 ,74-7 ’,’C$’-+7 7-8:,’8-8 ,’ ;B- -EE-2;$3- 4$-C-2;7$2 2,’8;+’; ,E ;B-
2,9:,8$;- $8 ;B-,7-;$2+CC= 8;"4$-4F

"#$%&’()：’,’%C$’-+7 2,9:,8$;- 9-4$+，-EE-2;$3- 7-8:,’8-8，8:-2;7+C 7-:7-8-’;+;$,’ ;B-,7=
*+,,：N*O/P，O**/Q，>*R/

!&7,S-2; 8"::,7;-4 @= ;B- T+;$,’+C T+;"7+C U2$-’2- V,"’4+;$,’ ,E WB$’+（!7+’; T,F )/*/>/)O）+’4 ;B- T+;"7+C U2$-’2- V,"’4+;$,’ ,E 5$+’(8" &7,3$’2-，

WB$’+（!7+’; T,F AX*//*/6N）F

*RR 物 理 学 报 .>卷


