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Исследуется динамика наночастицы при дипольном взаимодействии с экситонным возбуждением в про-
тяженной квазиодномерной поляризуемой среде. В качестве примера последней рассматриваются пуч-
ки J-агрегатов молекул красителя. Проведено численное моделирование модели нелокального экситон-
механического взаимодействия поля усиливающей или поглощающей наночастицы и экситонов в пучке.
Обнаружено, что взаимодействие поля индуцированного диполя наночастицы и полей диполей молекул
в агрегате может приводить к изменению траектории частицы и формы экситонных импульсов. Проде-
монстрирована возможность контроля наночастицы экситонными импульсами и обратного влияния поля
наночастицы на динамику экситонов вследствие нелокального экситон-механического взаимодействия.
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1. ВВЕДЕНИЕ

Контроль и левитация молекул и наночастиц
в световом поле интенсивно исследуются в тече-
ние длительного времени, см. работы [1–7] и ссыл-
ки в них. Явление использовалось для оптического
захвата в широком диапазоне экспериментов, для
охлаждения и пленения нейтральных атомов [1, 2],
вирусов, бактерий и живых клеток [4,7]. Физической
основой эффекта является перенос импульса элек-
тромагнитного поля на нанообъект, приводящий к
образованию радиационных градиентных сил. На
основе явления предложены механизмы преодоле-
ния дифракционного предела и оптической манипу-
ляции нанообъектов оптическими пинцетами, раз-
работаны методы, использующие различные кон-
фигурации электромагнитного эванесцентного по-
ля [3]. При построении теоретических моделей, как
правило, предполагалось, что поляризации наноча-
стиц и среды индуцируются заданным внешним по-
лем и взаимодействие носит локальный характер,
см., например, работы [1, 3, 4, 8–19].

Поле наночастицы, находящейся на удалении
r � L от протяженной поляризуемой среды (ПС)
длиной L, действует на малую ее часть. Среда мо-
жет состоять из большого числа частиц (доменов)
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размером l � L. Если r � l, то на поляризацию
наночастицы влияют поля возбужденных диполь-
ных переходов доменов, локализованных в области
xexc ≈ r, такой что L � xexc � l. Поле инду-
цированного диполя наночастицы оказывает обрат-
ное действие на поляризуемость доменов. Измене-
ние траектории наночастицы в близкой окрестнос-
ти ПС под действием градиентной и других сил
приводит к появлению дополнительных нелиней-
ных динамических эффектов. Для xexc � l кол-
лективный вклад возбуждений молекулярных доме-
нов в поляризацию наночастицы является причи-
ной нелокальности взаимодействия, которая приво-
дит к неупругому взаимодействию полей наночасти-
цы и доменов. Такое экситон-механическое взаимо-
действие (ЭМВ) в наносистеме, включающей протя-
женную ПС и движущуюся наночастицу, насколько
нам известно, не изучалось.

Целью этой работы является исследование влия-
ния локализованных возбуждений в ПС на траекто-
рию наночастицы и обратного действия на динами-
ку экситонов вследствие нелокального ЭМВ. В каче-
стве примера реальной ПС рассматриваются длин-
ные прямые пучки J-агрегатов красителя, состоя-
щие из сплетенных цепочек мономеров псевдоизо-
цианина. Эти и подобные молекулярные структу-
ры синтезировались группой авторов работ [20, 21]
для экспериментов, в которых исследовалась за-
висимость интенсивности флуоресценции композит-
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ной среды от расстояния от наночастицы сереб-
ра или золота до J-агрегатов. Теоретический ана-
лиз, выполненный в стационарном пределе с учетом
усреднения для большого числа наносистем, вклю-
чающих пучок J-агрегатов и наночастицу [20–22],
показал, что для объяснения полученной экспери-
ментальной зависимости необходимо учитывать по-
мимо влияния полей диполей доменов на наноча-
стицу обратное влияние поля индуцированной поля-
ризации наночастицы и нелокальность взаимодей-
ствия. В настоящей работе рассматриваются дина-
мические процессы, определяемые взаимодействием
дипольных полей наночастицы и экситонов, имею-
щих форму солитонов для одной изолированной на-
носистемы. В отличие от работ [20, 21] считаем, что
наночастицы могут свободно перемещаться вблизи
пучка J-агрегатов красителя и содержать как по-
глощающую, так и усиливающую среды.

2. ОСНОВНЫЕ УРАВНЕНИЯ

Рассматриваем движение наночастицы в окрест-
ности длинной квазиодномерной среды, состоящей
из поляризуемых доменов (молекул красителя), см.
рис. 1. Линейные размеры доменов, составляющих
J-агрегат, (приблизительно 1.4× 0.4× 0.6 нм3) мно-
го меньше его длины L и расстояния r ≈ 20 нм, при
котором наблюдался максимум флуоресценции ком-
позитной среды [20]. Толщина пучков J-агрегатов
псевдоизоцианина, синтезированных группой авто-
ров работы [20], порядка 10 нм — много меньше L.
Эти факты позволяют смоделировать ПС бесконеч-
ной одномерной средой, в окрестности которой на-
ходится наночастица.

Уравнение, описывающее экситонные возбужде-
ния в квазиодномерной цепочке J-агрегата красите-
ля, вытянутой вдоль оси x, имеет вид

i�∂tφ+ J∂2Xφ+ V |φ|2φ = d · ENPNtr. (1)

Здесь φ — амплитуда экситонного возбуждения в
приближении медленной огибающей с несущей час-
тотой ωJ , совпадающей с частотой экситонного пе-
рехода; d — дипольный момент экситонного перехо-
да; ENP — медленная амплитуда локального поля
с той же несущей частотой, создаваемого индуциро-
ванным дипольным моментом наночастицы в точке
X в ПС; Ntr — число доменов на длине l с учетом
находящихся в толще пучка, где l — длина стороны
домена, сориентированной вдоль оси пучка (ось x).
Физический смысл коэффициентов J, V и их вели-
чины приведены в работе [23]: J ≈ 3.6 · 10−14, V ≈

z

x

Рис. 1. Сферическая наночастица и пучок J-агрегатов
псевдоизоцианина. Молекулярные домены показаны ма-
ленькими цилиндрами. Полупрозрачные конусы изобража-
ют распределения дипольного потенциала наночастицы fµ
и суммы произведения потенциалов доменов fd на функ-
цию ψ(0, x), имеющую форму солитона. Поляризация ди-
полей и индуцированные поляризации направлены вдоль

оси x

≈ 3 · 10−14 СГС. Для молекул красителя псевдоизо-
цианина d ≈ 4 · 10−18 СГС и l = 1.4 нм.

После замен τ = Jt/�, x = X/l, ψ =
√
V /

√
2Jφ

приводим уравнение (1) к виду

i∂τψ + ∂2xψ + 2|ψ|2ψ =
d · ENP

J

(
1− |ψ|2)Ntr. (2)

Множитель в правой части уравнения (1 − |ψ|2) —
функция, введенная дополнительно для учета исто-
щения населенности экситонных переходов в моле-
кулах J-агрегата.

Солитонное решение уравнения (2) с нулевой
правой частью имеет вид

ψ =
A exp

{
i
[
vx− (v2 −A2)τ

]}
ch [A(x− 2vτ − x1)]

, (3)

где A, v, x1 — действительные константы.
Внутренние степени свободы наночастицы в ра-

боте не учитываем, считая, что точка приложения
сил и дипольный момент находятся в ее центре, в
точке s = (x0, y, z). Для наночастицы, состоящей из
молекул или других двухуровневых сред, без учета
насыщения перехода получаем

ENP =
µ

μ
fμ(s − xj)

iN0n0

∑
j ψ(xj)fd(xj − s)

� [γNP + i(ωJ − ωNP )]
. (4)

Здесь xj = (xj , 0, 0) — координата j-го домена, µ —
дипольный момент наночастицы, ωNP — частота и
γNP — коэффициент релаксации ее перехода; N0 —
число молекул в наночастице и n0 степень заселен-
ности верхнего уровня, 1 ≥ n0 ≥ −1. Значение n0 >

> 0 отвечает инверсии заселенности перехода, т. е.
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усиливающей наночастицы, и n0 < 0 — поглощаю-
щей наночастицы. Для диполя Герца

fm(r) =

[
3(e ·m)2 − |m|2

|r|3 (1− i|r|k0) −

− (e ·m)2 − |m|2
k−2
0 |r|

]
eik0r, (5)

где k0 = ω
√
εh/c — волновой вектор, m = d,µ, m =

= |m| и e = r/|r|.
В случае сферической частицы радиусом R и

всех дипольных моментов, параллельных поляриза-
ции ENP , формула (4) принимает вид

ENP = εhχdf(s− xj)
∑
j

ψ(xj)f(xj − s). (6)

Здесь f(r) = fd(r)/d
2 и

χ =
4πR3

3εh

εp − εh
εp + 2εh

, (7)

где εp и εh — соответственно диэлектрические про-
ницаемости наночастицы и окружающей среды.

Пусть наночастица дополнительно обладает по-
стоянным дипольным моментом d0 и наносистема
находится в постоянном электрическом поле, от-
вечающем потенциалу U0 = −u0 − u2x

2. Тогда
на частицу помимо градиентной силы Fgrad и си-
лы тяжести Fg действует постоянная сила F0 =

= 2d0u2(1, 0, 0). Если наночастица находится в жид-
кости или газе, то следует учитывать выталкива-
ющую силу Fb и силу сопротивления окружающей
среды. На сферическую наночастицу радиусом R в
потоке жидкости, движущейся со скоростью v, дей-
ствует сила, определяемая по формуле Стокса,FS =

= γv и сила сопротивления −γ∂τs, где γ = 6πRη,
η — коэффициент вязкости жидкости.

Уравнение движения наночастицы под действи-
ем этих сил имеет вид

MNP∂
2
t s+γ (∂ts−v) = −1

2
Re(χ)∇s|ENP |2+F. (8)

Здесь MNP — масса наночастицы, F = Fg+Fb+F0,
Fg = −4πR3gρNP /3,Fb = 4πR3gρh/3, g — гравита-
ционная константа, ρh и ρNP — соответственно плот-
ности жидкости (газа) и наночастицы.

3. НАНОЧАСТИЦА В ВАКУУМЕ

Ниже приведены результаты численного реше-
ния системы (2), (8) для поляризаций всех дипо-
лей, ориентированных вдоль оси x. Вследствие ци-
линдрической симметрии траектория наночастицы

s = (x0(τ), y(τ), z(τ)) определяется зависимостью
x0(τ) и r(τ) =

√
z(τ)2 + y(τ)2. Выберем для чис-

ленного моделирования следующие параметры на-
ночастицы: α0 = Reχ/VNP = ±1, где VNP — ее объ-
ем; плотность наночастицы ρNP = 4.8 г/см3. Вяз-
кость воды при 30 ◦C η ≈ 10−2 дин·с/см2. В каче-
стве усиливающих наночастиц можно использовать
коллоидные квантовые точки с размером в диапа-
зоне 2–4 нм или молекулярные кластеры с тем же
размером. Скорость движения v = 1 отвечает значе-
нию приблизительно 3.2 · 10−4 см/с. В этом разделе
считаем, что наночастица находится в вакууме и в
положении равновесия, т. е. в уравнении (8) F = 0 и
γ = 0.

Для двухуровневой модели наночастиц

Reχ =
d2N0n0(ωJ − ωNP )

�εh (γ22 + (ωJ − ωNP )2)
. (9)

Наночастица локализуется при ЭМВ возле пучка
J-агрегата, т. е. за конечное время r(τ) → 0 при
условии Reχ < 0 (Re εh > 0),т. е.

n0(ωJ − ωNP ) < 0. (10)

Для Reχ > 0 наночастица движется по r от мак-
симума перекрытия полей, создаваемых диполями
экситона и наночастицы, и при Reχ < 0 — по на-
правлению к ней. В результате ЭМВ, в первом слу-
чае наночастица приобретает радиальную скорость,
направленную от ПС, и во втором — к ней. Такая
же динамика по x0 наблюдается при взаимодействии
наночастицы с одиночным солитонным импульсом
экситона. Однако из-за нелокальности взаимодей-
ствие наночастицы с пакетом солитонов может су-
щественно отличаться.

Индуцированная дипольными полями экситонов
поляризация наночастицы влияет на поляризацию
дипольных переходов доменов и, как следствие,
на динамику экситонов. В качестве примера тако-
го обратного действия рассмотрим ЭМВ цепочки
солитонных возбуждений ПС и наночастицы. На
рис. 2–4 и 5–7 представлены результаты моделиро-
вания «столкновения» цепочки солитонных возбуж-
дений ПС и поглощающей наночастицы, скорости
которой в начальный момент равны нулю.

Траектория наночастицы претерпевает наиболь-
шее изменение при более длительном взаимодей-
ствии с экситоном, т. е. при достаточно малой от-
носительной скорости и уменьшении расстояния до
ПС. Поэтому в случаеReχ < 0 ЭМВ вызывает более
сильное изменение амплитуд экситонных импульсов
при столкновении с наночастицей, ср. рис. 2 и 5, для
которых соответственно Reχ < 0 и Reχ > 0.

3 ЖЭТФ, вып. 5 (11)
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Рис. 2. Форма экситонов (распределение плотности веро-
ятности возбуждения доменов в пучке J-агрегата) после
столкновения трех солитонных импульсов с начальной ско-
ростью v = 0.5 с неподвижной наночастицей, находящей-
ся в точке x0(0) = 0, r(0) = 3, для α0 = −1 в момент
времени τ = 10. Зависимость |ψ(10, x)|2 показана сплош-
ной линией и |ψ(0, x)|2 — пунктирной. R = 2, Ntr = 10,

ωJ − ωNP = 3γNP , γ = 0
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Рис. 3. Зависимость расстояния от наночастицы до ПС
r(τ ) при ЭМВ. Условия те же, что на рис. 2

На рис. 8–10 показана форма экситонных им-
пульсов и траектория наночастицы после ее столк-
новения с пакетом солитонов для Reχ < 0. В про-
цессе взаимодействия наночастица приближается к
ПС, что приводит к быстрому росту градиентной
силы и изменению знака скорости наночастицы. В
случае Reχ < 0 в тех же условиях расстояние r(τ)
растет, градиентная сила уменьшается и изменение
траектории наночастицы не столь существенно.
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Рис. 4. Смещение положения наночастицы вдоль ПС x0(τ )

при ЭМВ. Условия те же, что на рис. 2

–30 –20 –10 0 10
0

0.1

0.2

0.3

0.4

0.5

0.6

0.7

x

| |�
2

Рис. 5. То же, что на рис. 2, но при α0 = 1 и ωJ − ωNP =

= −3γNP

3.1. Наночастица в потоке

Воздействие наночастицы на экситон возрастает
с временем нахождения частицы вблизи экситона,
а также с увеличением крутизны фронта импуль-
са. Для наночастицы, находящейся в воде, γ � 1

и критическую роль играет инерционность наночас-
тицы, поскольку влияние остальных сил на ее дина-
мику для рассмотренной системы и физических па-
раметров относительно мало́. Скорость наночасти-
цы в движущейся жидкости (воде) в рассматривае-
мой наносистеме близка к скорости движения жид-
кости. Поскольку за характерное время жизни эк-
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Рис. 6. Изменение расстояния от наночастицы до ПС r(τ )

при ЭМВ. Условия те же, что на рис. 5
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Рис. 7. Смещение наночастицы x0(τ ) вдоль ПС при ЭМВ.
Условия те же, что на рис. 5

ситона, порядка 1/γJ ∼ 10−12 с, смещением поло-
жения частицы относительно жидкости вследствие
ЭМВ можно пренебречь. Заметим, что для воды в
случае рассмотренной физической наносистемы ве-
личина γ∂τs много больше градиентной силы прак-
тически во всем диапазоне параметров, кроме рас-
стояний, меньших l, при которых построенная мо-
дель неприменима.

На рис. 11 показаны результаты численного мо-
делирования взаимодействия поглощающей наноча-
стицы, находящейся в воде, и цепочки из восьми со-
литонов с начальной амплитудой A = 0.75 и скоро-
стью v = 0. Наночастица, в начальный момент нахо-
дящаяся в точке x0(0) = 45, r(0) = 6, перемещается
потоком воды, движущейся с постоянной скоростью
vw = (−2, 0, 0) в интервале x0 = 45 → −5, вдоль оси
J-агрегата. Учет силы гравитации не приводит к су-
щественным смещениям положения наночастицы и,
как следствие, к заметному изменению ЭМВ.
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Рис. 8. Форма экситонов в момент времени τ = 80

после столкновения наночастицы с начальной скоростью
vNP = (−1, 0, 0), находящейся в точке x0(0) = 25, r(0) =
= 6, с четырьмя неподвижными в начальный момент со-
литонами. |ψ(80, x)|2 и |ψ(0, x)|2 показаны соответствен-
но сплошной и пунктирной линиями. R = 2, Ntr = 10,

ωJ − ωNP = 3γNP , α0 = −1
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Рис. 9. Изменение расстояния от наночастицы до ПС при
ЭМВ. Условия те же, что на рис. 8

Учтем линейные потери в J-агрегате, добавив
член −iγJψ в правую часть уравнения (2). Если на-
ночастица является усиливающей, т. е. с инверсией
заселенности перехода (n0 > 0), то ЭМВ со слабо
возбужденной ПС может сопровождаться генераци-
ей и усилением экситонных импульсов. На рис. 12
и 13 показана форма экситонов, имеющих вид трех
малоамплитудных солитонов, после прохождения на
расстояние r = 5 усиливающей наночастицы, рав-
номерно перемещаемой потоком воды со скоростью
vw = (−2, 0, 0) в интервале x = 35 → −60 с учетом
потерь в J-агрегате (γJ = 0.01).
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Рис. 10. Изменение координаты наночастицы x0(τ ) при
столкновении с пакетом из четырех солитонов при ЭМВ.

Условия те же, что на рис. 8
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Рис. 11. Форма экситонных импульсов |ψ(τ, x)|2 в момент
времени τ = 50. Cкорость наночастицы vNP ≈ vw =

= (−1, 0, 0), где vw — скорость движения потока воды.
γ = 2000, Ntr = 10, R = 2, α0 = −1. Пунктирной линией

показана начальная форма |ψ(0, x)|2
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Рис. 12. Форма |ψ(τ, x)|2 экситонных импульсов после пе-
реноса наночастицы потоком воды параллельно оси x в мо-
мент времени τ = 45. Пунктирной линией показан началь-
ный вид |ψ(0, x)|2. γ = 2000, Ntr = 10, R = 2, α0 = −1

4. ЗАКЛЮЧЕНИЕ
В работе изучался механизм взаимодействия ло-

кальных полей возбуждений доменов в протяжен-
ной квазиодномерной среде и поля индуцирован-
ной поляризации движущейся наночастицы. Соли-
тонные решения уравнения Шредингера (3) не име-
ют нелинейной фазы. Известно, что нелинейная фа-
зовая модуляция может приводить к дополнитель-
ному сжатию импульса и росту его амплитуды. В
системе уравнений (8) изменение координаты s на-
ночастицы определяется градиентной силой, нели-
нейной по амплитуде ψ. Поэтому зависимость пра-
вой части уравнения (2) от положения наночастицы
приводит к нелинейной модуляции фазы. Это легко
показать, заменив для простоты формы потенциа-
лов наночастицы и возбуждения среды, имеющих
профиль солитона, гауссовыми и затем положив их
ширины равными. В итоге находим, что в правой
части уравнения (2) появляется фазовый множи-
тель exp(0.5ivx0). Поскольку координата наночасти-
цы x0(τ) нелинейно зависит от амплитуды эксито-
на, для v �= 0 и левитирующей наночастицы сле-
дует ожидать дополнительного сжатия экситонных
импульсов из-за движения наночастицы. Как след-
ствие, для неподвижного солитона (v = 0) должна
наблюдаться меньшая в начальный момент модуля-
ция формы пакета и меньшее локальное усиление по
сравнению со случаем v �= 0.

При столкновении движущегося солитонного
возбуждения с поглощающей наночастицей проис-
ходит деформация его формы, потеря энергии и
скорости. Наночастица вследствие взаимодействия
меняет положение и направление скорости. Если
наночастица находится достаточно близко к ПС, то
вследствие обратного действия ее индуцированной
поляризации с полями диполей доменов возможно
изменение ее скорости и траектории. Это свойство
ЭМВ может быть использовано для перемещения
или локализации наночастиц, находящихся, на-
пример, в полой трубке с поверхностью, покрытой
поляризуемой средой. Эффект ЭМВ за короткое
время порядка 1/γJ существен для наночастиц,
молекул или биологических объектов малых раз-
меров R ≈ 1 нм, находящихся вблизи (∼ 1–10 нм)
ПС. При длительном воздействии τint � 1/γJ за-
метное изменение траектории наночастицы может
происходить на бо́льших расстояниях и для нано-
частиц бо́льших размеров. Изменение положения
и контроль наночастиц экситонными импульсами
вследствие ЭМВ может быть основой для аналога
оптического пинцета на интервале, много меньшем
длины волны. Перенос энергии накачки наноча-
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Рис. 13. То же, что на рис. 12. Динамика формы экситонных импульсов |ψ(τ, x)|2

стицы в энергию экситона позволяет исследовать
локальное, с масштабом, много меньшим длины
волны света, воздействие на молекулярную, в том
числе биологическую, среду, например, молекулу
ДНК.

Работа выполнена при поддержке РФФИ (грант
№15-03-03833).
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