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Исследуется нелокальное диполь-дипольное взаимодействие между возбуждениями в хромофорах, об-
разующих пучок или трубку J-агрегатов, и близко расположенными квантовыми точками (КТ). Вы-
ведены уравнения, описывающие эволюцию экситонных импульсов в квазиодномерной среде с учетом
взаимодействия с резонансным переходом наночастиц. Показано, что в системе возможен эффективный
управляемый резонансный перенос энергии между КТ и экситонным импульсом. Эффективность этого
процесса существенно возрастает в случае, если пучок агрегатов деформирован так, что он огибает на-
ночастицы. Показано, что взаимодействие постоянных дипольных моментов КТ и хромофоров приводит
к формированию потенциального барьера или ямы. Обнаружено, что совместное влияние этих факторов
может быть основой эффективного механизма управления динамикой импульсов в агрегате.
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1. ВВЕДЕНИЕ

Наномасштабная интеграция органических и
неорганических материалов интенсивно исследуется
в настоящее время, поскольку их сочетание, как
ожидается, позволит открыть новые возможности
для конструкции высокопроизводительных нано-
размерных устройств. Преимущество возможного
синергического эффекта — в специфических до-
полняющих особенностях элементов, таких как
большая сила осциллятора органической фазы
и высокая стабильность неорганической. Одна
из главных проблем синтеза таких материалов
заключается в точной структурной организации в
нанометровом масштабе, поскольку функциональ-
ность в решающей степени зависит от правильного
состава и взаимного расположения молекуляр-
ных агрегатов и неорганических наноструктур.
Таким образом, имеется важная задача формиро-
вания стратегии по созданию гибридных систем с
управляемой структурой.
Сильная электронная связь между органически-

ми и неорганическими элементами определяет но-
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вые функциональные возможности, которыми от-
дельные компоненты не обладают. Одним из из-
вестных примеров эффективной функционально-
сти гибридной наносистемы является резонансное
диполь-дипольное взаимодействие между органиче-
ской сложной структурой и неорганическими по-
лупроводниками [1–4]. Особенно перспективными
нелинейными свойствами обладают протяженные
системы, в которых возникают экситоны Френке-
ля, такие как J-агрегаты амфифильных цианино-
вых красителей [5–7]. Как правило, экситоны в J-
агрегатах делокализованы над более чем 10 молеку-
лами [7, 8], что ведет к большим силам осциллято-
ров и спектральным особенностям. С другой сторо-
ны, ключевыми ингредиентами являются неоргани-
ческие частицы, такие как квантовые точки (КТ),
обладающие превосходной фотостабильностью, вы-
соким квантовым выходом флуоресценции и пере-
страиваемыми оптическими свойствами [9, 10].

Оптимизация таких гетероструктур в конечном
счете зависит от точного наноразмерного позицио-
нирования отдельных материалов, которое являет-
ся сложной задачей [8–12]. Недавно перенос энер-
гии возбуждения на основе резонансного механизма
Ферстера был экспериментально реализован в си-
стеме J-агрегат–КТ [13–15]. Трубчатые J-агрегаты
[15], их плотно упакованные пучки [16–18] синтези-
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ровались путем сборки самоорганизующихся краси-
телей. Подобные агрегаты рассматриваются в ка-
честве базиса для моделирования комплексов су-
прамолекулярных ансамблей в биологии, таких как
центры фотосинтеза растений [5, 19]. Их синтети-
ческие аналоги сделают возможным изучение ме-
ханизмов быстрого переноса энергии возбуждения
для сотен молекул, позволяя имитировать мигра-
цию энергии и перенос заряда — процессы, наблю-
даемые при естественном фотосинтезе. Трубки и
пучки J-агрегатов могут использоваться в качестве
строительных блоков для исследований резонансной
диполь-дипольный связи с неорганическими полу-
проводниковыми наночастицами. Достоинства гиб-
ридов J-агрегат–КТ заключаются не только в су-
ществовании стабильных и высокоэффективных эк-
ситонных переходов при комнатной температуре, но
и в их нитевидной структуре, обеспечивающей ква-
зиодномерное нелинейное поведение [20]. Структур-
ные особенности позволяют использовать большую
площадь поверхности с несколькими слоями и высо-
кую стабильность, которая облегчает практическое
применение.
Квазиодномерные структуры J-агрегатов обла-

дают керровской нелинейностью и пространствен-
ной дисперсией, обусловленной продольным пере-
носом энергии между соседними хромофорами, со-
ставляющими цепочку молекул [20]. В последнее
время появились исследования таких наносистем,
включающих металлические наночастицы [16, 17].
Взаимодействие относительно больших постоянных
дипольных моментов (ПДМ), которыми обладают
КТ и молекулы, составляющие J-агрегаты циани-
новых красителей, может приводить к ряду новых
эффектов. Стратегия по созданию таких гибридных
систем требует теоретического анализа и обоснова-
ния выбора эффективных физических сред, кон-
фигураций, форм наночастиц и молекулярных аг-
регатов, условий взаимодействия с внешней сре-
дой. Учет взаимодействия ПДМ сред в сочетании
с их другими особенностями может выявить новые
функциональные возможности таких структур.
Модели эволюции солитонных импульсов в про-

тяженных молекулярных средах, как правило, огра-
ничивались рассмотрением прямолинейных сред,
см., например, [20–22]. Точные решения и интегри-
руемые модели эволюции импульсов в непрямоли-
нейных средах известны только для частных случа-
ев [23].
В настоящей работе выводится эволюционная

модель переноса энергии в системе КТ–молекуляр-
ный агрегат с учетом нелокального диполь-диполь-

ного взаимодействия. Исследуется комбинированное
влияние величины изгиба пучка агрегатов и вза-
имодействия индуцированных ПДМ хромофоров и
КТ на динамику экситонных импульсов в агрега-
те. Ввиду сложности нелинейной эволюционной мо-
дели используется ее численное моделирование. В
разд. 2 выведены уравнения эволюции и диполь-ди-
польного переноса энергии в системе J-агрегат–КТ.
В разд. 3 приводятся результаты численного реше-
ния уравнений и анализ динамической трансформа-
ции энергии. В Заключении обсуждаются получен-
ные результаты. В Приложении выведено выраже-
ние для гамильтониана взаимодействия КТ и цепоч-
ки хромофоров.

2. УРАВНЕНИЯ ЭВОЛЮЦИИ ЭКСИТОНОВ
И ПЕРЕНОСА ЭНЕРГИИ

Размеры хромофоров, составляющих агрегат,
приблизительно 1.6×0.3×0.8 нм3 [21] много меньше
длины пучка L ≈ 800 нм и его диаметра ∼ 30–50 нм
[15, 16]. Продольные размеры агрегата, как прави-
ло, в сотни раз больше расстояний между центрами
хромофоров. Поэтому для описания эволюции экси-
тонов в пучках или трубках J-агрегатов применя-
ется континуальное приближение и пренебрегается
влиянием их концов. Теория эволюции экситонных
импульсов в одно- и двумерных системах J-агрега-
тов развивалась различными авторами, например, в
работах [20–22].
При построении модели распространения им-

пульсов экситонов в одномерном J-агрегате следу-
ем подходу авторов [21, 22]. Дополнительно полага-
ем, что трубка или пучок, состоящие из нитей J-аг-
регатов красителя, может быть периодически изо-
гнута вдоль своей оси. Центры молекул хромофора
находятся в точках Cj = (j, 0,−Z1 cos(2π jl/L)), j =
= ±1,±2, . . ., где L � l и l ≈ 1.2–1.6 нм — продоль-
ный размер молекулы хромофора в цепочке агрега-
та. КТ расположены в точкахQm = ((m−1)L, 0, Z0),
m = 1, 2, 3, см. схему наносистемы, изображенную

x

z

z0

z1

Рис. 1. Схема гибридной наносистемы. Сферами показа-
ны КТ, расположенные на одинаковом расстоянии z0 = 5

от оси x. Расстояние между соседними КТ x0 = 10; z1 —
амплитуда периодической деформации агрегата
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на рис. 1. В континуальном пределе l → 0, jl → χ,
Cj → Cχ = (χ, 0,−Z1 cos(2π χ/L)), где χ – про-
странственная координата.
Эволюция возбуждений в одномерном J-агрега-

те с учетом фотон-фононного взаимодействия опи-
сывается нелинейным уравнением Шредингера [21,
22] с внешней силой:

i�∂τΨ+i�ωeΨ+J∂2χΨ+V |Ψ|2Ψ =

M∑
m=1

Trρ̂mĤm

∂Ψ∗ . (1)

Здесь Ψ — амплитуда экситона, τ — временная пере-
менная, ωe — частота перехода между его основным
и возбужденным состояниями, ρ̂m — матрица плот-
ности m-й КТ. Гамильтониан Ĥm в правой части
(1), описывающий взаимодействие локального поля,
создаваемого постоянными и осциллирующими ди-
польными моментами хромофоров и КТ, выведен в
Приложении.
Заменим переменные t = J τ/�, x = χ/l, x0 =

= L/l, z0,1 = Z0,1/l, ψ =
√
V /

√
2JΨexp(−iωet) и,

соответственно, индексы χ → x. Для цианина зна-
чения параметров: J ≈ 3 · 10−14, V ≈ 4 · 10−14 СГСЭ
[22], т. е. безразмерные параметры x = 1 и t = 1

отвечают значениям 1.2–1.6 нм и 3 ·10−14 с, соответ-
ственно.
Положение оси пучка (трубки) агрегатов хромо-

форов и КТ описывается, соответственно, вектора-
ми

rx = (x, 0,−z1 cos(2π x/x0)) , x ∈ R, (2)
rm = ((m− 1)x0, 0, z0)) , m = 1, 2, . . . ,M. (3)

Из (1) с учетом выражения (18) (см. Приложение)
получаем

i∂tψ + ∂2xψ + 2|ψ|2ψ =

M∑
m=1

Trρ̂mĤm

J∂ψ∗ =

= − 1

J

M∑
m=1

[
̂

d
(12)
x d

(12)
m Rm +

+ 0.5
̂

d
(11)
x d

(11)
m

(
Nm +N (0)

m

)
ψ

]
. (4)

Здесь d
(ij)
x = d(ij)(rx), d

(ij)
m = d(ij)(rm) — диполь-

ные моменты перехода в точке rx, лежащей на оси
пучка, и КТ, находящейся в точке rm, соответствен-
но; Nm = ρ

(11)
m − ρ

(22)
m , N

(0)
m = ρ

(11)
m + ρ

(22)
m , ρ(12)m =

= Rm exp(−iωet), где Rm(t) — медленная амплитуда
быстро осциллирующего перехода.
Уравнение (2) определяет зависимость коэффи-

циентов в правой части (4) от z1, x0. Считаем, что

z1, x0 имеют тот же масштаб, что и область дей-
ствия поля диполей КТ, т. е. ∼ z0. В то же время
полагаем, что координата хромофоров агрегата rx
медленно меняется с изменением x (x0 � 1), поэто-
му влиянием изгиба оси пучка на коэффициенты в
левой части уравнения (4) пренебрегаем.
Уравнения Блоха i�∂τ ρ̂ =

[
σ̂3ωm + Ĥm, ρ̂

]
для

двухуровневой среды с верхним уровнем −1 и основ-
ным −2 описывают динамику двухуровневого пере-
хода КТ, расположенной в точке rm. В приближении
медленных огибающих с учетом выражения для га-
мильтониана (17) и с добавлением релаксационных
членов эти уравнения приводятся к виду

∂τRm + i (ωm − ωe − iγ2)Rm =

=
−iNtr

�

[∫
dx

̂
d
(12)
x d

(12)
m ψNm +

+ 0.5Rm

∫
dx

̂
d
(11)
x d

(11)
m |ψ|2

(
Nm +N (0)

m

)]
, (5)

∂τNm + γ1

(
Nm −N (0)

m

)
=

=
−2Ntri

�

[(∫
dx

̂
d
(12)
x d

(12)
m ψ

)∗
Rm −

−
(∫

dx
̂

d
(12)
x d

(12)
m ψ

)
R∗

m

]
. (6)

Здесь γ1, γ2 — константы релаксации, ωm — часто-
та перехода, Ntr — эффективное число одномерных
цепочек агрегата пучка или трубки, взаимодейству-
ющих с КТ. Уравнения (5) и (6) описывают нело-
кальное взаимодействие КТ с электрическими по-
лями диполей хромофоров в пучке агрегатов, воз-
буждения которых образуют волновой пакет с амп-
литудой ψ(x, t).
КТ и молекулы цианиновых красителей часто

обладают относительно большим ПДМ [5, 6, 15, 24].
Поэтому взаимодействие ПДМ хромофора и КТ
может оказывать критическое влияние на динами-
ку экситонов в агрегате. Для оценки коэффици-

ента VPDM =
̂

d
(11)
x d

(11)
m /J в правой части урав-

нения (4) сравним его с коэффициентами V, J в
уравнении (1). Для (псевдо)цианиновых красителей
V ≈ (1–3)J [21,22]. Коэффициент J , в свою очередь,
определяется кулоновским или эффективным взаи-
модействием дипольных моментов соседних хромо-
форов [21]. Возьмем для примера КТ CdSe размером
1–2 нм. Имеем dm ≈ 9D, d(11)m ≈ ±40D. Для изоци-
анина эффективный дипольный момент dx ≈ 10D

и d(11)x ≈ 10D, расстояние между центрами хромо-
форов приблизительно 0.8 нм [21]. Для z0 = 5 нахо-
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Рис. 2. Амплитуды дипольных полей трех КТ, действую-
щих на изогнутый вдоль оси пучок агрегатов. Поле для
прямолинейного пучка, z1 = 0, показано сплошной ли-
нией; z1 = 2 — штриховой, z1 = 4 — штрихпунктирной;
d
(11)
m = −4d

(11)
x = (−40D, 0, 0). КТ расположены в точках
rm = ((m− 1)10, 0, 5), m = 1, 2, 3

дим |VPDM | ≈ 0.03J . Вклад нелинейности с коэффи-
циентом VPDM в динамику экситонных импульсов
определяется расстоянием от КТ до каждого хро-
мофора и длительностью процесса обмена энергией.
Форма потенциала определяется степенью возбуж-
дения перехода КТ и знаком VPDM . ПДМ квантовой
точки может принимать как положительные, так и
отрицательные значения [8, 24]. Как следствие, для
первоначально инвертированного перехода КТ воз-
никает энергетический барьер или яма, влияющий
на траекторию и форму солитона.

Другим важным фактором, влияющим на энер-
гию связи поляризаций хромофоров и КТ, являет-
ся кривизна агрегата вблизи КТ. Периодическая де-
формация пучка агрегатов в виде, показанном на
рис. 1, приводит к существенному изменению ло-
кального поля КТ, действующего на часть пучка,
см. рис. 2. Для большей кривизны пучка агрегатов
потенциальный барьер или яма, создаваемый полем
ПДМ системы КТ, имеет бо́льшую величину и кру-
тизну фронта. Взаимодействие резонансных перехо-
дов в хромофорах агрегата и в КТ для Ntr ≈ 1, z0 �
� 10 может быть достаточно сильным для эффек-
тивного переноса энергии. Если длина экситонного
импульса больше или порядка z0, то взаимодействие
с КТ может привести к существенной деформации
его формы. Эволюцию коротких импульсов в систе-
мах, близких к интегрируемым, к которым относит-
ся уравнение (1) с малой правой частью, можно опи-
сывать в адиабатическом приближении. Однако в
рассматриваемой модели, вследствие нелокальности
и непрямолинейной формы агрегата, отклонения от

адиабатического режима проявляются уже при от-
носительно слабом взаимодействии.

3. РЕЗУЛЬТАТЫ ЧИСЛЕННОГО
МОДЕЛИРОВАНИЯ

При написании численного кода применялась
комбинация методов быстрого преобразования Фу-
рье и Рунге –Кутты четвертого порядка. Система
уравнений (4)–(6) решалась для случая одной и трех
КТ (M = 1, M = 3), расположенных на расстоянии
z0 = 5 от оси x, в плоскости y = 0 и на расстоянии
x0 = 10 между соседними наночастицами, см. схе-
му на рис. 1. Начальные условия для КТ отвечают
различной степени инверсии двухуровневых сред и
выбору распределения возбуждений в пучке J-агре-
гатов в виде солитонного решения уравнения (4) с
нулевой правой частью:

ψini(x, t) =

=
A exp

{
i
[
φini+v(x−xini)−(v2−A2)t

]}
ch [A(x− 2vt− xini)]

, (7)

где A = 1, φini = 0, v = 0.5, xini = −20. Солитон
(7) в начальный момент движется вдоль оси пуч-
ка агрегатов со скоростью v. Xарактеристики двух-
уровневых переходов КТ и хромофоров следующие:
ωe = ωm, m = 1, 2, 3, γ1 = 0.01, γ2 = 0.1, d(22)

m =

= d
(22)
x = 0, |d(12)

m | = |d(12)
x | = 10D. Остальные пара-

метры приведены ниже.
Кривизна оси пучка агрегатов κ, такая что κz0 ≈

≈ 1, приводит к существенному изменению вели-
чины локальных полей, создаваемых диполями КТ.
Изменение амплитуды электрического поля диполей
КТ с ростом z1, показанное на рис. 2, приводит к
формированию потенциального барьера, влияюще-
го на динамику экситонного импульса.
Введем параметр, характеризующий обмен энер-

гией между КТ и возбуждениями хромофоров:

δU(t)

U0
=
U(t)− U0

U0
=

∞∫
−∞

|ψ(x, t)|2 dx

∞∫
−∞

|ψ(x, 0)|2 dx
− 1. (8)

Изменение δU(t)/U0 обусловлено обменом энергией
возбуждения КТ и резонансными переходами моле-
кул агрегата.
На рис. 3 показано относительное изменение

энергии экситонного импульса δU/U0 в интервале
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Рис. 3. Зависимости изменения нормированной энергии
экситонного импульса δU/U0 от времени при прохождении
импульсом области с тремя КТ для разной степени изги-
ба оси пучка агрегатов. Числа возле линий z1 = 0, 2, 4, 6

означают величину изгиба, см. формулу (2)

времени t = [0, 50] вследствие прохождения им об-
ласти расположения трех КТ. Двухуровневые пе-
реходы КТ в начальный момент инвертированы,
Nm(0) = 0.99. Здесь представлены результаты чис-
ленного моделирования без учета ПДМ (|d(11)

m | = 0,
m = 1, 2, 3) для разных значений кривизны пучка
агрегата z1. Предполагалось, что КТ эффективно
взаимодействуют с тремя нитями J-агрегатов,Ntr =

= 3 и d
(12)
m = d

(12)
x = (10D, 0, 0). Для прямолинейно-

го пучка z1 = 0 энергия импульса изменяется несу-
щественно, |δU(t)/U0| ∼ 10−4. Как видно на рис. 3,
с ростом кривизны пучка, огибающего КТ, обмен
энергией растет и увеличивается для z1 = 4 более
чем на порядок по сравнению со случаем z1 = 0.
Учет ПДМ КТ и хромофоров приводит к крити-

ческому изменению картины взаимодействия. Для
направлений диполей вдоль оси x и отрицательно-
го значения x-компоненты d

(11)
m деформация пучка

агрегата в виде (2) порождает потенциальный ба-
рьер. Высота барьера определяется величиной на-
чальной инверсии Nm(0). Изменяя Nm(0), можно
управлять траекторией и формой солитонного им-
пульса, распространяющегося в окрестности КТ. На
рис. 4 и 5 показаны плотности числа экситонов им-
пульсов |ψ(x, 50)|2, взаимодействующих с одной КТ,
для поляризаций всех диполей, направленных соот-
ветственно вдоль осей x и z. Графики, отвечающие
разным значениям начальной инверсии двухуровне-
вого перехода КТ (M = 1), объединены в один. Ко-
ординаты оси пучка агрегатов описываются выра-
жением (2), где z1 = 4. Параметры среды следую-
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Рис. 4. Форма квадрата амплитуды экситонного импульса
|ψ(x, 50)|2 для периодически изогнутого пучка c z1 = 4 по-
сле взаимодействия с дипольными полями одной КТ. По-
ляризации всех диполей направлены вдоль оси x. Началь-
ное положение импульса |ψ(−20, 0)|2 показано штриховой
линией. Числа возле линий показывают начальную инвер-
сию N1(0) перехода КТ. Импульс, находящийся слева от
начального положения, квазиупруго отразился от потенци-
ального барьера, образованного энергией взаимодействия

ПДМ хромофоров и агрегата
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Рис. 5. То же, что на рис. 4, но для поляризаций диполей,
направленных по оси z

щие: Ntr = 1, |d(12)
m | = |d(11)

x | = 10D, |d(11)
x | = 10D,

|d(11)
x | = 0. На рис. 4 представлены графики для

d
(11)
m = (−40D, 0, 0) (x-поляризация диполей), на
рис. 5 — для d

(11)
m = (0, 0,−40D) (z-поляризация ди-

полей).
В прямолинейной среде (z1 = 0) солитон (7) про-

ходит область расположения КТ с незначительным
∼ 0.1% изменением своей скорости. В то же время
величина начальной инверсии перехода КТ Nm(0)

критическим образом влияет на скорость и форму
экситонного импульса для изогнутого пучка агрега-
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Рис. 6. Влияние величины изгиба пучка агрегатов вблизи
КТ на форму экситонного импульса |ψ(x, 50)|2. Началь-
ное положение импульса |ψ(−20, 0)|2 показано штриховой
линией.M = 1, d(11)

1 = −4d
(11)
x = (−40D, 0, 0). Числа воз-

ле кривых показывают величину z1. Остальные параметры
такие же, как и для рис. 4
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Рис. 7. (В цвете онлайн) Плотность экситонов |ψ(x, t)|2
в потенциальной ловушке, образованной энергией взаимо-

действия положительных ПДМ КТ и хромофоров

тов. На рис. 6 показано положение солитона (7) по-
сле прохождения одной КТ с почти полностью ин-
вертированным переходом центромN1(0) = 0.99 для
разных значений величины изгиба оси пучка агре-
гатов.
Для положительных значений ПДМ хромофоров

и КТ возникает энергетическая ловушка. Солитон
(7) с достаточно малой начальной скоростью может

быть захвачен в нее. Как и выше, для изогнутого
пучка агрегатов эффективность влияния такой ло-
вушки на параметры солитона существенно возрас-
тает. Динамика солитона (7) в ловушке, образован-
ной взаимодействием ПДМ хромофоров и КТ, пока-
зана на рис. 7 для условий M = 1, z1 = 4; N1(0) =

= 0.99, v = 0.25, d(22)
1 = (40D, 0, 0). Поляризация

диполей направлена по оси x. Остальные парамет-
ры те же, что и выше.
Одним из важных условий эффективного пере-

носа энергии между цепочкой КТ и J-агрегатом в
условиях локального взаимодействия является фа-
зовая синхронизация. Численный анализ показал,
что в изучаемой модели различие фаз φm, m =

= 1, 2, 3, в начальных значениях Rm(0)/|Rm(0)| =
= exp(iφm) не дает существенного изменения ампли-
туды импульса и эффективности переноса энергии.
Это обусловлено нелокальностью взаимодействия,
наиболее существенно проявляющейся для импуль-
сов длительностью порядка или более z0. Различие
в величине начальной инверсии КТ может приво-
дить к сильному изменению скорости переноса энер-
гии и динамики амплитуды экситонного импульса.
Этот эффект объясняется неустойчивостью инвер-
тированного состояния переходов КТ и тем, что
большее значение Rm(0) при Nm(0) > 0 отвечает
большей начальной скорости переноса энергии.
Если квантовые переходы КТ первоначально не

инвертированы, то энергия экситона может ими по-
глощаться. Для времен больших, чем 1/ΩLR, ΩLR —
локальная частота Раби, и малой скорости солито-
на происходит квазипериодический обмен энерги-
ей между возбуждениями хромофоров и КТ. Этот
процесс определяется динамическим ферстеровским
диполь-дипольным механизмом переноса энергии
экситона в частичную инверсию двухуровневых пе-
реходов КТ. С ростом потерь, т. е. с увеличением
γ1,2, эффективность преобразования энергии экси-
тона из J-агрегата в инверсию КТ уменьшается. В
то же время растет скорость переноса запасенной
энергии из КТ в возбуждения хромофоров. Эффект
также обусловлен неустойчивостью инвертирован-
ного состояния КТ, которое асимптотически стре-
мится к основному, преобразуясь в энергию экси-
тонных импульсов и радиацию. Это, по-видимому,
объясняет несимметричный перенос энергии, обна-
руженный в работе [15].

4. ЗАКЛЮЧЕНИЕ

В работе впервые теоретически и численно
исследован динамический резонансный ферсте-
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ровский перенос энергии в наносистеме с пучками
(трубками) J-агрегатов красителя и двухуровневых
наноразмерных сред, квантовых точек. При числен-
ном моделировании учитывалось несколько цепочек
хромофоров, Ntr ∼ 1. Для высокоупорядоченной
системы J-агрегатов красителя, образующей труб-
ку или пучок, это число может быть порядка 10.
С увеличением осциллирующего и постоянного
дипольных моментов КТ растет эффективность
переноса энергии между КТ и хромофорами.
Дополнительно, как показал численный анализ,
изгиб пучка агрегатов существенно повышает
эффективность воздействия локальных полей,
генерируемых возбужденным переходом КТ, на
экситонные импульсы по сравнению с прямоли-
нейной формой. Приведенные в работе результаты
численного моделирования показывают, что, если
траектория импульса в J-агрегате частично огибает
КТ, то эффективность переноса энергии может
увеличиться более чем в 10 раз. Энергия связи
ПДМ КТ и хромофоров в изогнутом пучке агре-
гатов может принимать локально много большие
значения, чем в прямолинейном случае. Изменяя
кривизну пучка, можно контролировать перенос
возбуждений вдоль агрегата. КТ, расположенные
вблизи агрегата, могут работать как переключатель
экситонных импульсов. Для первоначально инвер-
тированной двухуровневой среды импульс проходит
вдоль цепочки КТ, усиливаясь; в то же время,
если система находилась в основном состоянии,
то КТ поглощает энергию экситонов и рассеивает
ее в виде тепла или низкоамплитудной радиации.
Экспериментальные результаты, приведенные в
работе [15], показывают высокую эффективность
переноса энергии и его контроля в подобной схеме
при комнатной температуре. Представляет интерес
более детальное исследование динамической стадии
нелокального диполь-дипольного взаимодействия в
системе, состоящей из протяженной молекулярной
среды и КТ, для селективного воздействия на
биологические объекты.

ПРИЛОЖЕНИЕ

Гамильтониан взаимодействия хромофоров
и КТ

Представим композитную среду в виде точеч-
ных двухуровневых сред, включающих осциллиру-
ющие дипольные переходы и постоянные дипольные
моменты. Поляризация двухуровневой среды имеет
вид

Pq = Tr d̂q ρ̂q = d(11)
q ρ(11)q + d(22)

q ρ(22)q +

+ dq

(
ρ(12)q + ρ(21)q

)
, (9)

где d̂q — матричный дипольный момент и

ρ̂q = 0.5σ̂0

(
ρ(11)q +ρ(22)q

)
+0.5σ̂3

(
ρ(11)q −ρ(22)q

)
+

+ σ̂+ρ
(12)
q + σ̂−ρ(21)q (10)

— матрица плотности; d(ij) = d(ji) = d
(ij)
q (rq),

ρ
(ij)
q = ρ(ij)(rq) — элементы соответствующих мат-
риц. Индекcы q = j,m (j = ±1,±2, . . . ,±NJ , m =

= 1, 2, . . . ,M) отвечают центрам хромофоров в од-
ной цепочке J-агрегата и КТ соответственно. σ̂i, i =
= 1, 2, 3, — матрицы Паули и σ̂± = 0.5(σ̂1± σ̂2), σ̂0 =

= diag(1, 1).

Уравнения Максвелла в приближении квазимо-
нохроматических волновых пакетов и точечных ди-
полей приводятся к виду

∇×∇×E−k2E = −k
2

εh

∑
n=j,m

Pn(ω)δ (r−rn) . (11)

Здесь δ (r− rn) — дельта-функция, εhω2 = k2c2, k =

= |k|, k — волновой вектор, εh — диэлектрическая
проницаемость окружающей среды.
Решение уравнения (11) дает выражение для по-

ля в точке r, rq(rq 
= r):

E(r) =
4πk2

εh

∑
q=j,m

↔
D(r, rq) ·Pq +

+
{
E+e

ikr +E−e−ikr
}
+ c.c. (12)

Здесь E± — внешние постоянные поля, определяе-
мые из начальных и граничных условий. Считаем,
что на бесконечности поле отсутствует и E± = 0.
В (12)

↔
D(r, r′) =

{(
3(1− ikr)

k2r2
− 1

)
e · e +

+
↔
I

(
ikr − 1

k2r2
+ 1

)}
eikr

4πr
(13)

— диадная функция Грина, e = (r−r′)/r, r = |r−r′|.
Для любых векторов дипольных моментов,

определяемых положением в пространстве, di =

= d(ri) и dj = d(rj), ri 
= rj , обозначим d̂idj =

= d(ri) ·
↔
D(ri, rj) · d(rj). Точка означает скалярное

произведение.
Энергия взаимодействия двухуровневых хромо-

форов в J-агрегате и КТ имеет вид
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UPDM = −
M∑

m=1

Tr ρ̂mŨm = −
NJ∑

j=−NJ

P̂jPm −

−
NJ∑

j �=j′=−NJ

P̂jPj′ , (14)

гдеPj иPm — поляризации соответственно j-го хро-
мофора rj и m-й КТ.
Диполь-дипольным взаимодействием КТ между

собой пренебрегаем. В рассматриваемой задаче счи-
таем, что расстояние между ними x0 достаточно для
этого велико. Исключаем также диполь-дипольное
взаимодействие хромофоров между собой, т. е. по-
лагаем P̂jPj′ → 0, j 
= j′. Фактически это взаимо-
действие учтено при выводе уравнения Шредингера
(1) и сведено к пространственной дисперсии, см. по-
дробнее в [20–22]. В итоге учитываем в (14) только
перекрестное взаимодействие диполей хромофоров
и КТ.
В приближении, использованном при выводе

уравнения Шредингера (1) в разд. 2, ρ(22)j = 0,
ρ
(11)
j = |Ψj|2, ρ(12)j = ρ

(21)∗
j = Ψj . С учетом этих

приближений получаем выражения для поляриза-
ций хромофоров и КТ:

Pj = d
(11)
j |Ψj|2 + d

(12)
j

[
Ψj +Ψ∗

j

]
, (15)

Pm = d(11)
m ρ(11)m + d(22)

m ρ(22)m +

+ d(12)
m

[
ρ(12)m + ρ(21)m

]
. (16)

Для описания возбуждений агрегата используем
классическое описание, а для КТ — квантовое. Из
(14) следует, что гамильтониан, описывающий взаи-
модействие диполей хромофоров и m-й КТ, имеет
вид

H̃m = −
∑
j

⎡
⎣ ̂
d
(12)
j d

(12)
m

(
Ψjσ̂+ +Ψ∗

j σ̂−
)
+

+
∑
j

|Ψj|2
(

̂
d
(11)
j d

(11)
m σ̂11 +

̂
d
(22)
j d

(22)
m σ̂22

)⎤⎦ , (17)

где σ̂± = σ̂1 ± σ̂2, σ̂11 = diag(1, 0), σ̂22 = diag(0, 1).
Для КТ CdSe имеем |d(11)

m | � |d(22)
m |. С учетом

этого условия переходим к континуальному пределу
(2) и применяем приближение медленных огибаю-
щих после замен

Ψj → ψ(x, t) exp(−iωet),

ρ(12)m (t) → Rm(t) exp(−iωet),

ρ(11)m (t)−ρ(22)m (t) → Nm(t), ρ(11)m (t)+ρ(22)m (t) → N (0)
m .

В итоге гамильтониан (17) дает следующее выраже-
ние для энергии взаимодействия хромофоров и КТ,
входящей в правую часть уравнения (4):

Tr ρ̂mĤm = −
∫

dx

[
d̂xdm (ψR∗

m + ψ∗Rm) +

+ 0.5
̂

d
(11)
x d

(11)
m |ψ|2

(
Nm +N (0)

m

)]
. (18)
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