
О.Д. Асенчик, В.С. Мурашка
(Беларусь, Гомель)

МОДЕЛИРОВАНИЕ ФОТОПРОЦЕССОВ В НАНОРАЗМЕРНЫХ 
ОБЪЕМАХ С БЕЗЫЗЛУЧАТЕЛЬНЫМ ПЕРЕНОСОМ ЭНЕРГИИ

МЕЖДУ ЦЕНТРАМИ

Успехи, достигнутые в последние годы в сфере нанотехнологий и биотех
нологий, требуют создания адекватных математических моделей, описываю
щих физические и химические процессы, протекающие в малых (наноразмер- 
ных) объемах со счетным количеством активных центров (молекул, ионов, ком
плексов, квантовых точек, наночастиц и т.п.).

В работе получена математическая модель, описывающая эволюцию со
стояния системы N взаимодействующих центров, имеющих L внутренних со
стояний. Как частный случай этой модели, получена и рассмотрена модель си
стемы фиксированных в пространстве находящихся в поле интенсивного опти
ческого возбуждения энергетически неэквивалентных трехуровневых центров, 
взаимодействие между которыми приводит к некогерентному безызлучатель
ному переносу энергии электронного возбуждения.

Пространство возможных состояний рассматриваемой системы будем опи
сывать множеством значений вектора к = (к}, к2, kN), где к{ - номер со
стояния /-го центра, к ,= O,Z-1; / = 1, N. Очевидно, количество различных 

состояний системы будет равно LN.
_ Все множество значений i для заданного вектора к разобьем на подмножества 

1,1k) номеров центров вектора к , отличающихся внутренними состояниями:
Л(Ъ = р |^=Л i = h ^ = 0, ■

В работе показано, что система I? линейных дифференциальных уравне
ний для функций Р^к, t) — вероятностей реализации состояния к в момент 

времени t, будет иметь следующий вид:

£/>(£, X t)-G!”P[k + (l~m)-e„ t))-

-I Z
с начальными условиями P(£,0) = 6^ , где G”'1 - средняя скорость перехода 

из состояния т в состояние / для /-го центра (= 0 ); W',n 



средняя скорость перехода из состояния I /-го центра в состояние т j-ro центра, 
обусловленная взаимодействиями различных типов, Q~ число различных ви
дов межцентровых взаимодействий, приводящих к безызлучательному пере
носу энергии; е, - вектор, той же размерности, что и вектор к , у которогоу-ая 
компонента равна I, а все остальные равны 0; к0 - вектор начального состоя
ния системы.

Первое слагаемое в (1) учитывает изменение вероятности P(k,t) вслед
ствие переходов между внутренними состояниями центров, а второе - вслед
ствие взаимодействия между центрами.

Часть уравнений в (1) могут быть заменены уравнениями, получающими
ся из условий нормировки, которые учитывают тот факт, что каждый центр

Л1 ' 1 
может находиться в одном из L возможных состояний: у £ .

/=0
Через P(k,t) выражаются населенности состояний и (или) центра:

Р\1, t) = ^Р{к, t)6(k ej-Г) - средняя населенность заданного состоя- 
t

ния / /-го центра;

Р(1, О f) ~средняя населенность состояния /, усредненного по
І

всем центрам.
Рассмотрим распространенный частный случай: пусть каждый центр мо

жет находиться в одном из трех состояний: основном (/=0), метастабильном 
(7=1) или электронно-возбужденном (/=2). Между соседними центрами / и j, 
находящимися в состояниях 2 и 0, возможен некогерентный безызлучательный 
перенос энергии электронного возбуждения со скоростью w, ., величина кото
рой зависит от механизма переноса (диполь-дипольный, обменно-резонансный, 
мультипольный), энергетических характеристик центров, относительного рас
стояния между ними, удаленности от нанополостей или металлических нано

частиц и т.п.; wj t для различных центров и yvtJ = wJj- для одинаковых.

Применительно к этому случаю, полагая L=3, =Sm2d!owiJ, систему 

(1) можно записать в виде:

Ъ(М) = -£ £ 

/,«=0 >£/.(*)'

В (2) не равны 0 коэффициенты:



G^^Kf), G™ =(1-^)/?;, Gf'=^/r', G'° = l/r„

где ст - сечение поглощения излучения /-м центром, /(г) - интенсивность воз
буждения, ті - время жизни электронно-возбужденного состояния, - кван
товый выход конверсии в метастабильное состояние, г, - время жизни мета- 
стабильного состояния ( для необратимых фотопревращений).

Стационарные и нестационарные решения (2) нелинейно зависят от ин
тенсивности возбуждения системы и описывают оптический отклик нанонеод- 
нородной среды вследствие процессов насыщения в системе взаимодействую
щих поглощающих центров.

Систему (1) или (2) можно свести к форме основного кинетического урав
нения («master equation»), широко используемого для описания различных фи
зических и химических явлений [1]:

с начальными условиями Ра (0) = За , где а - номер состояния в простран

стве состояний, \ Pa(t) = P{k,t) для а -го значения к .
В работе получены выражения для вычисления коэффициентов матрицы 

через параметры уравнений (1), (2), проанализированы существующие 
методы и алгоритмы решения уравнений (1) и (2) в виде (3).

Литература
1. Ван Кампен. Стохастические процессы в физике и химии. - М.: Высшая школа, 

1990. - 376 с.


