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THEIR PROPAGATION THROUGH THE MEDIUM FORMED BY 
MONODISPERSIVE NANOPARTICLES 
 

 

Аннотация 
На основе компьютерного моделирования анализируются закономерности коллективной реакции 

ансамбля активных наноразмерных частиц на когерентное излучение. Иллюстрируется зависимость ав-
токолебательной структуры световых импульсов, взаимодействующих с ансамблем, от уровня резонанс-
ного поглощения. 

Ключевые слова:  
наноразмерные частицы, когерентное взаимодействие, квазирезонансная поляризованность, авто-

колебательная структура интенсивности. 
 
Abstract 
Based on computer modelling, some features of a collective reaction of the active nanometrical particles 

ensemble on coherent radiation are analyzed. The dependence of the self-oscillatory structure of light pulses 
interacting with nanoparticles on the level of resonant absorption is illustrated. 
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nanometrical particles, coherent interaction, quasi-resonant polarisability, light intensity self-oscillatory 
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Введение 

Для развития теории оптических 
эффектов в средах, образованных мел-
кодисперсными частицами, одной из 
проблем, нуждающихся в решении, яв-
ляется выяснение закономерностей от-
клика совокупности наноразмерных 
частиц на когерентное излучение. Изу-
чение особенностей поглощения света и 
люминесценции в мелкодисперсных 

средах оказывается важным для оценки 
размера наночастиц, их концентрации, 
степени упорядоченности или периода 
расположения [1, 2]. Не менее важна 
задача определения xapaктеpa физиче-
ских механизмов, действующих в про-
цессе формирования наночастиц. Из-
вестно, что взаимодействие наночастиц 
между собой способно обусловить коо-
перативные эффекты, приводящие к 
возникновению области проводимости в 
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запрещенной зоне, к потерям мощности 
излучения вследствие процессов пере-
дачи энергии (тушению люминесцен-
ции), к люминесценции с эффектами 
усиления [2–4]. Все эти процессы суще-
ственно зависят от концентрации и раз-
мера структурных элементов мелкодис-
персных сред.  

Разрешению проблемы оценки по 
результатам эксперимента ряда физиче-
ских свойств этих элементов может по-
служить и анализ закономерностей резо-
нансного отклика импульса таких сред 
на лазерное излучение. В частности, мо-
дуляция огибающей интенсивности 
прошедшего света или индуцированный 
в условиях нелинейности резонансного 
взаимодействия сдвиг несущей частоты 
должны проявлять зависимость от раз-
мера наночастиц, их концентрации и ди-
польного момента. Именно в коллектив-
ных процессах поглощения и переизлу-
чения средой коротких световых им-
пульсов, когда частицы взаимодейству-
ют только через переизлучаемое ими 
световое поле, корреляции образующих 
среду частиц зависят от их концентрации 
и дипольного момента (значение по-
следнего связано с их размерами). По-
этому естественно ожидать, что в осо-
бенностях коллективной реакции сово-
купности монодисперсных частиц на из-
лучение в этих условиях и должны про-
явиться их свойства.    

 
Исходная гипотеза  
и основные уравнения 

Работа посвящена изучению 
трансформации особо коротких оптиче-
ских импульсов при прохождении через 
среду, включающую совокупность на-
ночастиц в матрице, находящейся в 
конденсированном состоянии. Предпо-
лагается, что означенная совокупность 
мелкодисперсных элементов образует 
ансамбль активных частиц, способных 
коллективно реагировать на приложен-
ное резонансное световое поле. Коллек-
тивную реакцию также именуют коге-
рентной, имея в виду когерентность 

действующего поля и поляризованности 
среды в условиях относительно слабого 
проявления релаксационных механиз-
мов уширения спектральных линий по-
глощения. Когерентное взаимодействие 
короткого светового импульса с ан-
самблем монодисперсных частиц может 
быть подвержено заметному влиянию 
квазирезонансного  эффекта нелинейно-
сти поляризационного отклика. Специ-
фика этого эффекта связана с различием 
поляризуемостей частиц в основном и 
возбуждённом состоянии и выражается 
в зависимости рефракции света в среде 
от её энергетического состояния. Про-
явление рефракционной нелинейности 
такого типа довольно типично для ма-
териалов, в которых активные центры 
имеют размеры, примерно на порядок и 
более превышающие размер атома            
[2, 3]. Сами по себе наночастицы харак-
теризуются именно таким размером [5], 
и их дипольный момент может дости-
гать довольно высоких значений. В этом 
случае при условии относительно узкой 
линии спектрального резонанса вероят-
ность резонансного поглощения столь 
же значительна. В отклике сред, содер-
жащих такие частицы, на лазерные им-
пульсы с несущими частотами в области 
оптического резонанса должны наблю-
даться кооперативные эффекты. В част-
ности, сверхкороткие интенсивные им-
пульсы при прохождении через вещест-
во могут приобретать нутационную 
субструктуру.  

При формулировке расчётной мо-
дели полагаем, что на слой среды, со-
держащей активные монодисперсные 
частицы, нормально падает плоская све-
товая волна с несущей частотой ω. Ам-
плитуда волны Ei относительно медлен-
но меняется на расстояниях пoрядкa 
длины волны λ = 2πс/ω и на промежут-
ках времени, сравнимых с периодом 
светового колебания. При предположе-
нии возможности резонансного отклика 
среды с учетом квазирезонансного эф-
фекта нелинейности взаимодействие 
поля лазерного излучения с веществом в 
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рамках двухуровневой схемы может 
быть описано аналогично [6] модифи-
цированной системой уравнений Мак-
свелла-Блоха для квазистационарной 
комплексной амплитуды поля E (х, t) 
проходящей в направлении оси Ох вол-
ны и вероятностных переменных − по-
ляризованности р и разности заселённо-
сти уровней основного перехода n, от-
несённых к одному атому:  
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n nn p E p E
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Здесь μ − cpeдний дипольный момент на-
ночастиц; N − их концентрация; Δα − де-
фект поляризуемости (разность поляри-
зуемостей в основном и возбуждённом 
состоянии частицы); ω0 − резонансная 
частота перехода; n0 − начальное значе-
ние разности заселённости; Т1 и Т2 − вре-
мена продольной и поперечной релак-
сации. Величина, обратная значению Т2, 
характеризует однородное уширение 
спектральной линии резонансного по-
глощения. Значения среднего дипольно-
го момента μ в применяемой схеме мо-
гут быть оценены произведением заряда 
электрона е на плечо элементарного ди-
поля d, величина которого примерно 
равна среднему размеру наночастицы. 
Напряжённостью E определяется дейст-
вующее в местах нахождения наноча-
стиц световое поле, его динамика в слое 
непосредственно определена двумя ма-
териальными компонентами: резонанс-
ной поляризованностью р и квазирезо-

нансной составляющей поляризации, 
пропорциональной 2πε0ΔαN(n – n0) E в 
уравнении переноса напряженности E 
системы (1). C влиянием переходов, со-
седних с резонансным, связана возмож-
ность квадратичного штарковского эф-
фекта: штарковское смещение резо-
нансных уровней в представлении 
обобщенной двухуровневой схемы [7] 
описывается фазовым сдвигом резо-
нансной поляризации, пропорциональ-
ным Δα⏐Е⏐2/ћ.  

Для решения задач моделирования 
на основе (1) удобно использовать норми-
рованные переменные и коэффициенты: 
( ) ( )1

1 2,  , ,e x t T T E x tμ −=  ( )0 2Tω ωΔ = −  

и 2 1
0 2 12 Δ ,T Tβ πμ ε α− −=  а также оп-

ределить параметр 
2

0
2

0
,

3
N T

c
μ ω

κ
ε

=  как 

известно, выражающий коэффициент 
ненасыщенного поглощения на частоте 
резонанса. В этом представлении на-
пряженности полей Ei и E нормируются 
по величине напряженности поля, соот-
ветствующего мощности насыщения, а 
отстройка частоты от центра линии 

0ω ω−  – по полуширине резонанса по-
глощения. Уравнения для квазистацио-
нарных переменных поля и отклика 
среды тогда запишутся так: 
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Далее в рамках численного интегриро-
вания системы (2) моделировался про-
цесс трансформации лазерного импуль-
са, проходящего плоскопараллельный 
слой длины L с поглощением.   
 

Методика моделирования  
в конкретной физической ситуации 

В среде слоя образующие её нано-
частицы предполагались центрами, ак-
тивно реагирующими на резонансное 
поле излучения. Естественно было счи-
тать, что их совокупность в начальный 
момент времени, т. е. в отсутствие зон-
дирующего извне поля, находится в ос-
новном состоянии, т. е. n (х , t = 0) = n0 = 
= 1,0, а резонансная поляризованность 
отсутствует − p (х , t = 0) = 0. Рассмат-
ривалась известная задача Дирихле, т. е. 
расчет зависимости «выходного» поля 
е (х = L, t) на основе (2) проводился при 
заданном распределении напряжённо-
сти поля ( ) ( )1

1 20,  ie x t T T E tμ −= =  на 
«входной» грани слоя. 

В задаче моделирования пове-
дения отклика ансамбля наночастиц в 
сильно нестационарных условиях 
внешнего воздействия напряжённость 
поля Еi(t) зондирующего светового 
импульса пикосекундной длительности 
задавалась в виде гиперболического 
секанса. Амплитуды напряжённости 
всплесков приложенного светового поля 
соответствовали случаю рассматривае-
мых в теории когерентного взаимо-
действия так называемых π-импульсов. 
Значение так называемого полярного 
угла вектора Блоха, рассчитываемогo 

для импульса как ( )0
0

iE t dt
∞μ

= ∫θ  и 

выражающего «площадь импульса 
амплитуды поля», для входных 
импульсов было сравнимым с π. Отме-
тим, что в представлении полярного уг-
ла θ0 используется нормировка, озна-
чающая, что подынтегральная перемен-
ная, которая линейно связана с напря-
жённостью поля, имеет размерность 
частоты. В прошедшем среду резонанс-

ном излучении возможно самопроиз-
вольное возникновение модуляции с 
частотой, зависящей от напряжённости 
поля. Этот нелинейный динамический 
эффект предсказан в теории когерент-
ного взаимодействия и известен как 
проявление частоты Раби [8].  

Численное интегрирование прово-
дилось в рамках решения системы 
разностных уравнений, использовался 
традиционный метод конечных раз-
ностей – уравнения модели (2) сво-
дились к соответствующим рекуррент-
ным алгебраическим соотношениям.  

Примеры численного расчёта 
динамики безразмерной интенсивности 
Y(t) = ⏐e (х = L, t)⏐2 на основе раз-
ностного аналога системыт (2), которые 
выражают наиболее характерные осо-
бенности трансформации импульсов, 
приведены на рис. 1. Характер изме-
нений в импульсах отслеживается для 
нарастающего ряда значений коэффи-
циента ненасыщенного поглощения κ (в 
случае κ = 0 зависимость интенсивности 
излучения от времени представляет 
форму входного импульса). Значения 
величины κ для фиксированных вели-
чин остальных параметров определя-
лись концентрацией активных наномет-
рических частиц N. В выборе парамет-
ров наночастиц (их природы, размеров 
и концентрации), а также спектрального 
диапазона зондирующего поля, которые 
использовались при определении коэф-
фициентов системы (2) в расчётах, ис-
ходили, в основном, из оценок, данных 
в [2−4]. 

 
Автомодуляционные изменения  

прошедших импульсов 

В условиях значительного погло-
щения пиковая мощность выходного 
импульса естественно снижается, про-
исходит увеличение его общей длитель-
ности. Следствием резонансного взаи-
модействия коротких импульсов со сре-
дой в рассматриваемой модели прежде 
всего является возникновение особого 
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рода субструктуры интенсивности у 
прошедшего среду импульса.  

Реально поле излучения должно 
представлять собой сферическую волну 

и эффект возникновения нутационных 
автоколебаний особо чувствителен к 
среднему расстоянию между частицами. 

 

 
 
Рис. 1. Временная структура интенсивности импульсного излучения, прошедшего через слой 

нанометрических частиц, в зависимости от коэффициента резонансного поглощения: μ = 6,4⋅10-27 Kл⋅м;                    
Т1 = 1,0⋅10-4 с;  Т2= 1,0⋅10-10 с; L = 0,3 м; λ = 5,03⋅10-7 м; β = 1,0; η = 3,6 

 
 
Чем выше их концентрация, тем 

меньше это расстояние. Поэтому и в 
рассматриваемом случае приложенно-
го плосковолнового светового поля 
частота нутационных колебаний воз-
растает с увеличением резонансного 
поглощения, и, кроме того, существу-
ют пороговые для заданного уровня 
входных величин полярного угла век-
тора Блоха значения плотности возбу-
ждённых частиц [8]. Последней осо-

бенностью и объясняются различные 
значения поглощения, с которых 
«стартует» возникновение автомоду-
ляционной структуры в случае двух 
разных значений пиковой мощности 
входного импульса на рис. 1. Можно 
показать, что в используемой модели 
при условии β = 0 для точного резо-
нанса (Δ = 0) и Т1, Т2 → ∞ частота ну-
тационных осцилляций должна опре-
деляться собственной частотой коле-
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баний полярного угла вектора Блоха 

θ(τ) = ( )∫ 0
τ ττμ  

 d E '' , где τ = t − η x/c,           

т. е. величиной Ω = (cκ /η) 1/2 (Т1/Т2)1/4.  
Таким образом, по изменениям в 

xapaктepе автомодуляционной суб-
структуры импульсов, возникающей как 
следствие нутационных автоколебаний 
полярного угла вектора Блоха, можно 
судить о вариациях концентрации или 
размера наночастиц. Резонансная 
трансформация входных импульсов 
является нелинейным автомодуля-
ционным эффектом в поглощении или 
излучении светового поля. Пиковая 
мощность входного импульса должна 
быть высокой – такой, чтобы напря-
жённость поля в импульсе была срав-
нимой с внутримолекулярным электри-
ческим полем частиц, т. е. естественно 
должны использоваться лазерные 
импульсы. Изменение частоты нутации 
в прошедших импульсах с ростом 
поглощения на рис. 1 не имеет прямого 
согласования с изменением Ω в 
зависимости от κ. Во-первых, это 
связано с тем, что в расчётах 
использовалась более реальная модель, 
где времена Т1 и Т2 хотя и значительно 
превышают длительность входного им-
пульса, но считаются конечными. Во-
вторых, принятая модель учитывает 
квазирезонансную поляризованность. 
Следствием её существования является 
фазовая модуляция прошедшего сигна-
ла, которая приводит к тому, что нута-
ционные колебания оказываются менее 

контрастными и следуют с большей 
частотой, общая продолжительность 
выходного импульса несколько снижа-
ется. Это также заметно из сравнения 
динамики изменений в импульсах с 
двумя разными значениями входной пи-
ковой мощности, иллюстрируемой на 
рис. 1. Отметим, что хотя разница в 
контрасте модуляции значительна, чис-
ло различимых нутационных выбросов 
при одинаковом уровне резонансного 
поглощения практически не меняется.   

 
Заключение 

Полученные результаты могут 
быть основой для разработки приёмов 
диагностики свойств физических объек-
тов, образуемых наноразмерными час-
тицами. Самосогласованная коллектив-
ная реакция ансамбля этих частиц на 
импульсное поле зондирующего коге-
рентного излучения обладает рядом ха-
рактерных особенностей, которые 
обычно регистрируются в эксперимен-
тальных измерениях. Главной среди 
этих особенностей является возникно-
вение выраженной субструктуры в ин-
тенсивности прошедших через слой на-
норазмерными частиц оптических им-
пульсов. Частота следования и число 
нутационных выбросов, образующих 
автоколебательную субструктуру, яв-
ляются хорошо различимыми в измере-
нии характеристиками и критичны по 
отношению к размеру и концентрации 
монодисперсных наночастиц.   
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