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光合作用激发能传输过程中量子效应的研究大都基于单激发初态假设, 该假设能较好地描述人们所关

心的部分光合作用系统的初态. 但对于不满足上述假设条件的自然及人工光合作用系统, 激发过程对系统动

力学有不可忽略的影响. 本文基于由高斯脉冲激发的多色素分子模型, 主要研究了激发脉冲宽度和激发间隔

对系统动力学和激发能传输效率的影响. 首先, 推导了理论上可包含任意数量的色素分子构成的供体系统和

受体系统整体演化所满足的动力学方程. 之后通过数值模拟展示了激发能传输效率随系统各相关参数变化

的关系及相应参数的最优范围. 研究发现, 在单个脉冲激发供体色素分子的条件下, 存在最优脉冲宽度, 且脉

冲宽度对色素分子数目、耦合强度及退相位速率的最优范围都有调制作用, 并分析了该调制作用的产生机

制. 在两个高斯脉冲依次激发供体色素分子的条件下, 存在最优脉冲宽度及脉冲间隔的组合. 本文得到的动

力学方程可推广到其他形式的激发脉冲, 得到的数值结果及优化设计原则对工作在不同光照条件下的人工

光合作用系统的优化设计具有参考意义.
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1   引　言

作为地球生物赖以生存的生化过程, 光合作用

伴随着漫长岁月里生物的进化而臻于完美 [1], 在能

量传输效率上更是达到了远超目前人类相关科技

的高度. 高效的能量传输与光合作用系统特有的结

构密不可分, 尤其是电子态间相互作用的结构和强

度. 我们有理由相信, 现存光合作用生物的结构都

是经大自然优化的结果, 值得我们研究和学习, 人

们也已在其生化方面的研究上取得了长足的进展.

实验上发现了光合作用过程中长时间存在的量子

拍现象以后, 量子手段也开始被广泛地用于研究这

一现象背后的原因及其与光合作用能量传输的超

高效率之间的关系. 研究人员在实验、理论及数值

模拟方面都进行了大量相关研究 [2−8], 并提出了一

系列理论来解释激发能传输过程中展现出的不寻

常相干性, 进而向我们揭示了一些量子特性在这样

的传能过程中所扮演的角色.

在光合作用激发能传输的理论研究方面, 人们

根据从实验和分子动力学模拟中得来的数据对激

发能传输过程建模, 进而研究系统各参数对传输效

率的影响, 其中一个重要内容就是系统中的量子特

性是否对高效的能量传输有贡献 [8], 包括系统初态
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的相干性 [4,9−11]、退相位 [12,13] 和路径干涉 [14] 等量

子特性对传输的影响. 这些研究大都是在假设系统

初态为能量供体 (以下简称供体)部分有一个激发

的条件下进行的, 很少考虑光激发过程对能量传输

的影响. 在激发过程所用时间远比之后的能量传输

时间短 (系统内各色素分子间的耦合强度较小)并

且激发间隔远比传输时间长 (光照条件极不充

足)的情况下, 这个假设能很好地描述系统的初态

特性, 为激发能传输过程的研究提供便利. 但在系

统参数和激发条件不符合上述条件的情况下就应

该考虑激发过程对传输的影响.

T

当光合作用系统内部各色素分子间的相互作

用较强, 以至于激发过程的持续时间与激发能传输

时间可比拟时, 激发过程和能量传输过程同时进

行, 激发过程对传输的影响就不能再被忽略. 对于

光合作用生物的捕光单元而言, 太阳光的强度对应

的光子密度非常小, 太阳光作用下捕光单元中的激

子动力学对应着单光子水平的光吸收, 目前相关理

论研究的缺乏, 正是因为缺乏由“量子光源”提供单

光子的捕光复合物系统的实验研究 [15]. 而如果假

设辐射-物质相互作用的一阶微扰理论在温度为 

的黑体的静止场中有效, 由太阳辐射的热光就可以

描述为一系列相干脉冲的系综平均 [16]. 因此, 太阳

辐射可以表示为具有一定平均光子数的相干态的

多模脉冲 [15]. 在文献 [17]中, 作者基于一个二聚体

模型研究了高斯型激发脉冲在时域中的形状对二

聚体的布居动力学和激发能传输效率的影响, 发现

在单脉冲激发时脉冲宽度对二能级系统的布居动

力学和二聚体的激发能传输效率都有调制作用. 当

用序列脉冲进行激发时, 脉冲在时域的整体形状

(由各脉冲宽度和脉冲间隔决定)共同影响布居动

力学和激发能传输效率. 在文献 [18] 中, 作者基于

包含两个色素分子和三个色素分子的模型, 研究了

色素分子被连续激发和脉冲激发条件下初态的量

子纠缠对能量吸收和传输的影响, 发现量子纠缠确

实对能量吸收和传输都有重要作用. 在文献 [15]

中, 作者分别基于单体、二聚体和“七聚体”模型,

研究了高斯型脉冲激发条件下的捕光复合物单光

子吸收问题, 发现色素分子的激发概率和激子- 声

子耦合导致的激发动力学与入射光子脉冲的宽度

存在非平庸的依赖关系.

由于太阳光照条件主要体现在色温和辐射强

度上, 而色温的不同对应相干脉冲宽度的不同 [16],

辐射强度的不同对应光合作用捕光单元接收到的

平均光子密度的不同, 即激发光间隔的不同. 且上

述工作虽对人们理解光合作用捕光系统的单光子

水平光吸收及其相应的激发动力学的理解提供了

帮助, 但均基于少色素分子模型, 可能对多色素分

子光合作用系统的捕光和激发能传输特性描述得

有所不足. 因此本文基于多色素分子模型, 研究了

激发脉冲的宽度及间隔对系统各参数 (色素分子的

数目、相互作用强度及退相位速率)最优范围的调

制作用. 由于研究的是多色素分子模型, 并考虑了

系统的能量耗散和退相位过程, 直接求解系统的动

力学所消耗的计算资源将会比较多, 并且我们关心

的只是激发在供体系统中的产生及向受体系统传

输的整体行为, 可以不用获得每个色素分子的动力

学演化细节, 因此推导了理论上可包含任意数量的

色素分子的供体系统和受体系统整体演化所满足

的微分方程. 基于上述微分方程, 首先在考虑单个

高斯型脉冲激发的情况下, 通过数值模拟研究了激

发脉冲宽度不同时, 激发能传输效率与多色素分子

模型各参数的关系, 得到了依据激发脉冲宽度对系

统参数进行优化的参考规律. 并分析了脉冲宽度不

同时, 激发能在供体或受体系统内的扩散机制及在

两系统之间的传输机制间的竞争关系对能量传输

效率的影响. 之后还研究了在两个脉冲相继激发供

体系统的条件下, 脉冲间隔和脉冲宽度对系统各参

数最优区间的共同调制, 并给出了一些特定条件下

提高激发能传输效率的方法. 

2   理论模型

m+ n

m

n

|i⟩ i

|0⟩
m

考虑由   个相互耦合的色素分子组成的

捕光及激发能传输模型, 其中  个色素分子构成捕

光及激发能传输过程中的的供体系统, 剩余的  个

色素分子构成激发能传输过程中的受体系统. 色素

分子由二能级系统表示 [2], 用   表示第  个二能级

系统处于激发态而其他二能级系统都处于基态, 用

 表示所有二能级系统都处于基态. 系统的结构

如图 1 所示, 由   个色素分子构成的供体 (图中

的 Donor)系统首先被光脉冲激发, 然后激发能在

供体系统内部以及供体系统和受体 (图中的Acceptor)

系统间传输, 最终传输到整个系统的输出单位, 图

中用 sink 标示.
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ℏ = 1

下面推导能描述供体系统和受体系统整体布

居演化的微分方程, 为了简化推导, 本文中设  .

系统的总哈密顿量为 

H = H0 +HI +HE, (1)

H0式中  为所有二能级系统的自由哈密顿量 

H0 =
m+n∑
i=1

εiσ
+
i σ

−
i , (2)

εi i其中,    为第   个二能级系统的激发能. 不同二能

级系统间的耦合哈密顿量为 

HI =

m∑
i=1

m∑
j>i

Jij(σ
+
i σ

−
j + σ+

j σ
−
i )

+

m+n∑
c=m+1

m+n∑
r>c

gcr(σ
+
c σ

−
r + σ+

r σ
−
c )

+

m∑
i=1

m+n∑
c=m+1

Vic(σ
+
i σ

−
c + σ+

c σ
−
i ), (3)

σ+
i = |i⟩ ⟨0| σ−

i = |0⟩ ⟨i| i

Jij i

j gcr

c r

Vic i

c

其中,    (  ) 是第  个二能级系

统的升 (降)算符,    为供体系统中第   个二能级

系统和第  个二能级系统的相互作用,   为受体系

统中第  个二能级系统和第  个二能级系统的相互

作用,   表示供体系统中的第  个二能级系统和受

体系统中的第  个二能级系统的相互作用. 定义供

体系统的总升 (降)算符为 

σ
+(−)
D =

m∑
i=1

σ
+(−)
i , (4)

则供体系统与激发脉冲相互作用的哈密顿量为 [18−20]
 

HE = µE(t)σ+
D + µ∗E∗(t)σ−

D , (5)

E(t) =
E0

2πτp
e−t2/(2τ2

p )eiωpt

E0 τp

ωp µ

其中,   为高斯型激发脉冲,

 为脉冲最大振幅,   为脉冲的全宽半高 (FWHM),

 为载频,   为二能级系统的电偶极子算符在激发

脉冲电场极化方向上的投影.

由于光合作用系统不可避免地会受到环境噪

声的影响, 本文用马尔可夫主方程描述弱环境耦合

情况下的动力学过程 [8,21]
 

dρ
dt

= −i[H, ρ] + Ldeph(ρ) + Ldiss(ρ), (6)

其中, 

Ldiss(ρ) =

m+n∑
i=1

Γi[−{σ+
i σ

−
i ρ}+ 2σ−

i ρσ
+
i ], (7)

 

Ldeph(ρ) =

m+n∑
i=1

Γ ′
i [−{σ+

i σ
−
i , ρ}+ 2σ+

i σ
−
i ρσ

+
i σ

−
i ].

(8)

Ldiss(ρ)

Ldeph(ρ)

Lindblad超算符  表示系统的能量耗散

过程,    表示在系统的任意叠加状态下破坏

相位相干性的退相位过程. 假设供体系统和受体系

统中的色素分子分别具有相同的能量耗散和退相

位速率, 即 

Γi =

{
Γ, i ⩽ m,

κ, m+ 1 ⩽ i ⩽ m+ n.
(9)

 

Γ ′
i =

{
Γ ′, i ⩽ m,

κ′, m+ 1 ⩽ i ⩽ m+ n.
(10)

ρst = ⟨s| ρ |t⟩ (s, t ∈ [0,m+ n])通过计算所有   ,

得到系统的 Bloch方程为
 

 

ρ̇ij = − i

E(t)

m∑
k=1

δikρ0j − E∗(t)

m∑
k=1

δkjρi0 +

m+n∑
s=m+1

Visρsj +

m∑
k ̸=i

Jikρkj −
m+n∑

s=m+1

Vjsρis −
m∑

k ̸=j

Jkjρik


+ 2Γ ′ρiiδij − 2(Γ ′ + Γ )ρij ,

ρ̇ic = − i

E(t)

m∑
k=1

δikρ0c + (εD − εA)ρic +

m+n∑
s=m+1

Visρsc +

m∑
k ̸=i

Jikρkc −
m∑

k=1

Vkcρik −
m+n∑
s̸=c

gscρis


− (Γ ′ + κ′ + Γ + κ)ρic,

 

 

Donor

D-D
D-A
A-A

Acceptor

m

n

sink

V

J

g

sink

图 1    理论模型示意图

Fig. 1. Schematic diagram of the theoretical model. 
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ρ̇cr = − i

 m∑
k=1

Vkcρkr +

m+n∑
s̸=c

gcsρsr −
m∑

k=1

Vkrρck −
m+n∑
s̸=r

gsrρcs

+ 2κ′ρccδcr − 2(κ′ + κ)ρcr,

ρ̇i0 = − i

E(t)

m∑
k=1

δikρ00 − E(t)

m∑
k=1

ρik + εDρi0 +

m+n∑
s=m+1

Visρs0 +

m∑
k≠i

Jikρk0

− (Γ ′ + Γ )ρi0,

ρ̇c0 = − i

−E(t)

m∑
k=1

ρck + εAρc0 +

m∑
k=1

Vkcρk0 +

m+n∑
s̸=c

gcsρs0

− (κ′ + κ)ρc0,

ρ̇00 = − i

[
E∗(t)

m∑
k=1

ρk0 − E(t)

m∑
k=1

ρ0k

]
+ 2Γ

m∑
i=1

ρii + 2κ

m+n∑
c=m+1

ρcc. (11)

由于我们只关心激发能在供体系统和受体系统间的传输, 即供体系统和受体系统的整体行为, 因此做

出如下定义: 

A0 =

m∑
i=1

ρii, C0 =

m+n∑
c=m+1

ρcc, A =

m∑
i=1

m∑
j=1,j ̸=i

ρij , B =

m∑
i=1

m+n∑
c=m+1

ρic,

C =

m+n∑
c=m+1

m+n∑
r=m+1,r ̸=c

ρcr, D1 =

m∑
i=1

ρi0, D2 =

m+n∑
c=m+1

ρc0, (12)

A0 C0

A B C

D1 D2

其中  和  分别表示供体系统和受体系统中的总

布居数;    ,    和   则分别为供体系统内部、供体

系统与受体系统之间及受体系统内部各色素分子

间非对角元素的总和;   和  分别为供体系统内

部和受体系统内部色素分子在激发态和基态间跃

迁的总概率.

Vxy = V0, Jxy = J0, gxy = g0 (x, y =

i, j, k, c, r, s)

这里设各种相互作用强度对于相关的二能级

系统都相等, 即 

 , 由 (11)式和 (12)式可以得到该开放

系统的动力学方程为 

 

Ȧ0 = −iE(t)D1∗ + iE∗(t)D1− iV0(B
∗ −B)− 2ΓA0,

Ċ0 = −iV0(B −B∗)− 2κC0,

Ȧ = −2(Γ ′ + Γ )A− i (m− 1)V0(B
∗ −B)− i (m− 1) [E(t)D∗

1 − E∗(t)D1],

Ḃ = inV0A− [i(εD − εA) + i(m− 1)J0 − i(n− 1)g0 + (Γ ′ + κ′ + Γ + κ)]B − imV0C − imE(t)D∗
2 ,

Ċ = −i (n− 1)V0(B −B∗)− 2(κ′ + κ)C,

Ḋ1 = iE(t)A− {i[εD + (m− 1)J0] + (Γ ′ + Γ )}D1 − imV0D2 − imE(t)ρ00,

Ḋ2 = iE(t)B − inV0D1 − {i[εA + (n− 1)g0] + (κ′ + κ)}D2,

ρ̇00 = −i [E∗(t)D1− E(t)D1∗] + 2ΓA0 + 2κC0. (13)

 

3   数值结果

前面给出了该模型的哈密顿量, 并在考虑了环

境引起的能量耗散和退相位的情况下给出了描述

系统演化的 Lindblad主方程. 由于该模型可能包

含数量较多的二能级系统, 直接数值求解会比较耗

费计算资源和时间, 并且我们关心的只是供体系统

和受体系统对能量吸收和传输的整体行为, 因此为

了简化计算, 在根据主方程得到系统的 Bloch方程

后将密度矩阵元分为几类, 推导出 (13)式所示的

各类矩阵元的总和所满足的微分方程组. 下面, 将

通过数值求解 (13)式所示的微分方程组定量研究

该系统在不同激发脉冲条件下各参数对激发能传

输效率的影响.
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3.1    单脉冲激发

V0

J0 = 0.6V0

g0 = 2V0

Γ = 0.02V0

rsink = 2V0

κ = Γ + rsink

Γ ′ = κ′ = 0

首先, 考虑只有一个激发脉冲作用到系统上的

情况. 为了方便起见, 设所有参数都以供体和受体

间的耦合强度   为单位, 参考捕光复合物Ⅱ系统

的相关参数 [22], 设系统的相关参数为: 供体系统内

色素分子间耦合强度  , 受体系统内色素

分子间耦合强度  , 色素分子与环境相互作

用导致的能量耗散速率  (即为供体的耗

散率), 受体向 sink 耗散的速率为  , 则受

体的总耗散速率为   , 此处先不考虑退

相位效应, 即令  , 退相位对传输的影响

将在后面讨论. 则传输效率定义为 [9,13,22,23]
 

η =

∫ t

t0

2rsinkC0 (t
′) dt′, (14)

C0(t)其中  为整个系统随时间演化的过程中受体系

统的总布居数.

基于以上参数, 图 2给出了以不同宽度的高斯

脉冲激发供体系统时激发能传输效率与供体和受

体色素分子数目之间的关系.

τp = 0.01V −1
0 ,

0.05V −1
0 , 0.1V −1

0 , 0.15V −1
0

图 2(a)—(d)分别为激发脉冲宽度 

 的条件下激发能传输效

η m n

τp

m n 90%

m n

0.83, 0.72, 0.58, 0.41

m n

τp

m n

τp = 0.01V −1
0

m = 8

n = 3 m

τp = 0.05V −1
0

τp = 0.01V −1
0 m n

τp

m n

m n

τp

率  与供体色素分子数目  和受体色素分子数目 

之间的关系. 从图中可以看出, 以不同的脉冲宽度

 激发供体系统时, 使系统中激发能传输效率达到

最优的  和  范围不同, 大约  最大传输效率所

对应的范围 (本文称其为  和  的最优范围)为图

中标有数字   的线包围的区域 .

可以看出, 不同脉宽条件下  和  的最优值对应的

传输效率 (即最大传输效率)随着脉宽  的增加而

减小, 且对应的  和  范围也不相同. 从图 2(a)可以

看出, 在脉冲宽度比较窄的情况下 (  ),

供体和受体色素分子的最优数量分别约为  

和   , 且传输效率随着   的增加减小得更快.

当  时, 虽然传输效率的最大值相较于

 时减小了, 但   和   的最优范围扩大

了. 随着  进一步增大, 传输效率最大值继续减小,

但   和   的最优范围没有继续增大, 反而逐渐减

小. 可见, 传输效率最大值与  和  的最优范围及

脉冲宽度的关系不是线性的, 而存在最优的  , 使

得系统在满足传输效率的要求时供体和受体色素

分子数目可以有最大自由度, 或者在确定供体和受

体色素分子数目时能获得最大传输效率.
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(a) (b)

(c) (d)







τp η m n τp = 0.01V −1
0 τp = 0.05V −1

0

τp = 0.1V −1
0 τp = 0.15V −1

0

图  2    脉冲宽度   不同时激发能传输效率   与供体数目   和受体数目   之间的关系　(a)   ; (b)   ;

(c)   ; (d)  

η m n

τp τp = 0.01V −1
0 τp = 0.05V −1

0 τp = 0.1V −1
0 τp = 0.15V −1

0

Fig. 2. The relationship between the efficiency of the excitation energy transfer    and the number of donors (  ) and acceptors (  )

with different pulse width   : (a)   ; (b)   ; (c)   ; (d)   .
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在脉冲激发供体色素分子的同时, 激发状态也

开始在供体系统内部及供体系统和受体系统间传

输. 如果激发脉冲宽度极小, 相当于瞬时激发, 激

发在整个系统里传输的过程就与不考虑激发过程

而直接假设供体系统初始处于激发态的情况一样.

而随着脉冲宽度的增加, 激发过程与传输过程在时

间上的重叠就会增加. 这时供体系统内、供体系统

和受体系统间以及受体系统内的色素分子间相互

作用的大小关系, 将影响能量的吸收、传输以及向

sink的耗散.

J0 g0

V0

τp

J0 g0 V0

τp

由传输效率的定义式 (14)可以看出, 耗散到

sink的激发能越多, 传输效率越高. 在供体和受体

向环境耗散及受体向 sink耗散的速率固定的情况

下, 激发能在供体系统和受体系统中存在的越久,

向环境耗散的能量就越多. 因此, 供体和受体系统

内部色素分子间相互作用  和  相较于供体和受

体色素分子间相互作用  的大小对激发能传输的

效率也有影响. 而在激发过程有一个持续时间  的

情况下,   ,   和  三者间的大小关系对供体系统

中的捕光和激发能传输的影响还会受  的影响, 这

τp

J0

J0

V0

J0/V0

主要是下述两个过程竞争的结果: 其一, 当激发脉

冲以  的时间作用到供体系统上时, 激发能首先将

在供体系统中的色素分子间传输,    的绝对大小

将影响激发态在各分子间“扩散”的速度, 激发态越

快地在供体系统内扩散, 就能越快地通过供体系统

与受体系统的相互作用被传输到受体系统; 其二,

激发能在供体系统内的色素分子间传输的同时也

通过供体与受体间的相互作用传向受体系统, 而 

相对于  的大小将影响激发在供体系统内部和在

供体系统与受体系统间的传输,    越大, 激发

态被供体系统束缚得越强烈, 停留时间越长.

τp

τp

g0 τp

J0

τp η

上述两个相互竞争的过程在脉冲宽度   不同

时对激发能传输的促进作用也不相同. 当脉冲宽度

较小时, 激发过程短, 激发在供体系统内的快速

“扩散”对传输效率的提高起主导作用, 而随着  的

增大, 激发在有充足时间“扩散”的情况下, 向受体

的快速传输则对最终传输效率的提高起决定性作

用. 受体系统内色素分子间相互作用  在不同  条

件下对传输效率的影响与   相似. 图 3给出了脉

冲宽度  取不同值时激发能传输效率  与供体和受
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图 3    脉冲宽度  不同时激发能传输效率  与供体色素分子间耦合强度  以及受体色素分子间耦合强度  之间的关系　(a)  

 ; (b)   ; (c)   ; (d)  

η

J0 g0 τp τp = 0.01V −1
0 τp =

0.05V −1
0 τp = 0.1V −1

0 τp = 0.15V −1
0

Fig. 3. The relationship between the efficiency of the excitation energy transfer    and the coupling strength of the donor pigments

   as  well  as  the  coupling  strength  of  the  acceptor  pigments      with  different  pulse  width    :  (a)    ;  (b)   

 ; (c)   ; (d)   .
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J0 g0

m = 8

n = 16

τp J0 g0

0.84, 0.77, 0.69, 0.65

τp m n

τp = 0.01V −1
0 , 0.05V −1

0 , 0.1V −1
0 , 0.15V −1

0

(m,n) = (8, 3), (9, 3),

(16, 12), (16, 7)

J0 g0

τp J0 g0

τp = 0.01V −1
0 0.05V −1

0

g0

体系统内部色素分子间的耦合强度  和  的关系,

此处供体和受体色素分子数目分别取固定值 

和  , 其他参数与图 2的相同. 从图 3可以看

出, 随着  的增加, 最大传输效率减小,   和  的

最优范围 (由数字   标示的黑色

实线包围的区域)也减小, 这与前面分析的结果

一致 . 从图 2已经知道 , 不同   对应的   和   最

优 范 围 不 同 . 由 前 面 的 计 算 结 果 可 以 得 到

 对应的最

优供体和受体色素分子数目为 

 . 基于这些最优色素分子数目, 在其

他参数不变的情况下重新计算了色素分子间耦合

强度   和   取不同值时对应的激发能传输效率,

如图 4 所示. 可以看到, 此时的最大传输效率已经

不再随着   的增加而递减了, 但   和   的最优范

围依旧递减, 并且与色素分子数目取固定值时有所

不同, 尤其是在   为   和    的情况

下,   对传输效率的影响几乎消失.

τp 4

τp

m = 8 n = 16

η τp

τp = 0.016V −1
0 τp

τp η J0 g0

J0 g0

τp

τp

前面研究了在激发脉冲宽度  取  个离散值的

情况下, 整个系统中色素分子数目及其相互作用强

度对激发能传输效率的影响, 可以看到, 随着  的

增加, 激发能传输效率的最大值在减小, 但得到的

结果较粗略. 下面继续设供体和受体色素分子数目

分别为   和   , 采用与图 2 相同的参数,

计算并展示  随  的连续变化而变化的关系, 如图 5

所示. 可以看出, 传输效率并非随着脉冲宽度的增

加而单调递减, 在脉冲宽度较小时效率随脉冲宽度

的增加而增加, 达到此时系统参数所允许的最大

值 (出现在  处)之后随着  的继续增

大而单调地减小. 这种关系背后的机制与前面分析

不同   条件下   与   和   关系时所述的两种机制

相互竞争有关, 这里因为确定了   和    的大小,

所以随着    的改变, 两种机制对传输效率的影响

也在变化, 而当  取适当值的时候, 激发态既可以

在供体系统内的色素分子间充分扩散, 进而增大向

受体系统传输的速率, 又不至于被束缚在供体系统
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图 4    脉冲宽度   及供体数目   和受体数目   不同时, 激发能传输效率   与供体色素分子间耦合强度   和受体色素分子间耦

合强度   之间的关系　(a)   ; (b)   ; (c)   ;

(d) 

η

J0 g0 τp m

n τp = 0.01V −1
0 , m = 8, n = 3 τp = 0.05V −1

0 , m = 9, n = 3

τp = 0.1V −1
0 , m = 16, n = 7 τp = 0.15V −1

0 , m = 16, n = 12

Fig. 4. The relationship between the efficiency of the excitation energy transfer    and the coupling strength of the donor pigments

  as well as the coupling strength of the acceptor pigments    with different pulse width   , donor pigments number    and ac-

ceptor  pigments  number    :  (a)  Pulse  width    ;  (b)  pulse  width    ;

(c) pulse width   ; (d) pulse width   .
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η τp

内太久而增加向环境的耗散, 此时传输效率最大.

由   与   的关系可知, 对于确定的系统参数, 存在

最优的激发脉冲宽度使得传输效率达到最大.

前面在不考虑退相位的情况下, 研究了激发脉

冲宽度对系统中色素分子的数目和相互作用强度

两类参数最优范围的影响. 下面, 在图 6中给出了

激发能传输效率与供体和受体系统中色素分子退

相位速率的关系, 横轴为供体色素分子的退相位速

Γ ′ κ′

τp = 0.01V −1
0

Γ ′ η

率  , 纵轴为受体分子的退相位速率  , 脉冲宽度

为   , 其他参数与图 2 相同. 从图 6可

以看出, 传输效率对供体色素分子的退相位速率非

常敏感 (  增加时  迅速减小), 而随受体色素分子

退相位速率变化较小. 

3.2    双脉冲激发

T

3.1节讨论了供体系统被单个脉冲激发的情况

下, 脉冲宽度对系统三组参数的最优范围的影响,

下面讨论供体系统被间隔时间为   的两个脉冲相

继激发时, 脉冲宽度及脉冲间隔对传输效率的影响.

τp = 0.01V −1
0 ,

0.05V −1
0 , 0.1V −1

0 , 0.15V −1
0

T m = 8

n = 16

T

η

η τp

T τp

首先, 在图 7中给出了脉冲宽度 

 时传输效率与脉冲间隔

 的关系, 供体和受体色素分子数目分别为 

和  , 其他参数与图 2一样. 需要注意的是图 7

中横坐标不是脉冲间隔的绝对数值, 而是相应脉冲

宽度的倍数. 从图 7可以看出, 脉冲间隔  对传输

效率  有周期性调制作用, 且在固定其他参数的情

况下,    整体上虽然随着   的增加而减小, 但可以

通过适当地选取脉冲间隔  的值, 使得  较大的脉

冲激发系统时反而获得更高的传输效率 (图 7中黑
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η τp图 5    激发能传输效率   与脉冲宽度   之间的关系

η τp

Fig. 5. The relationship between the efficiency of the excita-

tion energy transfer    and the pulse width   . 
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图 6    脉冲宽度  不同时激发能传输效率  与供体色素分子的退相位速率  以及受体分子的退相位速率  之间的关系　(a)  

 ; (b)   ; (c)   ; (d)  

η Γ ′

κ′ τp τp = 0.01V −1
0 τp = 0.05V −1

0

τp = 0.1V −1
0 τp = 0.15V −1

0

Fig. 6. The relationship between the efficiency of the excitation energy transfer    and the dephasing rate of the donor pigments  

as well as the dephasing rate of the acceptor pigments    with different pulse width   : (a)   ; (b)   ; (c)

 ; (d)   .
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η

τp T 0.86

τp T

η τp T

色虚线框所示). 利用这个特性可以使系统在激发

脉冲宽度受限制的条件下获得更高的传输效率. 不

改变其他参数, 图 8直观地给出了传输效率  与脉冲

宽度   和相应的脉冲间隔   的关系. 图中数字  

为最大传输效率的 90%, 其所在黑色实线包围的区

域按照前面的定义, 称为  和  的最优范围. 可以看

出, 传输效率   不随   和   中的任意一个单调变化,

而是由两者共同决定, 其中任一参数受到限制时都可

以通过调整另一个参数获得较高的传输效率.

τp J0 g0

4 (J0, g0) = (0.1V0,

0.5V0), (0.1V0, 1.0V0), (0.2V0, 0.5V0), (0.2V0, 1.0V0)

4 J0, g0

η τp T

下面根据图 3, 在不同   对应的   和   最优

范 围 的 重 叠 区 域 选 取   组 值  

 , 在

图 9中画出这  组  对应的耦合条件下传输效

率  与脉冲宽度  和相应的脉冲间隔  的关系, 其
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的关系
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Fig. 7. The relationship between the efficiency of the excita-

tion  energy  transfer      and  the  pulse  interval      with

double-pulse excitation. 
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图 8    双脉冲激发时 , 激发能传输效率   与脉冲间隔   以

及脉冲宽度   之间的关系

η T

τp

Fig. 8. The relationship between the efficiency of the excita-

tion energy transfer     and the pulse interval     as well as

the pulse width    with double-pulse excitation. 
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图 9    供体色素分子间耦合强度   以及受体色素分子间耦合强度   不同时激发能传输效率   与脉冲间隔   以及脉冲宽度   之

间的关系　(a)   ; (b)   ; (c)   ; (d)  

η T

τp J0 g0 J0 =

0.1V0, g0 = 0.5V0 J0 = 0.1V0, g0 = 1.0V0 J0 = 0.2V0, g0 = 0.5V0 J0 = 0.2V0, g0 = 1.0V0

Fig. 9. The relationship between the efficiency of  the excitation energy transfer     and the pulse interval     as  well  as  the pulse

width     with different coupling strength of the donor pigments     and coupling strength of the acceptor pigments    : (a)   

 ; (b)   ; (c)   ; (d)   . 
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τp T

τp T

他参数与图 3相同. 可以看出, 当其中一个耦合强度

相等时, 另一个耦合强度对  和  的最优范围有调

制作用, 但最优范围有相似的分布规律和区域. 由

此可见, 在系统激发条件固定 (  和   取固定值)

的情况下, 可以通过改变系统内的耦合强度使激发

条件落入其最优范围, 进而提高激发能传输效率.

(m,n) = (8, 3), (9, 3),

(16, 12), (16, 7) η τp

T

τp T

前面讨论了色素分子数目取固定值时, 激发条

件及系统耦合参数对激发能传输效率的影响, 下面

研究色素分子数目取不同值  

 时传输效率   与脉冲宽度   和相应

的脉冲间隔  的关系, 如图 10所示. 可以看出, 色

素分子数目不仅对传输效率最大值有调制作用, 对

 和  的最优范围也有调制作用.

1

1

需要说明的是, 由于传输效率被定义为由受体

系统耗散到 sink的布居数, 因此当系统初始就处

于单激发态而非由脉冲进行激发的情况下, 传输效

率应小于  . 但在系统初始处于基态然后由脉冲激

发的境况下, 该传输效率的定义依然能描述激发能

到达 sink的效率, 但并没有归一化, 因此最大值不

为  , 如图 9和图 10 中出现的情况一样. 

4   结　论

本文基于多色素分子模型研究了激发过程对

能量传输的影响. 首先, 推导了理论上可包含任意

数量的色素分子构成的供体系统 (由高斯脉冲激发)

和受体系统整体演化所满足的动力学方程. 之后,

基于该方程对不同激发条件和模型参数下系统的

动力学演化进行了数值模拟, 得到以下主要结论.

τp

V0 τp = 0.016V −1
0

τp

首先, 用单个高斯型脉冲激发供体色素分子

时, 传输效率并非随着激发脉冲宽度的增加而单调

变化, 在脉冲宽度较小时效率随脉冲宽度的增加而

增加, 达到系统参数所允许的最大值 (如参考捕光

复合物Ⅱ系统的相关参数时, 最优脉冲宽度  与供

体和受体耦合强度   的关系为   )

之后随着  的继续增大而单调地减小. 此外, 由于

脉冲宽度不同时, 激发能在供体或受体系统内的扩

散及在两系统之间的传输机制, 对总的能量传输所

起的作用也不同, 因此脉冲宽度对色素分子数目、

耦合强度及退相位速率的最优范围都有调制作用.
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图 10    供体色素分子数目   及受体色素分子数目   不同时激发能传输效率   与脉冲间隔   以及脉冲宽度   之间的关系　(a) 色

素分子数目   ;  (b)色素分子数目   ;  (c)色素分子数目   ;  (d)色素分子数目  

  

η T

τp m n m = 8, n = 3 m = 9, n = 3 m =
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Fig. 10. The relationship between the efficiency of the excitation energy transfer     and the pulse interval     as well as the pulse

width    with different donor pigments number    and acceptor pigments number   : (a)   ; (b)   ; (c)  

 ; (d)   . 
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τp = 0.01V −1
0 , 0.05V −1

0 ,

0.1V −1
0 , 0.15V −1

0

还得出了脉冲宽度分别为  

 时, 色素分子数目、耦合强度及退

相位速率的最优范围, 以及传输效率随这些参数变

化的关系.

其次, 在使用两个高斯脉冲依次激发供体色素

分子时, 存在最优脉冲宽度及脉冲间隔的范围. 还

展示了不同色素分子数目和耦合强度对应的脉冲

宽度及脉冲间隔最优范围. 对于人工光合作用系统

而言, 当其工作的光照环境受到限制时, 可以通过

调节上述其他参数使光照条件落入最优范围, 进而

提高激发能传输效率.

由于人工光合作用系统可能工作在各种色温

和辐射强度的太阳光照条件下, 且人工系统的各结

构参数可以设计并实现, 因此本文得到的各参数关

系及相应的优化设计原则对人工光能利用有一定

的参考意义.
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Abstract

Most studies on quantum effects in the process of excitation energy transfer in photosynthesis system are

based  on  the  single-excitation  initial  state  hypothesis,  which  can  well  describe  the  initial  state  of  some

photosynthesis systems that people are concerned about. But for natural and artificial photosynthesis systems

that  do  not  meet  the  above  hypothesis,  the  excitation  process  has  a  non-negligible  impact  on  the  system

dynamics. Based on a multi-pigments model excited by Gaussian pulse, the effects of the excitation pulse width

and the excitation interval on system dynamics and excitation energy transfer efficiency are studied. First, the

kinetic equations for the overall evolution of the donor system and the acceptor system that can theoretically

contain  any  number  of  pigments  are  derived.  Afterwards,  the  relationship  between  the  excitation  energy

transfer efficiency and the related parameters of the system, as well as the optimal range of the corresponding

parameters are demonstrated by numerical simulation. It is found that under the condition of donor pigments

being excited by a single Gaussian pulse, there exists optimal pulse width, and the optimal range of the pigment

molecule numbers,  the coupling strength as well  as the dephasing rate can be modulated by the pulse width.

The mechanism of the above modulation is also analyzed and presented. Under the condition of donor pigments

being excited by two Gaussian pulses sequentially, there exists an optimal combination of pulse width and pulse

interval. The kinetic equations obtained in this paper can be extended to other forms of excitation pulses. The

numerical results and the related optimal design principles obtained have reference significance for the optimal

design of artificial photosynthesis systems under different light conditions.

Keywords: energy absorption and transfer, Gaussian pulse, multi-pigments model, photosynthesis
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