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研究特色 

 

 量子模拟复杂体系动力学方法和算法： 

a. 量子开放系统动力学：随机量子态扩散 

b. 非绝热混合量子/经典动力学:  投影哈密顿量，势能面跳跃方法，以及平均场 

 程序开发： 

a. DFTB+非绝热电子激发态动力学及输运 

b. 自旋轨道耦合计算 PySOC (https://github.com/gaox‐qd/pysoc) 

c. Non‐Markovian张量网络算法(https://github.com/gaox‐qd/TNStochastic.jl) 

 应用体系：复杂有机光电材料和生物光合作用系统中的能量、电荷等的传输机制，

激子分离过程和二维光谱模拟 
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主要研究 

 

有机/高分子光电材料和生物有机材料具有柔性、分子间弱作用等特点，传统的能带理论的

描述很不完备，需要发展复杂体系的电子和激子的量子动力学计算方法，充分考虑电子-声

子耦合非绝热过程和局域化现象。我们主要是针对大体系分子聚集体中长时间能量/电荷转

移动力学过程，发展了复杂体系非绝热电子和激子动力学计算方法和程序，并对载流子迁移

率和光谱进行预测。由于多电子态相干性，环境的量子效应以及复杂的电声子耦合作用，实

现对大体系和长时间的动力学算法和程序都有很大的挑战。我们取得了以下进展： 

 

1. 复杂体系量子态退相干机制的新方法 

由于目前描述复杂体系基本上都是采用量子/经典结合的手段，这就带来了量子态退相干

问题，如何在述动力学模拟中正确地描述系统相干性是个长期的的难题。受波函数精确

分解理论的启发，我们推导出一个非厄米的动力学方程，发现可以对退相干时间进行正

确的描述，该方法与势能面跳跃算法结合在一维散射模型中得到了验证，相关工作发表

在 Phy. Rev. E, 2017, 95, 013308。我们进一步在投影哈密顿理论的基础上，改进了

电子坐标的初始采样，系统性提高了对电子相干性的描述，从而更加普适，该方法在自

旋-玻色模型和 Frenkel 激子模型中得到验证，并用于发展电子线性光谱和二维光谱理论

（相关工作发表在J. Chem. Theory Comput.,16 (10), 6491‐6502, (2020); J. Chem. Theory 

Comput.,16  (10),  6465‐6480,  (2020);  J. Chem. Theory Comput.,16  (5),  2883‐2895, 

(2020)）。 

 

2. 开放量子系统随机扩散动力学算法及光谱 

我们发展了开放量子系统动力学，解决环境和系统的相互作用问题。我们从量子态扩散

理论出发，首先要将系统与环境的相互作用用含时的随机变量来表示。在波函数表象的

计算中，发现分子聚集体中随机态扩散的局域化行为，并根据这一特征首次提出动态局

域基组算法，成功地对二维体系，共 10000 个格点的激子扩散进行模拟。这是其他基于

密度矩阵的开放量子动力学方法难以做到的（相关工作发表在J. Chem. Phys., 2019, 150, 



234115，开放量子系统动力学专辑）。该方法为大体系非马尔可夫动力学的精确计算提供

新的途径。在光谱方面，受到纳米金属近场会影响无机半导体纳米吸收谱的启发，我们

提出用近场光源激发分子聚集体的实验方案，结合随机量子态扩散方法，理论上预测聚

集体的吸收选律会大大改变，（相关工作发表在 J. Phys. Chem. Lett., 2018, 9 (20), 

6003-6010）, 利用这些光谱信息结合机器学习算法从而可以直接获得激子波函数信息

（相关合作的工作发表在 Phys. Rev. Lett. 2019,123, 163202）。 

 

3. 计算分子体系旋轨耦合的界面程序 

针对磷光发射体系，我们开发了含时密度泛函框架下、适用于多自旋势能面耦合体系的

自旋轨道耦合程序 PySOC，适用于自旋窜越过程的动力学，并与高斯软件和紧束缚密度

泛函软件连接，成功计算分子体系旋轨耦合强度，相关工作发表在 J. Chem. Theory 

Comput., 2017, 13 (2), 515–524，并提供给其他多个研究组使用。比如（1）和中科

大张国桢，江俊研究组合作的磷光材料设计的工作发表在 J. Phys. Chem. Lett. 2019, 

106, 1388-1393；（2）法国马赛大学 Mario Barbatti 研究组在其 Newton-X 非绝热动力

学程序包中使用 PySOC 做为自旋轨道耦合的计算。 

 

4. 混合量子/经典动力学程序和算法 

我们将已有的紧束缚密度泛函程序和混合量子/经典动力学算法结合，独立发展程序，使

得直接描述上千原子和皮秒量级的电子动力学成为可能。通过这个程序，我们首次从动

力学的角度阐明键角旋转对聚集诱导发光现象的重要性，验证了实验机理，相关工作发

表在 Phys. Chem. Chem. Phys. 2012, 14, 14207-14216；并通过对有机共轭高分子的

研究，证明该程序为迁移率的直接预测提供一个有用的工具，相关工作发表在 J. Phys. 

Chem. C, 2014, 118 (13), 6631-6640。 
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 2014 年 6 月:  欧洲材料学会春季会议,  张贴海报,  里尔，法国 
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