
 

熵效应调控量子点延迟发光动力学机制获揭示
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熵效应调控量子点延迟发光动力学机制获揭示。 近日，中国科学院大连化学物理研究所研究员
吴凯丰团队通过构建无机量点—多环芳烃杂化材料，将纳秒级的量子点激发态寿命延长至百微秒
量级；通过物理模型推导，预测了熵效应定量调控该体系延迟发光寿命的动力学机制，并进行实
验验证。上述研究成果分别发表于《美国化学会能源快报》和《物理化学快报》。

延迟荧光是分子体系中的概念，对实现高效率发光器件具有重要意义。吴凯丰团队发现基于铯铅
溴（CsPbBr3）—菲甲酸的无机—有机杂化体系也可观测到类似的延迟发光现象。在此前的研究
中，团队发现，若无机量子点的激子能量仅略高于有机分子三线态能量，量子点到有机分子发生
传能之后，会伴随着热活化的反向传能过程，并观测到长寿命的量子点延迟发光。该机制使得Cs
PbBr3量子点的纳秒级激子寿命延长到百微秒量级。

延迟发光现象对CsPbBr3量子点的光化学应用具有重要意义。得益于CsPbBr3量子点巨大的吸光系
数和快速的发光速率，其在发光器件和量子光学等领域具有显著优势。然而，快速的发光速率（
纳秒级别寿命）严重制约了该类材料在光化学/光催化领域的应用。

团队基于CsPbBr3量子点—菲甲酸体系中的百微秒量级延迟发光寿命，在溶液中通过扩散控制的
电子转移过程实现了对蒽醌底物分子的高效光还原转化。同时，团队还发现该延迟发光机制中熵
效应可能发挥的重要角色，在量子点—有机分子杂化体系中，一个量子点的表面通常吸附着几十
到几百个受体分子。因此，从量子点到分子传能的过程中伴随着巨大的紊乱度增加（即熵增）。
在室温下，该熵增对应的吉布斯自由能变化约为0.1电子伏特量级。对从分子到量子点的热活化
反向传能过程而言，这是一个额外的势垒，对延迟发光寿命具有重要调制作用。在该思路的指导
下，团队推导了熵效应调控延迟发光动力学的通用物理模型，并使用CsPbBr3量子点—菲甲酸体
系进行了实验上的验证。该研究通过简单改变给受体之间的数目比例，即可定量调控延迟发光寿
命，开辟了一种预设计发光材料激发态寿命的新途径。（来源：中国科学报卜叶）

相关论文信息：https://doi.org/10.1021/acs.jpclett.1c02547
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