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的定标规律
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近日，中国科学院大连化学物理研究所分子反应动力学国家重点实验室光电材料动力学创新特区
研究组研究员吴凯丰团队采用飞秒瞬态光谱技术，系统地研究了钙钛矿量子点体系的激子复合与
自旋动力学，揭示了量子点尺寸与组分对俄歇复合和自旋驰豫寿命的影响，并基于光学斯塔克效
应实现了对自旋态能量的操纵，对理解钙钛矿量子点的基本光物理及其在光电和量子器件方面的
应用具有重要意义。

铅卤素钙钛矿材料在光电器件领域展现了极大的应用前景，基于钙钛矿的纳米晶材料也在近期被
广泛研究。文献中经常笼统地将钙钛矿纳米晶称为量子点（QD），而这些纳米晶的尺寸通常在1
0 nm左右，大于材料的波尔激子直径。严格意义上，小于波尔激子直径的强限域纳米晶才能称为
量子点。在强限域区间，QD表现出很多新奇的光物理性质，比如尺寸可调的吸收和发射谱、显
著增强的多激子俄歇复合及其逆过程（多激子产生）、丰富的带边精细能级以及强烈离域到表面
的载流子波函数等。吴凯丰团队在国际上较早开展强限域钙钛矿QD的光物理和光化学动力学研
究，揭示了波函数离域增强的界面三线态能量转移（Nat. Commun.，2020；J. Am. Chem.
Soc.，2019）及热激子非绝热驰豫（Chem. Sci.，2019）等现象。

在近期工作中，该团队基于尺寸及组分可调的一系列铅卤素钙钛矿QD样品，系统研究了钙钛矿
QD的双激子俄歇复合动力学。作为一种超快的非辐射复合方式，俄歇复合对于QD在激光器、发
光二极管及光伏器件中的应用具有重要影响。因此，有必要测量和理解钙钛矿QD的俄歇复合动
力学。该团队研究发现，钙钛矿QD的俄歇寿命呈现出对QD体积的线性依赖关系，且俄歇寿命与
A位阳离子组分基本无关，但对阴离子组分敏感依赖。此外，所有钙钛矿QD的俄歇寿命都显著
短于传统的CdSe和PbSe等QD材料。该团队基于带间跃迁几率和能带结构等物理参数对观测到的
寿命规律给出了半定量解释。这些俄歇寿命的定标规律（scaling
law）为钙钛矿QD的器件应用提供了重要的参考价值。

铅卤素钙钛矿除了应用于光电器件以外，在自旋电子学和量子信息学领域也有重要的基础研究价
值。这是因为铅元素导致强烈的自旋-轨道耦合，特别适合通过光学手段注入自旋并进行自旋相
关性质的操纵。然而，自旋-轨道耦合在另一方面也导致快速的自旋翻转，限制了光生载流子的
自旋寿命。该团队提出，强限域的钙钛矿QD具有离散的带边能级，有可能通过抑制声子散射的
方式延长自旋寿命。该团队采用圆偏振飞秒泵浦光共振激发自旋（或准自旋）量子态，并利用具
有相同或相反圆偏振的飞秒光探测量子态信号的衰退或增长，以此获得自旋翻转动力学。研究结
果表明，虽然量子限域可在一定程度抑制声子散射机制，但QD中存在着纳米尺寸诱导的超快自
旋驰豫机制。这些机制包括电子-空穴交换作用，表面散射以及自旋与表面悬键自旋相互作用导
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致的自旋翻转等，且在不同材料中存在普适性的尺寸依赖规律。这些物理规律为钙钛矿QD在自
旋相关领域的应用提供了重要的研究基础。

除了测量自旋寿命以外，该团队还基于圆偏振飞秒泵浦探测技术在室温下实现了对钙钛矿QD自
旋态的纯光学手段操纵，即光学斯塔克效应（OSE）。量子限域使得钙钛矿QD的带边激子跃迁
具有很大的振子强度，特别适合用于观测OSE。该团队采用非共振的圆偏振飞秒光泵浦样品，在
采用相同偏振的飞秒光探测样品时观测到巨大的斯塔克位移，使得原本简并的自旋态能量劈裂达
到近10 meV。根据斯塔克位移得到的QD带边跃迁偶极矩与文献中各类材料报道的最高值相当。
该结果表明，钙钛矿QD在基于光学自旋操纵的量子信息学领域确有重要应用前景。

上述研究成果分别发表于《德国应用化学》（Angew. Chem. Int.
Ed.）、《美国化学会能源快报》（ACS Energy Lett.）及《物理化学快报》（J. Phys. Chem.
Lett
.）。相关工作得到国家自然科学基金项目、国家重点研发计划项目、中科院先导专项B“能源化
学转化的本质与调控”、辽宁省兴辽英才计划项目等的资助。

铅卤素钙钛矿量子点双激子俄歇复合寿命的体积定标规律
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铅卤素钙钛矿量子点中的自旋驰豫动力学及自旋态光学操纵

研究团队单位：大连化学物理研究所 
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