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基于全无机钙钛矿量子点辐致荧光效应的同位素电池研究
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摘要: 辐致光伏效应同位素电池因其具有小型化、长寿命等特点ꎬ已被广泛研究ꎮ 研究工作主要致力于提升

同位素电池的输出性能ꎮ 本研究选取全无机钙钛矿量子点作为荧光材料ꎬ利用其发射光可调的特性以匹配

不同的后端光伏器件ꎬ调控优化后同位素电池的最大输出功率显著提升ꎬ可提高 ２. ５１ ~ ３. ９７ 倍ꎮ 基于上述研

究结果讨论了优化后端器件的适配性对于核探测和核医学成像等领域的应用价值和参考意义ꎮ
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１　 引　 　 言

同位素电池是将放射性同位素的衰变能转化

为电能的装置[１￣５]ꎬ是一种为深空探测提供稳定能

源供应的可选方案ꎮ 同位素电池有关的研究工作主

要致力于提升同位素电池的输出性能ꎮ 具体的研究

内容包括遴选换能材料、改变物理参数、优化结构设

计和研究服役环境等[６￣８]ꎮ 辐致荧光效应同位素电

池作为一种间接换能的同位素电池ꎬ由放射源、荧光

材料、光伏单元组成[９￣１１]ꎬ可减少直接换能中换能单

元的辐照损伤ꎬ从而有望应用于高活度、高能量密度

的放射源ꎮ 然而ꎬ辐致荧光效应同位素电池由于未

优化荧光材料发射光谱与换能单元匹配性等问题ꎬ
导致同位素电池整体的输出功率、能量转换效率低ꎬ
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因此寻求一种发射光谱可调的辐致荧光材料ꎬ调控

发射光谱以匹配于不同的换能单元ꎬ是一种获得更

优异电池输出性能的可行方案ꎮ
钙钛矿量子点在 ＬＥＤ、太阳能电池、传感器

等领域均取得了飞速的发展[１２￣１５]ꎮ 因其优异的

光学性能和光谱调控等特性被越来越多的研究者

所关注ꎮ 为了获得更优异的电池输出性能ꎬ本研

究选择两种量子点(ＣｓＰｂＢｒ３、ＣｓＰｂＢｒ１. ５ Ｉ１. ５)针对

传统液体闪烁体 ＰＰＯ 的发射光谱进行光谱调控ꎮ
主要研究了量子点荧光材料的表征、光谱调控前

后辐致光伏效应同位素电池的光学性能和电学性

能的增益以及光谱调控前后对于不同后端器件的

适配因子计算ꎮ 同时ꎬ讨论了优化后端器件的适

配性对于核探测和核医学成像等领域的应用价值

和参考意义ꎮ

２　 实验与方法

２. １　 荧光材料的制备

热注入法合成钙钛矿量子点ꎬ油胺和油酸作

为表面活性剂ꎮ 表面烷基促进 ＣｓＰｂＢｒ３ 和 ＣｓＰｂ￣
Ｂｒ１. ５ Ｉ１. ５量子点(ＱＤ)在有机溶剂中的分散ꎬ获得

量子点溶液分散在甲苯中待用ꎮ 将 ２０ ｍｇ 二ꎬ五￣
二苯基恶唑(ＰＰＯ)溶解在 １０ ｍＬ 甲苯溶剂中ꎬ以
获得 ＰＰＯ 的甲苯溶液ꎮ ＣｓＰｂＸ３ ＱＤ / ＰＰＯ(Ｘ ＝ Ｃｌ、
Ｂｒ、Ｉ)溶液是通过将 ２０ ｍｇ ＰＰＯ 粉末加入 １０ ｍＬ
量子点溶液中ꎬ磁力搅拌至完全溶解而获得ꎮ 本

文配制的 ＱＤ / ＰＰＯ 和 ＱＤ 溶液中量子点的质量浓

度均为 １０ ｍｇ / ｍＬꎬ ＱＤ / ＰＰＯ 和 ＰＰＯ 溶液中 ＰＰＯ
的质量浓度均为 ２ ｍｇ / ｍＬꎮ
２. ２　 辐致荧光光谱测试系统

对荧光材料的辐致荧光(ＲＬ)光谱进行测量ꎬ
表征发射光谱ꎮ 测试系统由 Ｗ 靶的 Ｘ 射线管

(管电压和管电流为 １０ ~ ６０ ｋＶ 和 １００ ~ １ ０００
μＡ) ( ＫＹＷ９００Ａ) 和 荧 光 分 光 光 度 计 ( Ｃａｒｙ￣
Ｅｃｌｉｐｓｅ)组成ꎮ 发射光谱的测量范围为 ２００ ~
１ ０００ ｎｍꎮ 单色光发射器的狭缝宽度为 ２０ ｎｍꎬ光
电倍增管电压为 ８００ Ｖꎮ 辐致荧光光谱测试系

统[１５]的实物图和原理图如图 １ 所示ꎮ
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图 １　 (ａ)辐致荧光光谱测试系统实物图ꎻ(ｂ)辐致荧光光谱测试系统原理图ꎮ
Ｆｉｇ. １　 Ｐｈｙｓｉｃａｌ ｄｉａｇｒａｍ(ａ) ａｎｄ ｓｃｈｅｍａｔｉｃ ｄｉａｇｒａｍ(ｂ) ｏｆ ｒａｄｉｏｌｕｍｉｎｅｓｃｅｎｃｅ ｓｐｅｃｔｒａｌ ｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔ ｓｙｓｔｅｍ

２. ３　 同位素电池的光学、电学性能测试系统

同位素电池的光学性能测试系统由佳能变焦

镜头(ＥＦ ２４ ~ ７０ ｍｍ ｆ / ２. ８Ｌ ＩＩ ＵＳＭ)和电子倍增

电荷耦合光学相机(ＥＭＣＣＤ Ａｎｄｏｒ ｉＸｏｎ Ｕｌｔｒａ ８８８

＃ＢＶꎬＵＳＡ)组成ꎮ 所有图像的积分时间设置为

１ ｓꎮ ＥＭＣＣＤ 相机镜头 Ф８２ ｍｍꎬ图像分辨率为

１ ０２４ ｐｉｘｅｌ × １ ０２４ ｐｉｘｅｌꎮ 辐致荧光图像通过扣

除在相同黑暗条件下关闭 Ｘ 射线管的背景本底

（a） （b） （c） （d）
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图 ２　 (ａ)辐致荧光图像测试系统的实物图(ＥＭＣＣＤ)ꎻ(ｂ)辐致荧光图像测试系统原理图ꎻ(ｃ)电学性能测试系统实物图

(２６３６Ａ)ꎻ(ｄ)电学性能测试系统原理图(２６３６Ａ)ꎮ
Ｆｉｇ. ２　 (ａꎬｂ) Ｐｈｙｓｉｃａｌ ｄｉａｇｒａｍ ａｎｄ ｓｃｈｅｍａｔｉｃ ｄｉａｇｒａｍ ｏｆ ＲＬ ｉｍａｇｅ ｔｅｓｔ ｓｙｓｔｅｍ (ＥＭＣＣＤ). (ｃꎬｄ) Ｅｌｅｃｔｒｉｃａｌ ｐｒｏｐｅｒｔｙ ｔｅｓｔ ｓｙｓ￣

ｔｅｍ (２６３６Ａ).
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图像来获得ꎮ 在实验测量过程中ꎬ所有仪器均放

置在法拉第暗箱中ꎮ 连续测量 ３ 次ꎬ计算每个样

品测试结果的平均值和标准偏差ꎮ 同位素电池的

电流￣电压 ( Ｉ￣Ｖ ) 曲 线 通 过 双 通 道 数 字 源 表

(Ｋｅｉｔｈｌｅｙ ２６３６ＡꎬＵＳＡ)测量ꎮ 电学性能和光学性

能测试系统的实物图和原理图如图 ２ 所示ꎮ

３　 结果与讨论

３. １　 量子点荧光材料的材料表征

相同浓度 (１０ ｍｇ / ｍＬ) 的 ＣｓＰｂＢｒ３ 和 ＣｓＰｂ￣
Ｂｒ１. ５ Ｉ１. ５量子点溶液的光致发光光谱(ＰＬ)、辐致发

光光谱(ＲＬ)和吸收光谱如图 ３ 所示ꎮ

1.0

400
姿 / nm

No
rm

al
ize

d
Ab

s/
a.

u.

0.5

0

PL:样品 １
ＲL:样品 １
Ａbs:样品 １
PL:样品 2
ＲL:样品 2
Ａbs:样品 2

样品 １：CsPbBr3 样品 ２：CsPbBr１.5Ｉ1.5
515.9 nm 619.8 nm

1.0

0.5

0
500 600 700 800

No
rm

al
ize

d
PL

an
d

RL
/a
.u

.

样品 1 样品 2

图 ３　 ＣｓＰｂＢｒ３ ＱＤｓ 和 ＣｓＰｂＢｒ１. ５ Ｉ１. ５ ＱＤｓ 的光致荧光发射

光谱、辐致荧光发射光谱和吸收光谱ꎮ
Ｆｉｇ. ３　 ＲＬ ｓｐｅｃｔｒａꎬ ＰＬ ｓｐｅｃｔｒａ ａｎｄ ａｂｓｏｒｐｔｉｏｎ ｏｆ ｐｅｒｏｖｓｋｉｔｅ

ＣｓＰｂＢｒ３ ＱＤｓ ａｎｄ ＣｓＰｂＢｒ１. ５ Ｉ１. ５ ＱＤｓ.

实验结果表明量子点荧光材料的 ＲＬ 光谱和

ＰＬ 光谱的峰位和半高宽(ＦＨＷＭ)均无明显差异ꎮ
ＣｓＰｂＢｒ３ 和 ＣｓＰｂＢｒ１. ５ Ｉ１. ５量子点的 ＲＬ 光谱的峰位

分别为 ５１５. ９ ｎｍ 和 ６１９. ８ ｎｍꎬ半高宽(ＦＨＷＭ)
分别为 １０. ２ ｎｍ 和 １６. １ ｎｍꎮ 相比于传统荧光材

料(ＦＨＷＭ 普遍大于 ５０ ｎｍꎬ见表 １)ꎬ钙钛矿量子

点具有更窄的半高宽ꎬ且发射光谱的峰位可以通

过改变量子点组分进行调控ꎬ可实现可见光范围

内的全谱调控ꎮ
３. ２　 同位素电池电学性能表征

单结 ＧａＡｓ 作为光伏组件转换荧光材料的辐

致荧光并产生电输出ꎮ 通过 ２. ３ 中的实验方法测

量不同荧光材料( ＰＰＯꎬＣｓＰｂＢｒ１. ５ Ｉ１. ５ ＱＤ / ＰＰＯ 和

ＣｓＰｂＢｒ３ ＱＤ / ＰＰＯ)同位素电池的 Ｉ￣Ｖ 曲线ꎬ对比了

利用量子点光谱调控前后同位素电池的电学性能

差异ꎮ 双通道数字源表采集到的 Ｉ￣Ｖ 曲线如图 ４
所示ꎮ

（a） PPO
Dark
20 kV 800 滋A
30 kV 800 滋A
40 kV 800 滋A
50 kV 800 滋A
60 kV 800 滋A5.0×10-9

-5.0×10-9

-1.0×10-8

-0.1 0.1 0.2

1.0×10-8

Ｖ/Ｖ

I/A

（b） CsPbBr1.5I1.5 QDs/PPO
Dark
20 kV 800 滋A
30 kV 800 滋A
40 kV 800 滋A
50 kV 800 滋A
60 kV 800 滋A

5.0×10-9

-5.0×10-9

-0.1 0.1 0.2

1.0×10-8

Ｖ/Ｖ

I/A

-1×10-8

（c） CsPbBr3 QDs/PPO
Dark
20 kV 800 滋A
30 kV 800 滋A
40 kV 800 滋A
50 kV 800 滋A
60 kV 800 滋A

5.0×10-9

-5.0×10-9

-0.1 0.1 0.2

1.0×10-8

Ｖ/Ｖ

I/A

-1×10-8

0

0

0

图 ４　 ＰＰＯ(ａ)、ＣｓＰｂＢｒ１. ５ Ｉ１. ５ ＱＤ / ＰＰＯ(ｂ)和 ＣｓＰｂＢｒ３ ＱＤ /
ＰＰＯ(ｃ)同位素电池的 Ｉ￣Ｖ 曲线ꎮ

Ｆｉｇ. ４ 　 Ｉ￣Ｖ ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃ ｃｕｒｖｅｓ ｏｆ ＰＰＯ(ａ)ꎬ ＣｓＰｂＢｒ１. ５ Ｉ１. ５
ＱＤ / ＰＰＯ(ｂ)ꎬ ａｎｄ ＣｓＰｂＢｒ３ ＱＤ / ＰＰＯ(ｃ) ｒａｄｉｏｌｕｍｉ￣
ｎｅｓｃｅｎｔ ｎｕｃｌｅａｒ ｂａｔｔｅｒｉｅｓ.

使用短路电流( Ｉｓｃ)、开路电压(Ｖｏｃ)、最大输

出功率(Ｐｍａｘ)和填充因子(Ｋ)等电学参数来评价

同位素电池的电学性能ꎮ 从上述 Ｉ￣Ｖ 曲线中获取

数据ꎮ 最大功率点 Ｐｍａｘ处的电压和电流分别表示

为 Ｉｍｐ和 Ｖｍｐꎮ 其中 Ｐｍａｘ和 Ｋ 由公式(１)和(２)计
算得到:

Ｐｍａｘ ＝ ＶｍｐＩｍｐꎬ (１)
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Ｋ ＝
Ｐｍａｘ

ＶｏｃＩｓｃ
. (２)

Ｉ￣Ｖ 曲线测试结果表明ꎬ随着 Ｘ 射线源增大

(增大 Ｘ 射线管的管电压)ꎬ同一体系荧光材料的

电学性能均增强ꎮ 其中 ＱＤ / ＰＰＯ 体系的电学性能

显著优于 ＰＰＯ 体系ꎮ ＱＤ / ＰＰＯ 体系和 ＰＰＯ 体系同

位素电池的 Ｉｓｃ、Ｖｏｃ、Ｐｍａｘ和 Ｋ 的值由 Ｉ￣Ｖ 曲线中的

数据使用公式(１)和(２)计算得到ꎬ如图 ５ 所示ꎮ
I sc
/n
A

10

12
PPO 体系
CsPbBr1.5I1.5/PPO 体系
CsPbBr3/PPO 体系

8

6

4

2

0
20 30 40 50 60

（a）

P m
ax
/n
W

0.8 PPO 体系
CsPbBr1.5I1.5/PPO 体系
CsPbBr3/PPO 体系

0.6

0.4

0.2

0

20 30 40 50 60

（c）

V / kV

K
/%

50
55

PPO 体系
CsPbBr1.5I1.5/PPO 体系
CsPbBr3/PPO 体系45

40

30

25
20

20 30 40 50 60

（d）

15

35

160

V / kV

V o
c/
m
V

180
200

PPO 体系
CsPbBr1.5I1.5/PPO 体系
CsPbBr3/PPO 体系

140
120
100
80
60
40
20

20 30 40 50 60

（b）

V / kV

V / kV
图 ５　 Ｘ 射线管管电流为 ８００ μＡ 时ꎬ不同管电压下同位素电池的短路电流( Ｉｓｃ)(ａ)、开路电压(Ｖｏｃ)(ｂ)、最大输出功率

(Ｐｍａｘ)(ｃ)和填充因子(Ｋ)(ｄ)ꎮ
Ｆｉｇ. ５　 Ｓｈｏｒｔ￣ｃｉｒｃｕｉｔ ｃｕｒｒｅｎｔ ( Ｉｓｃ)(ａ)ꎬ ｏｐｅｎ￣ｃｉｒｃｕｉｔ ｖｏｌｔａｇｅ (Ｖｏｃ)(ｂ)ꎬ ｍａｘｉｍｕｍ ｏｕｔｐｕｔ ｐｏｗｅｒ (Ｐｍａｘ)(ｃ) ａｎｄ ｆｉｌｌ ｆａｃｔｏｒ (Ｋ)

(ｄ) ｏｆ ｔｈｅ ｒａｄｉｏｌｕｍｉｎｅｓｃｅｎｔ ｎｕｃｌｅａｒ ｂａｔｔｅｒｉｅｓ ａｔ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｖｏｌｔａｇｅ. Ｔｈｅ ｃｕｒｒｅｎｔ ｉｓ ８００ μＡ.

短路电流( Ｉｓｃ)、开路电压(Ｖｏｃ)、最大输出功

率(Ｐｍａｘ)和填充因子(Ｋ)这四项电学参数是评价

同位素电池电学性能的关键参数ꎮ 由上述实验结

果可知ꎬ随着 Ｘ 射线管的管电压增大ꎬ同位素电

池的各项电学性能参数均增大ꎮ 在不同的 Ｘ 射

线辐照环境下ꎬＱＤ / ＰＰＯ 体系的各项电学参数均

比 ＰＰＯ 体系要优异ꎮ 相比于未利用量子点光谱

调控的 ＰＰＯ 体系而言ꎬ利用量子点进行光谱调控

对辐致光伏效应同位素电池的电性能具有显著的

增益效果ꎮ 其中最大输出功率 Ｐｍａｘ 的增益可达

２. ５１ ~ ３. ９７ 倍ꎮ 同位素电池电学性能的实验结

果充分证明了利用量子点光谱调控的可行性和显

著增益ꎮ 为了解释同位素电池电学性能增益的原

因ꎬ对同位素电池的光学性能进行了表征ꎮ
３. ３　 同位素电池的光学性能表征

使用 ２. ３ 的辐致荧光图像测试系统中的 ＥＭ￣
ＣＣＤ 相机在不同 Ｘ 射线辐照条件下ꎬ实验记录不

同荧光材料 ( ＣｓＰｂＢｒ３ ＱＤ 和 ＣｓＰｂＢｒ１. ５ Ｉ１. ５ ＱＤꎬ

ＰＰＯꎬＣｓＰｂＢｒ３ ＱＤ / ＰＰＯ 和 ＣｓＰｂＢｒ１. ５ Ｉ１. ５ＱＤ / ＰＰＯ 各

５ ｍＬ)的辐致荧光图像ꎬ如图 ６ 所示ꎮ
从 ＥＭＣＣＤ 表征的辐致荧光图像可明显观察

到ꎬ随着 Ｘ 射线管的管电流和管电压变大ꎬ不同

体系(ＱＤ 体系、ＰＰＯ 体系、ＱＤ / ＰＰＯ 体系)的同位

素电池光学性能均增强ꎬＱＤ / ＰＰＯ 体系相比于

ＰＰＯ 体系和 ＱＤ 体系的辐致荧光图像中的计数热

区范围更大ꎮ 实验结果表明ꎬ ＱＤ / ＰＰＯ 体系比

ＰＰＯ 体系和 ＱＤ 体系产生更多的计数信息ꎮ 从实

验获取的辐致荧光图像可知ꎬ若单一使用 ＰＰＯ 体

系或 ＱＤ 体系作为辐致荧光效应同位素电池的荧

光材料得到的荧光光子数远小于 ＱＤ / ＰＰＯ 体系ꎮ
辐致荧光的荧光光子计数较低是 ＰＰＯ 体系的同

位素电池电学性能较差的主要原因ꎮ 图 ７ 是各体

系辐致荧光图像的荧光光子的计数统计ꎮ
实验结果表明 ＱＤ / ＰＰＯ 体系的计数大于 ＱＤ

体系和 ＰＰＯ 体系ꎬ同位素电池光学性能的实验结

果与同位素电池电学性能的实验结果相一致ꎮ 在
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600参考颜色棒

QD 体系QD 体系

PPO 体系

QD/PPO
体系

（a）

1# 20 kV 800 滋A
CsPbBr3 QDs

2# 30 kV 800 滋A
CsPbBr3 QDs

800 1000 1200 1400

3# 40 kV 800 滋A
CsPbBr3 QDs

４# ５0 kV 800 滋A
CsPbBr3 QDs

５# ６0 kV 800 滋A
CsPbBr3 QDs

（b）

（c）

（d）

（e）

1# 20 kV 800 滋A
CsPbBr1.5I1.5 QDs

2# 30 kV 800 滋A
CsPbBr1.5I1.5 QDs

3# 40 kV 800 滋A
CsPbBr1.5I1.5 QDs

４# ５0 kV 800 滋A
CsPbBr1.5I1.5 QDs

５# ６0 kV 800 滋A
CsPbBr1.5I1.5 QDs

2# 30 kV 800 滋A
PPO

3# 40 kV 800 滋A
PPO

４# ５0 kV 800 滋A
PPO

５# ６0 kV 800 滋A
PPO

1# 20 kV 800 滋A
PPO

2# 30 kV 800 滋A
CsPbBr3 QDs/PPO

3# 40 kV 800 滋A
CsPbBr3 QDs/PPO

４# ５0 kV 800 滋A
CsPbBr3 QDs/PPO

５# ６0 kV 800 滋A
CsPbBr3 QDs/PPO

1# 20 kV 800 滋A
CsPbBr3 QDs/PPO

2# 30 kV 800 滋A
CsPbBr1.5I1.5 QDs/PPO

3# 40 kV 800 滋A
CsPbBr1.5I1.5 QDs/PPO

４# ５0 kV 800 滋A
CsPbBr1.5I1.5 QDs/PPO

５# ６0 kV 800 滋A
CsPbBr1.5I1.5 QDs/PPO

1# 20 kV 800 滋A
CsPbBr1.5I1.5 QDs/PPO

图 ６　 ＥＭＣＣＤ 获取在不同 Ｘ 射线辐照下 ＣｓＰｂＢｒ３ ＱＤｓ(ａ)、ＣｓＰｂＢｒ１. ５ Ｉ１. ５ ＱＤｓ(ｂ)、ＰＰＯ(ｃ)、ＣｓＰｂＢｒ３ ＱＤ / ＰＰＯ(ｄ)和 ＣｓＰｂ￣
Ｂｒ１. ５ Ｉ１. ５ ＱＤ / ＰＰＯ(ｅ)的辐致荧光图像ꎮ

Ｆｉｇ. ６　 Ｉｍａｇｅ ｔａｋｅｎ ｂｙ ｔｈｅ ＥＭＣＣＤ. ＣｓＰｂＢｒ３ ＱＤｓ(ａ)ꎬ ＣｓＰｂＢｒ１. ５ Ｉ１. ５ ＱＤｓ(ｂ)ꎬ ＰＰＯ(ｃ)ꎬ ＣｓＰｂＢｒ３ ＱＤ / ＰＰＯ(ｄ) ａｎｄ ＣｓＰｂＢｒ１. ５
Ｉ１. ５ ＱＤ / ＰＰＯ(ｅ) ｕｎｄｅｒ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ Ｘ￣ｒａｙ ｉｒｒａｄｉａｔｉｏｎ ｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ.

ＱＤ / ＰＰＯ 体系中量子点的荧光由两部分组成ꎬ分
别为量子点在 Ｘ 射线辐照下量子点本身辐致激

发产生的辐致荧光(ＱＤ 体系的荧光光子计数)及
量子点吸收 ＰＰＯ 的辐致荧光光致激发量子点产

生的光致荧光ꎮ 根据计数统计结果ꎬＱＤ / ＰＰＯ 体

系产生的荧光由 ４. ７９％ ~５. ３５％的辐致荧光(ＱＤ
体系的荧光光子计数占 ＱＤ / ＰＰＯ 体系的荧光光

子计数的份额) 和接近 ９５％ 的光致荧光组成ꎮ
ＣｓＰｂＢｒ３ 量子点具有较高的荧光量子效率是 ＣｓＰｂＢｒ３
ＱＤ/ ＰＰＯ 体系的计数略高于 ＣｓＰｂＢｒ１. ５ Ｉ１. ５ ＱＤ/ ＰＰＯ
体系的原因ꎮ 实验结果表明ꎬ利用 ＣｓＰｂＢｒ３ 和 ＣｓＰｂ￣
Ｂｒ１. ５Ｉ１. ５量子点光谱调控后的ＱＤ/ ＰＰＯ 体系的光学性

能得到显著提升ꎮ ＱＤ/ ＰＰＯ 体系相比于 ＰＰＯ 体系光

学性能的增益可达 ２. ３６ ~２. ８３ 倍ꎮ 对于辐致光伏效

应同位素电池而言ꎬ利用量子点进行光谱调控可获

得更优异的光学和电学性能ꎮ

V / kV

EM
CC

D
co
un
ts
/a
.u

.

1.0×107
PPO 体系
CsPbBr3 QDs/PPO 体系
CsPbBr1.5I1.5 QDs/PPO 体系
CsPbBr3 QDs 体系
CsPbBr1.5I1.5 QDs 体系

0

8.0×106

6.0×106

4.0×106

2.0×106

20 30 40 50 60

1.8 M
1.5 M

78.0 k93.7 k

632.7 k

1.4 M

3.9 M
3.7 M

206.6 k 179.7 k

2.1 M

5.9 M 5.8 M

2.7 M

315.4 k 278.7 k

7.6 M
7.4 M

3.2 M

9.0 M
8.8 M

440.0 k403.9 k 364.2 k 479.9 k

图 ７　 不同辐照条件(管电流为 ８００ μＡ)下由 ＥＭＣＣＤ 获

取不同体系荧光材料辐致荧光图像的计数统计

Ｆｉｇ. ７ 　 Ｃｏｕｎｔｉｎｇ ｓｔａｔｉｓｔｉｃｓ ｏｆ ｒａｄｉｏｌｕｍｉｎｅｓｃｅｎｃｅ ｉｍａｇｅｓ ｏｆ
ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｓｏｌｕｔｉｏｎｓ ｔａｋｅｎ ｂｙ ＥＭＣＣＤ ｕｎｄｅｒ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ
ｒａｄｉａｔｉｏｎ ｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ(Ｔｈｅ ｃｕｒｒｅｎｔ ｉｓ ８００ μＡ)
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３. ４　 荧光材料光谱适配因子计算

ＱＤ / ＰＰＯ 体系和 ＰＰＯ 体系的归一化 ＲＬ 光谱

和不同器件(ＥＭＣＣＤ 和 ＧａＡｓ ＰＶ)的外量子效率

曲线如图 ８ 所示ꎮ ＱＤ / ＰＰＯ 和 ＰＰＯ 辐致荧光光谱

与不同器件的光谱适配因子(Ｆ)可通过公式(３)
计算得到[１６]:

Ｆ ＝
∫ＳＰ(λ)ＳＤ(λ)ｄλ

∫ＳＰ(λ)ｄλ
ꎬ (３)

其中ꎬλ 是光谱波长ꎬＳＰ(λ)是 ＱＤ / ＰＰＯ 体系和

ＰＰＯ 体系的 ＲＬ 光谱数据ꎬ代表不同荧光材料的

特征发射光谱的具体数值ꎻＳＤ (λ)是 ＥＭＣＣＤ 和

ＧａＡｓ 的外量子效率曲线数据ꎬ代表不同光电器件

的外量子效率的具体数值ꎮ 光谱适配因子描述的

是荧光材料的特征发射光谱与不同光电转换器件

适配程度的参数ꎬ可作为光谱调控前后与不同光

电转换器件的适配性的评价标准ꎮ
通过使用图 ４ 和式 ３ 中的数据计算 ＰＰＯꎬ

ＣｓＰｂＢｒ３ ＱＤ / ＰＰＯ 和 ＣｓＰｂＢｒ１. ５ Ｉ１. ５ ＱＤ / ＰＰＯ 分别与

ＥＭＣＣＤ、ＧａＡｓ 的光谱适配因子ꎮ 具体数据见表 １ꎮ
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图 ８　 (ａ)ＰＰＯ、ＣｓＰｂＢｒ１. ５ Ｉ１. ５ ＱＤ / ＰＰＯ、ＣｓＰｂＢｒ３ ＱＤ / ＰＰＯ 的归一化辐致荧光光谱和 ＥＭＣＣＤ 的外量子效率曲线ꎻ(ｂ)ＰＰＯ、
ＣｓＰｂＢｒ１. ５ Ｉ１. ５ ＱＤ / ＰＰＯ、ＣｓＰｂＢｒ３ ＱＤ / ＰＰＯ 的归一化辐致荧光光谱和 ＧａＡｓ 的外量子效率曲线ꎮ (光谱适配前后对比)

Ｆｉｇ. ８　 (ａ) Ｎｏｒｍａｌｉｚｅｄ ｒａｄｉｏｌｕｍｉｎｅｓｃｅｎｃｅ ｓｐｅｃｔｒａ ｏｆ ＰＰＯꎬ ＣｓＰｂＢｒ１. ５ Ｉ１. ５ ＱＤ / ＰＰＯꎬ ＣｓＰｂＢｒ３ ＱＤ / ＰＰＯ ａｎｄ ｔｈｅ ｅｘｔｅｒｎａｌ ｑｕａｎｔｕｍ
ｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ ｃｕｒｖｅ ｏｆ ＥＭＣＣＤ. (ｂ) Ｎｏｒｍａｌｉｚｅｄ ｒａｄｉｏｌｕｍｉｎｅｓｃｅｎｃｅ ｓｐｅｃｔｒａ ｏｆ ＰＰＯꎬ ＣｓＰｂＢｒ１. ５ Ｉ１. ５ ＱＤ / ＰＰＯꎬ ＣｓＰｂＢｒ３ ＱＤ /
ＰＰＯ ａｎｄ ｔｈｅ ｅｘｔｅｒｎａｌ ｑｕａｎｔｕｍ ｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ ｏｆ ＧａＡｓ. (Ｅｍｉｓｓｉｏｎ ｓｐｅｃｔｒｕｍ ａｄａｐｔａｂｉｌｉｔｙ ｃｏｍｐａｒｉｓｏｎ)

表 １　 ＱＤ / ＰＰＯ 和 ＰＰＯ 与 ＥＭＣＣＤ 和 ＧａＡｓ 的光谱适配因子

Ｔａｂ. １　 ＱＤ / ＰＰＯ ａｎｄ ＰＰＯ ＳＭＦ ｏｆ ＥＭＣＣＤ ａｎｄ ＧａＡｓ ＰＶ

荧光材料 ＥＭＣＣＤ / ％ ＧａＡｓ / ％ λＰｅａｋ / ｎｍ ＦＨＷＭ / ｎｍ

ＰＰＯ ４２. ４８ ３６. ７６ ３７１. ５ ５４. ２

ＣｓＰｂＢｒ３ ＱＤ / ＰＰＯ ９１. ７４ ８８. ３４ ５１５. ９ １０. ２

ＣｓＰｂＢｒ１. ５ Ｉ１. ５ ＱＤ / ＰＰＯ ９５. ４４ ９２. ３８ ６１９. ８ １６. １

从图 ８ 中的 ＲＬ 光谱可知ꎬＣｓＰｂＢｒ３ 和 ＣｓＰｂ￣
Ｂｒ１. ５ Ｉ１. ５量子点将由 ＰＰＯ 产生的辐致荧光完全转

化到各自的特征发射波长处 ( ＣｓＰｂＢｒ３ 量子点

５１５. ９ ｎｍ 和 ＣｓＰｂＢｒ１. ５ Ｉ１. ５量子点 ６１９. ８ ｎｍ)ꎬ实
现了对 ＰＰＯ 荧光光谱的光谱调控ꎮ 针对 ＥＭＣＣＤ
和 ＧａＡｓ 这两种后端器件而言ꎬＣｓＰｂＢｒ３ 和 ＣｓＰｂ￣
Ｂｒ１. ５ Ｉ１. ５量子点的 ＲＬ 光谱具有比 ＰＰＯ 更适宜的

峰位和更窄的半高宽(ＦＨＷＭ)ꎮ 计算结果表明

ＱＤ / ＰＰＯ 体系的光谱适配因子是 ＰＰＯ 体系的两

倍左右ꎬ光谱适配因子的显著改善是量子点光

谱调控后光学性能和电学性能显著增益的主要

原因ꎮ

３. ５　 全无机钙钛矿量子点应用展望

在以往辐致荧光效应同位素电池的研究中ꎬ
主要集中于放射源、荧光材料、光伏单元这 ３ 个方

面ꎮ 其中放射源的研究相对较少ꎬ考虑到电离辐

射屏蔽等环境安全问题一般选取 α 和 β 放射源

居多ꎬ如３Ｈ、２１４Ａｍ、１４７Ｐｍ、６３Ｎｉ 等ꎮ 光伏单元的研

究主要借鉴于太阳能电池领域的研究基础ꎬ一般

选取禁带宽度较高的Ⅲ￣Ⅴ族半导体如 ＧａＡｓ、Ｉｎ￣
ＧａＰ 等ꎮ 荧光材料的主要选择是荧光粉晶体

(ＺｎＳ∶ Ａｇ、ＺｎＳ ∶ Ｃｕ、ＺｎＳ ∶ Ｃｕ Ａｌ 等)、闪烁体材料

(ＬＹＳＯ、ＣｓＩ∶ Ｔｌ、ＰＰＯ 等) [８￣１１]ꎮ 本文针对传统荧光

材料发射光谱相对确定ꎬ利用量子点荧光材料发
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射光谱可调的特性改善传统荧光材料与不同后端

器件的适配性ꎮ 通过改变全无机钙钛矿量子点的

组分ꎬ可改变量子点的发射波长进而可实现可见

光波段的全谱调控ꎮ 不同组分的全无机钙钛矿量

子点的实物图和归一化的辐致荧光发射光谱如图

９ 所示ꎮ
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图 ９　 (ａ)全无机钙钛矿量子点 ＣｓＰｂＸ３ (Ｃｌ、Ｂｒ、Ｉ)的实物

图ꎻ(ｂ)全无机钙钛矿量子点 ＣｓＰｂＸ３ (Ｃｌ、Ｂｒ、Ｉ)的

辐致荧光发射光谱ꎮ
Ｆｉｇ. ９ 　 ( ａ) Ｐｈｙｓｉｃａｌ ｄｉａｇｒａｍ ｏｆ ａｌｌ￣ｉｎｏｒｇａｎｉｃ ｐｅｒｏｖｓｋｉｔｅ

ＣｓＰｂＸ３(Ｃｌ、Ｂｒ、 Ｉ) ＱＤｓ. ( ｂ) ＲＬ ｓｐｅｃｔｒａ ｏｆ ａｌｌ￣
ｉｎｏｒｇａｎｉｃ ｐｅｒｏｖｓｋｉｔｅ ＣｓＰｂＸ３(Ｃｌ、Ｂｒ、Ｉ) ＱＤｓ.

全无机钙钛矿量子点可实现可见光范围内的

全谱调控ꎬ以适配于对不同光谱区间有响应需求

的后端器件(ＰＭＴ 光电倍增管、Ｓｉ￣ＰＤ 硅光电二极

管、ＣＣＤ 电荷耦合器件等)ꎮ 利用可实现光谱调

控的量子点荧光材料改善光电器件与发射光谱适

配性的研究思路ꎬ在辐射传感器、核电池、辐射探

测器以及核医学成像等领域具有一定的参考意义

和应用价值ꎮ

４　 结　 　 论

本文提出的钙钛矿量子点辐致光伏效应同位

素电池可作为一种显著提升同位素电池输出功率

的可行方案ꎬ为开发服役于低功耗 ＭＥＭＳ 的同位

素电池提供了技术基础和参考依据ꎮ 本文选取

ＣｓＰｂＢｒ３ 和 ＣｓＰｂＢｒ１. ５ Ｉ１. ５ 钙钛矿量子点调控 ＰＰＯ
的辐致荧光发射光谱ꎬ获得了更优异的器件适配

性及同位素电池整体电学性能ꎬ得到以下结论:
(１)热注入合成的 ＣｓＰｂＢｒ３ 和 ＣｓＰｂＢｒ１. ５ Ｉ１. ５量

子点表征各体系的辐致荧光光谱和图像ꎮ 利用量

子点光谱调控后ꎬＲＬ 光谱的峰位从 ３７１. ５ ｎｍ
(ＰＰＯ)变为 ５１５. ９ ｎｍ(ＣｓＰｂＢｒ３ ＱＤ/ ＰＰＯ)和 ６１９. ８
ｎｍ(ＣｓＰｂＢｒ１. ５ Ｉ１. ５ ＱＤ / ＰＰＯ)ꎮ

(２) ＰＰＯ、ＣｓＰｂＢｒ３ / ＰＰＯ 和 ＣｓＰｂＢｒ１. ５ Ｉ１. ５ / ＰＰＯ
与 ＥＭＣＣＤ 的光谱适配因子值分别为 ４２. ４８％ 、
９１. ７４％和 ９５. ４４％ ꎮ ＱＤ / ＰＰＯ 体系的 ＥＭＣＣＤ 荧

光计数比 ＰＰＯ 体系增加 ２. ３６ ~ ２. ８３ 倍ꎮ
(３)利用量子点光谱调控后ꎬＱＤ / ＰＰＯ 辐致荧

光效应同位素电池相比于 ＰＰＯ 辐致荧光效应同

位素电池的电学性能显著提升ꎮ 短路电流 Ｉｓｃ提
升 １. ３５ ~ ２. ０７ 倍ꎬ开路电压 Ｖｏｃ提升 １. ０９ ~ １. ４９
倍ꎬ最大输出功率 Ｐｍａｘ提升 ２. ５１ ~ ３. ９７ 倍ꎬ填充

因子 ＦＦ 提升 １. ０１ ~ １. １０ 倍ꎮ ＰＰＯ、ＣｓＰｂＢｒ３ / ＰＰＯ
和 ＣｓＰｂＢｒ１. ５ Ｉ１. ５ / ＰＰＯ 与 ＧａＡｓ 的光谱适配因子值

分别为 ３６. ７６％ 、８２. ３４％和 ９２. ３８％ ꎮ
(４)验证了全无机钙钛矿量子点应用于辐

致荧光效应同位素电池的可行性ꎮ 表明了量子

点光谱调控可显著提高辐致荧光效应同位素电

池的整体输出性能ꎬ同时也探究了量子点在核

探测以及核医学成像技术等领域的潜在应用

价值ꎮ
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