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摘要： 准二维 Ruddlesden⁃Popper（R⁃P）卤化物钙钛矿具有优越的光电特性，在太阳能电池、发光二极管、激光

器等光电器件中受到广泛关注，但严重影响载流子的弛豫和传输特性的激子 ⁃声子之间的相互作用还未得到

充分揭示。与广泛研究的三维钙钛矿结构相比，准二维钙钛矿存在天然形成的量子阱结构，具有更大的激子

结合能，激子效应更加明显，但对其激子 ⁃声子相互作用的研究仍然较少。因此，我们通过溶液法制备了准二

维 R⁃P 型钙钛矿（PEA）2Csn-1PbnBr3n+1薄膜，其增益系数高达~1 090.62 cm-1，获得了低阈值（~12.48 μJ/cm2）的放

大自发辐射。基于此，我们通过变温荧光光谱（77~300 K）和瞬态吸收光谱技术研究了（PEA）2Csn-1PbnBr3n+1薄
膜随温度变化的发光特性，以阐述其内部的激子 ⁃声子相互作用对其发光性能的影响。发现在低温域内（77~
120 K），由激子⁃声子相互作用引起的带隙变化相对较弱，晶格热膨胀占主导地位；随着温度升高，激子⁃声子相

互作用对带隙变化产生较大影响。另一方面，激子 ⁃声子相互作用会促使发光光谱线宽加宽，但我们在 77~
120 K 的温度范围内观察到了反常线宽变窄现象，这归因于由局域化效应引起的多量子阱中的能量转移机制；

直到 120 K 之后，激子 ⁃声子相互作用引起的谱线加宽才足以逆转这一趋势。本文对准二维钙钛矿的激子 ⁃声
子相互作用的研究对于提高准二维钙钛矿光学性能及其发光应用具有指导价值。
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Abstract： The quasi-2D Ruddlesden-Popper（R-P） halide perovskite has been widely used in solar cells， light-
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emitting diodes， lasers and other optoelectronic devices due to its excellent photoelectric properties.  However， the 
exciton-phonon interaction， which seriously affects the relaxation and transport characteristics of carriers， has not 
been fully revealed.  Compared with the widely studied 3D perovskite structure， quasi 2D perovskite has a naturally 
formed quantum well structure with greater exciton binding energy and more obvious exciton effect.  However， the ex⁃
citon-phonon interaction of quasi 2D perovskite is still less studied.  Therefore， a quasi-2D R-P perovskite film 
（PEA）2Csn-1PbnBr3n+1 has been prepared by solution method with a gain coefficient of ~1 090. 62 cm-1 and an ampli⁃
fied spontaneous emission of low threshold （~12. 48 μJ/cm2）.  Based on this， we studied the luminescence properties 
of （PEA）2Csn-1PbnBr3n+1 film with temperature variation by using variable temperature fluorescence spectroscopy（77-
300 K） and transient absorption spectroscopy， in order to elaborate the influence of exciton-phonon interaction on its 
luminescence properties.  It was found that in the low temperature domain （77-120 K）， The bandgap change caused 
by exciton-phonon interaction is relatively weak， and the lattice thermal expansion is dominant.  With the increase of 
temperature， the exciton-phonon interaction has a great influence on the change of bandgap.  On the other hand， the 
exciton-phonon interaction causes the line width of the luminescence spectrum to widen， but we observed the abnor⁃
mal line width narrowing in the temperature range of 77-120 K， which is attributed to an energy transfer mechanism 
in the multi-quantum well caused by the localization effect.  Until above 120 K， the line widening caused by the exci⁃
ton-phonon interaction is sufficient to reverse this trend.  In this paper， the exciton-phonon interaction of quasi 2D 
perovskite is of guiding value for improving the optical properties and luminescence applications of quasi 2D 
perovskite.

Key words： exciton-phonon interaction； quasi-2D perovskite； spectral broadening； localization effects

1　引　　言

近年来，由于具有带隙可调、吸收能力强、增

益系数高、光致发光量子产率高等优点，金属卤化

物钙钛矿材料作为一种优异的光伏和发光材料吸

引了越来越多的关注 [1-2]。与三维钙钛矿材料相

比，长链有机疏水阳离子，如萘甲胺（NMA）、苯乙

胺（PEA）等的引入使得准二维钙钛矿具有更强的

环境稳定性、更大的激子结合能和天然的量子阱

结构，在发光器件中具有更广阔的应用前景 [3-7]。

准二维钙钛矿作为一种光增益介质，其大的激子

结合能和内部固有的从小 n 相到大 n 相的“能量漏

斗/级联”结构，使其具有高效的能量传输特性，进

而载流子更多地在大 n 相聚集，提高了发光效

率 [8-10]。 2018 年，Li 等报道了增益系数高达 300 
cm-1的 NMA 基准二维钙钛矿薄膜，发现光致激发

物在几个皮秒的时间范围内就可以在较低能带隙

的量子阱上快速累积，从而便于建立粒子数反转，

最 终 实现了 <20 μJ/cm2 的低阈值放大自发辐射

（ASE）[11]。得益于准二维钙钛矿优异的光增益特

性，不同形貌构成的微腔准二维钙钛矿激光得以

迅速实现。薄膜增益介质的灵活性使其可以与外

置谐振腔结合制备发光器件 [12]，但对准二维钙钛

矿薄膜本身的发光光谱特性的研究有待进一步

加强。

最近的研究表明，钙钛矿材料具有较长的相

干时间和稳定的无明显光谱扩散的发光等激子特

性，然而，长的相干时间和窄的发射线宽均要求激

子 -声子耦合作用较弱 [13]。但目前较多的相关研

究工作都是关注于三维钙钛矿中的激子 -声子相

互作用 [14]。与三维钙钛矿相比，大尺寸有机阳离

子的存在使得准二维钙钛矿天然的量子阱结构使

其具有强的限域效应，因此内部的激子效应更明

显，不同 n 值钙钛矿对其发光特性影响较大 [15-16]。

但目前，基于准二维钙钛矿体系的激子-声子相互

作用研究仍然较少，激子-声子相互作用对其发光

特性的影响机制仍有待探究。

本文中我们制备了具有较高增益（~1 090. 62 
cm-1）和较低 ASE 阈值（~12. 48 μJ/cm2）的 R-P 型

准二维钙钛矿（PEA）2Csn-1PbnBr3n+1 薄膜，并且通

过分析其在 T=77~300 K 的光致发光（PL）温度依

赖光谱和瞬态吸收光谱，研究了薄膜中的激子-声

子相互作用。研究表明，在低温时（77~120 K），准

二维钙钛矿带隙改变主要受晶格热膨胀效应影

响，激子 -声子相互作用并不明显；随着温度的升

高  （>120 K），激子 -声子相互作用的影响变大，其

引起的发光中心红移将抵消掉一部分由晶格热膨

胀引起的蓝移作用。另一方面，虽然激子-声子相
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互作用会贡献一定的光谱线宽加宽，但在 77~120 
K 的温度范围内，我们观察到了反常线宽窄化现

象，这归因于准二维钙钛矿结构中局域化效应引

起的多量子阱的能量转移机制。随着温度的升高

（>120 K），激子-声子相互作用引起的谱线加宽才

足以逆转这一趋势。本文详细解释了准二维钙钛

矿内部的激子 -声子相互作用与其他效应协同调

控发光特性的作用机制，为基于准二维钙钛矿的

光电器件研究提供了物理基础。

2　实　　验

2. 1　样品准备

苯乙基溴化铵（PEABr）购自西安宝莱特。溴

化铅（PbBr2，99. 999%）、溴化铯（CsBr，99. 999%）

和二甲亚砜（DMSO，无水，99. 9%）购自阿拉丁

试剂。

2. 2　钙钛矿薄膜制备

将 1 mmol PbBr2、1 mmol CsBr 和 0. 6 mmol 
PEABr 溶解在 5 mL DMSO 中以制备钙钛矿前驱

体溶液。在 80 ℃下搅拌前驱体溶液 8 h。同时，

用去离子水、丙酮和异丙醇超声清洗玻璃基片，并

在使用前用臭氧等离子体处理 20 min。然后，将

钙钛矿前驱体溶液以 3 000 r/min 的速度旋涂在玻

璃基片上 30 s，并在 100 ℃ 的热板上热退火 10 
min，以除去残留的溶剂。

2. 3　测试表征

紫外 -可见吸收光谱在室温下用双光束紫外

可见分光光度计（UV1901PCS，yoke，中国）在 300～
800 nm 范围内测量。泵浦源是一个钛宝石再生

放大器（800 nm，35 fs，1 kHz）。激发波长为 400 
nm 的激光脉冲，由基频光通过在 200 μm 厚的

BBO 晶体中进行倍频产生。通过柱面透镜聚焦

泵浦光而得到的飞秒激光用来测量荧光和  ASE
光谱。

对于变温光致发光光谱测量实验，样品被放

入数字控温的真空低温器（MicrostatN2, Oxford In⁃
struments）。激发光源是波长为 405 nm 的连续

光，并由一个透镜聚焦（焦距 f = 10 cm），信号收集

器是一组具有背散射几何形状的透镜。

变温瞬态吸收光谱实验是在一个商业化设备

（Helios fire, ultrafast system）结合自建的温控系统

进行的。

3　结果与讨论

3. 1　样品发光性能表征

我们通过溶液法制备了具有 R-P 结构的准二

维钙钛矿（PEA）2Csn-1PbnBr3n+1 薄膜，在激发光照

射 下 显 示 出 优 异 的 发 光 性 能 。 图 1（a）是

（PEA）2Csn-1PbnBr3n+1薄膜在室温下的紫外-可见吸

收光谱，显示了在 402，432，460，510 nm 处有 4 个

明显的激子吸收峰，分别对应于无机层数 n=1、  
n=2、n=3 和 n≥5 的量子阱，表明制备的准二维钙

钛矿（PEA）2Csn-1PbnBr3n+1薄膜中存在多量子阱结

构 [10,17]。图 1（b）显示了（PEA）2Csn-1PbnBr3n+1 薄膜

在室温下的荧光和 ASE 光谱，荧光峰位~519 nm; 
与荧光谱相比，ASE 峰位显示出明显的红移，峰位

~536 nm。由于小 n 相载流子可以快速转移到最

低能带，因此只能观察到属于 n≥5 相的荧光峰。

光学增益系数是评估材料发光性能的一个关

键参数。（PEA）2Csn-1PbnBr3n+1 薄膜的光学增益系

数可以通过可变条纹长度（VSL）方法测量，其中

泵浦光被一个柱面透镜聚焦成一条长条纹线，其

长度由一个可调节的狭缝控制 [18]，可通过调节狭

缝宽度改变激发长度。如图 2（a）所示，光谱发光
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图 1　准二维钙钛矿（PEA）2Csn-1PbnBr3n+1薄膜的光学特性。  （a）吸收光谱；（b）荧光和 ASE 光谱。

Fig.1　Optical properties of the quasi-2D perovskite （PEA）2Csn-1PbnBr3n+1 films. （a）Optical absorption spectrum. （b）PL and 
ASE spectra.
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强度随着狭缝宽度的增加而变大，当条纹长度超

过 0. 009 cm 时出现明显的 ASE 峰，这表示需要一

定程度的光放大来克服传播损耗。图 2（b）描述

了图 2（a）中发光强度与条纹长度的关系，可以用

函数关系式描述为 [19]：

I = ( I s A/G )[ exp (GL ) - 1]， （1）
其中，I、Is、A、G和 L分别是发光强度、单位体积的自

发辐射率、激发体积的截面积、光学增益系数和条

纹长度。根据公式（1），我们拟合了 L=0. 001~0. 01 
cm 的荧光强度-条纹长度曲线，可估算该薄膜光学

增益系数 G 高达~1 090. 6 cm-1，在钙钛矿中居于前

列，这非常有利于实现受激辐射光放大[20-23]。

我们进一步研究了激发强度依赖的薄膜发光

特性。如图 2（c）所示，薄膜发光强度随着激发光

能量密度的增大发生明显变化。在低能量密度激

发下，发光光谱半高全宽（FWHM）为 24. 12 nm，

强度线性增大；随着泵浦能量密度进一步增大，发

光峰波长发生明显红移，FWHM 窄化到 5. 03 nm，

同时强度发生显著的非线性增强，表明 ASE 发

生。图 2（d）具体描述了薄膜发光强度和 FWHM
随激发能量密度出现的明显阈值行为和增益导致

的光谱窄化，其拐点激发能量密度为~12. 48 μJ/
cm2，即 ASE 阈值。

为了进一步研究（PEA）2Csn-1PbnBr3n+1 薄膜增

益特性的温度依赖性，我们研究了不同温度下薄

膜的发光行为。图 2（e）显示了不同温度（77，
100，150，200，300 K）下薄膜的 ASE 发光强度与相

应泵浦强度的变化关系，发现薄膜的 ASE 阈值随

着温度升高而略微增大，从 77 K 升温到 300 K 时，

ASE 阈值从 4. 32 μJ/cm2增至 13. 38 μJ/cm2。  这可

以归因于随温度上升，准二维钙钛矿内激子发生

解离 ; 同时随着温度上升，纵向光学声子数增加，

激子 -声子耦合增强，均使得非辐射复合概率增

大，导致发光效率变低，增大了 ASE 阈值 [24]。为了

量化 ASE 阈值特性，ASE 阈值与温度的关系可以

用指数函数表示，利用特征温度 T0表示 ASE 阈值
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图 2　（a）不同条纹长度激发下的发光光谱；（b）发光强度与条纹长度的关系；（c）泵浦光强度依赖性发光光谱；（d）发光强

度和光谱线宽随泵浦光强度变化趋势；（e）不同温度下（PEA）2Csn-1PbnBr3n+1薄膜的发光强度随泵浦强度变化趋势；

（f）不同温度下 ASE 阈值，红色实线为拟合曲线。

Fig.2　（a）Luminescence spectra under excitation of different stripe lengths. （b）The relationship between luminescence intensity 
and stripe length. （c）Pump-fluence-dependent luminescence spectra. （d）The variation trend of luminescence intensity 
and spectral line width with pump intensity. （e）Trend of luminescence intensity of （PEA）2Csn-1PbnBr3n+1 thin films with 
pump intensity at different temperatures （PEA）. （f）ASE threshold at different temperatures. The solid red line is fitting.
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对温度变化的容忍能力。可用以下公式表示这种

关系 [25-26]：

P th(T ) = P th，0 exp (T/T0 )， （2）
其中 Pth（T）和 Pth,0 分别为温度为 T K 和低温时的

受激辐射阈值，T0 是特征温度。拟合得到该薄膜

的 特 征 温 度 为 184. 55 K（图 2（f）），这 表 明

（PEA）2Csn-1PbnBr3n+1 薄膜的 ASE 特性对温度变化

相对不敏感，具有非常好的稳定性 [27-28]。

3. 2　变温光致发光光谱分析

为了研究（PEA）2Csn-1PbnBr3n+1 薄膜中晶格热

膨胀和激子-声子耦合作用对其发光强度、发光波

长及光谱半高宽的影响，我们利用功率为 0. 7 
mW、波长为 405 nm 的连续光激发，测得其温度范

围为 77~300 K 的荧光光谱。如图 3（a）所示，在  
77～300 K 的温度范围内，发光强度随着温度的

升高而下降。这主要是因为随着温度升高，纵向

光学声子数增加，导致激子 -声子耦合增强，从而

提高了非辐射跃迁的概率，削弱了发光效率 [29]。

相应的光谱积分强度随温度的变化如图 3（b）所

示，可根据公式（3）进行拟合 [30-31]：

I (T ) = I0
1 + Ae-EB /kBT ， （3）

其中 T 是温度，I（T）和 I0分别是温度为 T 和 0 K（或

低温）时的荧光光谱积分强度，A 是常数，kB 是玻

尔兹曼常数，EB 是热激活能。经过拟合（图 3（b）
中 红 色 曲 线），可 以 得 到 其 热 激 活 能 为 44. 46 
meV，大于室温热能。相对大的 EB 值对于实现激

子发光更加有利，因此，（PEA）2Csn-1PbnBr3n+1 薄膜

中的激子相对比较稳定，适合用作光发射材料 [32]。

图 3（c）显示了准二维钙钛矿薄膜的发光峰值能

量的温度依赖性。可见，在 77~120 K 的温度范围

内，薄膜的发射中心光子能量随着温度升高而线

性快速增大。然而，在 120～300 K 范围内，光子

能量只变化了 17. 68 meV。在 77~300 K 的温度范
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图 3　（a）在波长为 405 nm、泵浦功率为 0.7 mW 的连续光激发下，（PEA）2Csn-1PbnBr3n+1 薄膜从 77～300 K 随温度变化的

PL 光谱；（b）PL 积分强度与温度的关系，红线为非线性拟合曲线；（c）（PEA）2Csn-1PbnBr3n+1 薄膜发光峰峰值能量与

温度的关系，灰色和红色虚线分别表示晶格热膨胀和激子 -声子耦合相互作用的贡献，红色实线代表两者整体贡

献；（d）发光谱的 FWHM 与温度之间的变化关系。

Fig.3　（a）Photoluminescence spectra of （PEA）2Csn-1PbnBr3n+1 films with temperature from 77 K to 300 K under continuous opti⁃
cal excitation at a wavelength of 405 nm with a pump power of 0.7 mW. （b）Integrated PL intensity as a function of temper⁃
ature. The red line represents a nonlinear fitting. （c）Temperature-dependence of the peak energy of （PEA）2Csn-1PbnBr3n+1 
films. The gray and red dashed lines show the contributions of thermal expansion and exciton-phonon interaction， respec⁃
tively. The solid red line is overall. （d）The function between temperature and FWHM.
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围内，（PEA）2Csn-1PbnBr3n+1 准二维钙钛矿中的激

子-声子相互作用主要是由 Fröhlich 耦合的纵向光

学（LO）声子散射主导的，声学声子散射可以忽略

不计。因此，我们采用了仅考虑 LO 声子影响的单

振子模型进行分析 [15]。考虑到晶格体积随温度线

性膨胀，晶格热膨胀和激子 -声子耦合对 PL 峰值

能量的共同影响可以用以下公式来拟合 [15,26]：

E g(T ) = E 0 + βTET + βEP( 2
exp (ћω/kBT ) - 1 + 1)，

（4）
其中 T 是温度，E0 是 0 K 时的非重整化带隙能，

βTE、βEP、kB 和 ћω 分别是晶格的热膨胀系数、激子 -

声子耦合作用系数、玻尔兹曼常数和声子能量。

由于声子分布的影响，在 0 K 时会发生带隙重整。

带隙重整化能 E g（T=0）=E0 + βEP，经过拟合，可得

E0=2. 42 eV，晶格热膨胀系数 βTE=0. 30 meV/K，激

子-声子耦合作用系数 βEP=-71. 47 meV，平均光学

声子能量 ћω=43. 59 meV。如图 3（c）所示，当 T=0 
K 时，对应薄膜中热膨胀对带隙没有贡献的重整化

的带隙值，即 E g（T=0）=E0 + βEP=2. 276 eV，图 3（c）
中的黑色实线是其重整化带隙能。

具体地，不同温度条件下，准二维钙钛矿的带

隙变化是由晶格热膨胀和激子 -声子耦合效应共

同影响的（分别由图 3（c）中黑色和红色虚线描

述）。在低温条件下（77 K<T<120 K），考虑到纵向

光学声子模式的数量接近零，发光带隙主要由晶

格热膨胀效应而不是激子-声子耦合主导，这导致

了峰值位置的线性蓝移和光子能量的线性增加。

而随着温度的升高（T>120 K），声子模式的数量

相应地增加，导致激子 -声子的相互作用变得显

著。此时激子-声子耦合作用对 PL 光谱中心波长

的影响快速增大，其引起的光谱红移将抵消掉一

部分由晶格热膨胀引起的蓝移作用 [32-35]。因此，在

晶格热膨胀和激子-声子相互作用的共同影响下，

PL 峰位首先线性蓝移，然后移速逐渐变缓，最后

趋于稳定。

图 3（d）显 示 了（PEA）2Csn-1PbnBr3n+1 薄 膜 的

PL 光谱的 FWHM 与温度的关系。在低温条件下

（77~120 K），FWHM 从 54. 00 meV 下降到 49. 42 
meV，出现反常的光谱窄化 ；而在高温条件下

（120~300 K），FWHM 增加到 89. 04 meV，总体呈

现出“√”形的变化趋势。不同温度下（PEA）2Csn-1 -

PbnBr3n+1的发光光谱谱宽主要是由晶体中的晶格

振动引起的，这些由形变势、压电和 Fröhlich 相互

作用导致的振动以不同的方式扰动激子的运动。

表示如下 [36-37]：

Γ (T ) = Γ inh + φACT + φLO
e( ELO /kT ) - 1 + φ imp e-Eb /kBT，（5）

其中第一项 Γinh 是由激子 -激子相互作用和晶体

的无序性引起的散射产生的不均匀展宽，是一个

与温度无关的常数。第二项中 T 是温度，φAC是激

子-声学声子耦合相互作用系数，主要与形变势相

互作用有关，与温度呈线性相关。第三项中 φLO
是 激 子 - 纵 向 光 学 声 子 耦 合 相 互 作 用 系 数

（Fröhlich 相互作用系数），它与 LO 声子的玻色-爱

因斯坦分布有关，即 1/（e( ELO /kT ) - 1），这里 ELO是 LO
声子的平均能量，k 是玻尔兹曼常数，T 是温度。

最后一项 φimp 是杂质项，它是由于完全电离杂质

的散射而产生的线宽，大小由它们的平均结合能

Eb 决定。考虑到（PEA）2Csn-1PbnBr3n+1 薄膜的杂质

非常少，可以忽略杂质引起的光谱展宽变化，即

Γimp=0。又考虑到声学声子能很小， 因此激子与

声学声子散射导致的光谱变化也可忽略。在该条

件下，将 120～300 K 的实验数据拟合为图 3（d）中

的红色曲线。其中，与温度无关的非均匀增宽项

Г0=45. 48 meV，激子-纵向光学声子耦合系数 φLO=
195. 42 meV，纵向光学声子能量 ELO=43. 50 meV，

与平均光学声子能相当。

3. 3　瞬态吸收动力学研究

为了进一步研究（PEA）2Csn-1PbnBr3n+1薄膜的光

谱加宽机制，我们分析了其内部的载流子动力学行为。

图 4（a）是在 100 K 温度下，（PEA）2Csn-1PbnBr3n+1薄
膜的瞬态吸收光谱（TAS）。图 4（b）是不同时间下

的吸收变化光谱，可以看到在 432 nm 和 517 nm 附

近处有两个由态填充效应引起的基态漂白（GSB）
峰（负信号），分别对应小 n 项（n=2）和大 n 项（n≥
5）的量子阱。如图 4（c）所示，n=2 相的 GSB 信号

在 0. 50 ps 内发生迅速衰减，并在~13. 10 ps 内衰

减到零；而 n≥5 相在 1. 30 ps 内迅速建立，发生了

明显的从高能带隙的量子阱到低能带隙的量子阱

的超快载流子转移过程。小 n 相较长的衰减寿命

表明在低温下载流子传输得不充分，会引起载流

子局域聚集。而在 300 K 时，如图 4（d）~（f）所示，

最低带隙 n≥5 的 GSB 信号仍然存在，建立时间小

于 1 ps，但 n=2 相的 GSB 信号变得很弱。这归因

于当温度升高到 300 K 后，载流子在低维相的局

域效应减弱，而在较低能带隙的量子阱上累积。
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3. 4　载流子局域化效应

准二维钙钛矿中随温度升高光谱线宽变窄的

现象与材料内部的多量子阱结构和能量转移密切

相关，可以用局域化效应来解释，主要是由于在材

料内部存在一种载流子转移机制。具体地说，在

低温条件（77 K<T<120 K）下，载流子随机地分布

在能量最低位之间（图 5（a））。随着温度升高，接

近 120 K 时，小 n 项量子阱处的载流子逐渐变少，

同时弱局域化的载流子被热激活，并通过跳跃弛

豫达到饱和再分布到强局域化状态的其他低能量

区域（图 5（b））。在这个过程中，线宽会明显变

窄。之后，随着温度进一步升高（>120 K），载流子

的热化开始变得更加关键，激子声子耦合效应逐

渐占据主导作用，导致了线宽显著增加。在传统

的半导体材料如 InGaN/GaN 量子阱中也观察到类

似的光谱线宽变窄现象 [38]。

图 6（a）显示在增大了激发功率后（～1. 1 mW）

测得的变温荧光光谱（77~300 K），PL 强度随着温

度升高而下降，这与图3（a）表现出的现象一致。然而，

我们提取了随温度变化的 FWHM 信息绘制在图   
6（b）中，发现图 3（d）中 77~120 K 的 FWHM 反常

窄化消失了。这可以归因于激发光功率的增加，

即载流子浓度增加，削弱了局域化效应的影响。

在 T>120 K 后 ，FWHM 与 低 激 发 功 率 下（~0. 7 
mW）的变化趋势相似，可以归因于载流子的热效

应占主导地位，而局域化效应对 FWHM 的影响相

对较弱。说明当激发光功率增加时，由于局域化

效应的减弱，导致与温度有关的光谱窄化幅度变

小，异常的光谱窄化现象消失，谱线宽度随着温度

升高在整个温度域内单调增加。

（a） （b） （c）
图 5　不同温度下载流子在多量子阱结构中转移的可能机制。  （a）~（c）载流子在低、中、高温下的分布情况。

Fig.5　The possible mechanism of carriers transferring in the MQWs structure at different temperatures. （a）-（c）The distribution 
of carriers at low， medium and high temperatures， respectively.
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图 4　（a）100 K 温度下（PEA）2Csn-1PbnBr3n+1 薄膜的 TAS；（b）选定时间尺度的 TAS（T=100 K）；（c）432 nm 和 517 nm 处的动

力学曲线（T=100 K）；（d）300 K 温度下薄膜的 TAS；（e）选定时间尺度的 TAS（T=300 K）；（f） 433 nm 和 514 nm 处的动

力学曲线（T=300 K）。

Fig.4　TA spectra of （PEA）2Csn-1PbnBr3n+1 films. （a）TA spectra of the film（T=100 K）. （b）TA spectra at selected timescales（T=
100 K）. （c）Kinetic curves at 432 nm and 517 nm（T=100 K）. （d）TA spectra of the film（T=300 K）. （e）TA spectra at se⁃
lected timescales（T=300 K）. （f）Kinetic curves at 433 nm and 514 nm（T=300 K）.
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4　结　　论

综上所述，准二维钙钛矿（PEA）2Csn-1PbnBr3n+1
薄膜表现出了优异的光增益特性，具有~1 090. 62 
cm-1的高光增益系数和~12. 48 μJ/cm2的低 ASE 阈

值。通过进一步研究温度依赖发光光谱，分析了晶

格热膨胀和激子-声子耦合对（PEA）2Csn-1PbnBr3n+1
薄膜发光带隙和线宽的影响。发现准二维钙钛矿

（PEA）2Csn-1PbnBr3n+1薄膜中存在多量子阱结构和能

量漏斗效应，这种强局域化的能量转移机制可以抑

制低温下光谱线宽增加。研究结果可以为提升准二

维钙钛矿材料与器件光学性能提供有力指导。

本文专家审稿意见及作者回复内容的下载地址：

http://cjl. lightpublishing. cn/thesisDetails#10. 37188/
CJL. 20220418.
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图 6　（a）在波长为 405 nm、泵浦功率为 1.1 mW 的连续光激发下，从 77～300 K 的（PEA）2Csn-1PbnBr3n+1薄膜随温度变化的

光致发光光谱；（b）（PEA）2Csn-1PbnBr3n+1薄膜 PL 谱的 FWHM 与温度之间的函数关系。

Fig.6　（a）Photoluminescence spectra of （PEA）2Csn-1PbnBr3n+1 films with temperature from 77 K to 300 K under continuous opti⁃
cal excitation at a wavelength of 405 nm and a pump power of 1.1 mW. （b）The function between temperature and FWHM 
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