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В спектрах фотолюминесценции нанокристаллов перовскитов CsPbBr3, выращенных во фторфосфатной

стеклянной матрице, обнаружены фононные повторения экситонной линии. Проведено моделирование

зависимости интенсивности фононных реплик с учетом отличия кривизны возбужденного и основного

адиабатических потенциалов. Измерены спектры комбинационного рассеяния света для нанокристаллов

CsPbBr3 . В рамках теории функционала плотности выполнен расчет спектра фононных состояний этих

кристаллов в орторомбической фазе. Проведено сравнение частот фононов, наблюдаемых в спектрах

фотолюминесценции и спектрах комбинационного рассеяния света, с результатами расчета.
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1. Введение

В настоящее время перовскитные нанокристаллы

(НК) активно исследуются благодаря широким перспек-

тивам их практического применения [1–4]. Изменение

размера нанокристаллов и их химического состава поз-

воляет легко варьировать энергию оптических перехо-

дов во всем видимом спектральном диапазоне. Новым

классом оптических материалов являются недавно син-

тезированные перовскитные НК, инкапсулированные в

стеклянные матрицы [5–8]. Нанокристаллы перовскита

CsPbX3 (Х=Сl, Вr, I), синтезированные во фторфос-

фатной (ФФ) стеклянной матрице [8], имеют целый ряд

преимуществ перед коллоидными аналогами, в частно-

сти обладают высокой стабильностью физических и, в

частности, оптических характеристик.

Демонстрация высокого квантового выхода фотолю-

минесценции (ФЛ) перовскитных НК стимулировала

многочисленные исследования энергетической структу-

ры и кристаллических фаз перовскитов (см., например,
недавние работы [4,9–11] и ссылки в них). Установлено,
что в запрещенной зоне состояний практически нет

примесных уровней [9,12], что и обеспечивает высокий

квантовый выход люминесценции. Вместе с тем в перов-

скитных НК имеются метастабильные состояния эксито-

нов с большим временем жизни порядка десятков микро-

секунд [13]. Наличие метастабильных состояний приво-

дит к интересному эффекту антистоксовой люминесцен-

ции [14–17]. Помимо этого, эти состояния демонстриру-

ют долгоживущую спиновую динамику, перспективную

для реализации квантовых технологий [13,18–21].
Важную роль играют исследования фононных со-

стояний и экситон-фононного взаимодействия в перов-

скитных НК [22–25]. Экспериментальные исследования

спектра фононов при различных температурах нанокри-

сталлов, совместно с теоретическим моделированием,

позволяют получать важную информацию о структур-

ных фазовых переходах.

Одним из методов исследования фононов является

спектроскопия комбинационного рассеяния (КР-спектро-
скопия), из данных которой можно определить кристал-

лическую структуру и характер межатомных взаимодей-

ствий в изучаемых объектах. Для составления более яс-

ного представления о фононных состояниях данные КР-

спектроскопии должны быть дополнены анализом спек-

тров инфракрасного поглощения (ИК-спектров). Это

особенно важно для кристаллов с центросимметричной

структурой, к которым относятся изучаемые в дан-

ной работе соединения. Именно полярные оптические

фононы, которые не активны в КР-спектрах, играют

определяющую роль в механизме экситон-фононного

взаимодействия [26]. Проведение расчетов на основе тео-

рии функционала плотности (ТФП) позволяет уточнять

информацию, получаемую из спектроскопических ис-
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следований, что помогает интерпретировать фононные

спектры.

В данной работе теоретически и экспериментально

исследован фононный спектр орторомбической моди-

фикации кристалла CsPbBr3. Сравнение рассчитанных

и экспериментальных КР-спектров позволило подтвер-

дить структурную модель изучаемых нанокристаллов и

соотнести наблюдаемые спектральные пики с опреде-

ленными фононными состояниями. Рассчитанный ИК-

спектр позволил предложить интерпретацию связанных

с фононами особенностей, наблюдаемых в спектрах ФЛ.

2. Технология изготовления образцов
и их характеризация

Исследуемый образец представляет собой фторфос-

фатное (ФФ) стекло состава 60Ba(PO3)2−15NaPO3−
12AlF3−1Ga2O3−4Cs2O−8PbF2 (мол%), легированное

3.4 мол% BaBr2, которое было изготовлено методом

закалки расплава. Выбор стеклянной матрицы из фтор-

фосфатов (ФФ) для формирования НК CsPbBr3 был

мотивирован возможностью введения высоких концен-

траций галогенидов. Синтез стекла проводился в за-

крытом стеклоуглеродном тигле при T = 1000−1050 ◦C.

Около 50 г смешанного порошка расплавлялось в тигле

в течение 20 мин. В результате было получено почти

бесцветное стекло. Для получения НК стекло выдержи-

валось в течение 240 мин при температуре стеклования

T = 400 ◦C.

Факт формирования НК, а также идентификация их

размеров производились по рентгенограммам, получен-

ным с помощью рентгеновского дифрактометра Rigaku.

Наблюдалось несколько слабых дифракционных пиков,

свидетельствующих об образовании кристаллических

фаз CsPbBr3. Размер НК определяли по формуле Ше-

рера: d = Kλ/(β cos θ), где d — средний размер упо-

рядоченных (кристаллических) доменов, который может

быть меньше или равен размеру НК; K — безразмерный

коэффициент формы. Фактор формы имеет типичное

значение ∼ 0.9, но изменяется в зависимости от фак-

тической формы кристаллита. β — уширение линии

на половине максимальной интенсивности в радианах,

за вычетом инструментального уширения линии, θ —

брэгговский угол в радианах. λ = 0.154 нм — длина вол-

ны рентгеновского излучения. В нашем случае парамет-

ры были следующими: 2θ = 30.4◦, θ = 15.2◦, β = 0.64◦

(β = 0.011 рад). Исходя из анализа рентгенограмм диа-

метр НК в исследуемом образце оказался равен 13 нм.

3. Техника эксперимента и методика
расчета

Исследование нерезонансной ФЛ и спектра фононных

повторений в резонансной ФЛ производилось с ис-

пользованием стандартной методики стационарной спек-

троскопии. Исследуемый образец помещался на холод-

ный палец в криостате замкнутого цикла, позволяю-

щем охлаждать исследуемые образцы до температуры

T = 11K. Измерения проводились в геометрии на от-

ражение. При исследовании нерезонансной ФЛ в каче-

стве источника света использовался лазер с энергией

фотонов излучения Eexc = 3.06 эВ. Лазерное излучение

направлялось на образец под небольшим углом к оп-

тической оси, чтобы отраженный луч не попадал в

апертуру объектива в канале сбора ФЛ. Для регистра-

ции спектра ФЛ использовался спектрометр iHR-550

(фокусное расстояние 550мм, дифракционная решет-

ка 1200штр/мм). Спектрометр оснащен CCD-камерой

Symphony II, охлаждаемой жидким азотом, что обеспе-

чивало низкий уровень шумов. При измерении резонанс-

ной ФЛ оптическое возбуждение образца производилось

лазером с энергией излучения Eexc = 2.33 эВ, которая

соответствует низкоэнергетическому краю полосы ФЛ

ансамбля НК CsPbBr3.

Измерение спектров возбуждения ФЛ производилось

на той же установке. В качестве перестраиваемого

источника излучения использовалась лампа накаливания

с предмонохроматором МДР-4. Поскольку интенсив-

ность света лампы зависит от длины волны и аппарат-

ной функции монохроматора, спектры возбуждения ФЛ

нормировались на интенсивность выделенного предмо-

нохроматором участка спектра лампы. Использование

CCD-камеры позволяло записывать спектры возбужде-

ния во всей полосе ФЛ исследуемого образца одно-

временно.

Измерение спектров комбинационного рассеяния све-

та (КРС) при температуре T = 7K проводилось с по-

мощью спектрометра T64000, снабженного конфокаль-

ным микроскопом. В качестве источника возбуждения

использовался лазер с энергией фотонов излучения

Eexc = 1.96 эВ. Измерения производились в геометрии

обратного рассеяния. КРС исследованных образцов с

нанокристаллами CsPbBr3, выращенных во ФФ стекле,

характеризуется низким уровнем сигнала. Поэтому до-

полнительно были измерены спектры КРС ФФ стек-

лянной матрицы без нанокристаллов, а также спектр

воздуха, которые были вычтены из сигнала КРС стек-

ла с НК.

Расчеты электронной структуры и фононных спек-

тров проводились в рамках обобщенного градиентного

приближения (GGA) теории функционала плотности с

PBE функционалом и нормосохраняющим псевдопотен-

циалом в программе Castep (Material Studio) [27,28].
Значение энергии отсечки при построении базиса в

плоских волнах составляло 1200 эВ. Для решения элек-

тронной задачи был задан критерий самосогласован-

ности поля, равный 5 · 10−7 эВ/атом. Размерность k-

сетки была выбрана равной 3× 2× 3 (шаг 0.04�A−1).
Оптимизация геометрии была проведена до достиже-

ния остаточных сил и напряжений, не превышающих

0.01 эВ/�A и 0.02 ГПа соответственно. Для оптимизи-

рованной структуры фононные частоты вычислялись

методом линейного отклика (DFPT) [29].
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4. Фотолюминесценция при
резонансном возбуждении

На рис. 1 представлен спектр резонансной ФЛ об-

разца с НК CsPbBr3, измеренный при резонансном

возбуждении в низкоэнергетический край полосы ФЛ

излучением лазера с энергией фотонов Eexc = 2.33 эВ

(λexc = 532 нм). Красной стрелкой указана энергия излу-

чения лазера. На вставке к рис. 1 приведен спектр ФЛ

того же образца при коротковолновом возбуждении

с энергией фотонов Eexc = 3.06 эВ (λexc = 405 нм). На
рис. 1 на фоне хвоста ФЛ хорошо видны три фононных

повторения, отстоящих друг от друга на энергию 18мэВ,

что соответствует частоте колебаний ν = 150 см−1.

На рис. 2 представлены спектры возбуждения ФЛ, из-

меренные при различных энергиях детектирования ФЛ,

Edet = 2.375, 2.380, 2.385 эВ, соответствующих высо-

коэнергетическому краю полосы ФЛ (см. вставку на

рис. 1). Как видно из рис. 2, в исследуемой области

спектра наблюдается несколько широких пиков.

Крайний левый пик сдвигается в левую часть спектра

при увеличении энергии детектируемых фотонов Edet.

Данная особенность спектра, предположительно, связа-

на с резонансным возбуждением во второе размерно-

квантованное состояние экситонов в исследуемых НК.

При увеличении Edet уменьшается размер НК в по-

дансамбле, от которого регистрируется ФЛ. Соответ-

ственно, увеличивается энергия первого и последующих

размерно-квантованных экситонных уровней, а также

энергетический зазор между ними, что и объясняет

сдвиг наблюдаемого пика в спектре возбуждения ФЛ.
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Рис. 1. Спектр резонансной ФЛ при возбуждении НК CsPbBr3
лазерным излучением с энергией фотонов Eexc = 2.33 эВ

(λexc = 532 нм). Красной стрелкой указана энергия фотонов

оптического возбуждения. На фоне хвоста ФЛ виден ряд LO

фононных повторений, соответствующих частотам, кратным

150 см−1 (18мэВ). На вставке к рисунку приведен спектр

ФЛ, измеренный при возбуждении лазерным излучением с

энергией фотонов Eexc = 3.06 эВ (λexc = 405 нм). Измерения

производились при температуре T = 11K.
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Рис. 2. Спектры возбуждения ФЛ, измеренные при разных

энергиях детектирования ФЛ, приведенных в легенде. По го-

ризонтальной оси отложена разность энергии детектирования

ФЛ и фотонов возбуждающего света в обратных сантиметрах.

Интенсивный сигнал, наблюдаемый в области < 25 см−1, свя-

зан с рассеянным излучением от источника света. Штриховыми

кривыми показаны разложение спектра на контуры Гаусса и

подгонка спектров суммой этих контуров. T = 11K. (Цветной

вариант рисунка представлен в электронной версии статьи).

Другие особенности спектра возбуждения ФЛ, наблю-

даемые на рис. 2 (отмечены стрелками) при значениях

частот νexc ≈ −217, −107, −39 см−1, практически не

меняют своего положения относительно Edet. Поэтому

мы предполагаем, что эти особенности обусловлены

экситон-фононными переходами в спектрах возбужде-

ния ФЛ, т. е. одновременным рождением экситона и

фононов с указанными частотами. При этом частота

107 см−1 соответствует рождению одного LO-фонона, а

частота 217 см−1 — двух LO-фононов. Следует обратить

внимание на то, что частота LO-фонона в возбужден-

ном состоянии электронной системы (ν1 ≈ 108 см−1)
существенно меньше, чем частота LO-фонона в ос-

новном состоянии (ν2 = 150 см−1). Это указывает на

значительное отличие кривизны адиабатических по-

тенциалов в основном и возбужденном электронных

состояниях.

5. Спектр фононных состояний

Для детального изучения спектра фононов в нижнем

состоянии электронной подсистемы мы провели иссле-

дование резонансной ФЛ с большим временем накоп-

ления сигнала, обеспечившим динамический диапазон в

3 десятичных порядка. На рис. 3 представлен измерен-

ный спектр, из которого вычтена плавная составляющая

сигнала ФЛ. Благодаря накоплению сигнала удалось

зафиксировать 6 наиболее высокочастотных фононных

повторений, соответствующих частоте ν2 = 150 см−1.
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Рис. 3. Спектр фононных повторений НК CsPbBr3 при

резонансном возбуждении ФЛ, Eexc = 2.33 эВ (λexc = 532 нм).
Плавная составляющая ФЛ вычтена. Пунктирная линия —

подгонка суммой контуров Гаусса. На вставке показана уве-

личенная в 100 раз часть спектра 400−950 см−1. T = 11K.
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Рис. 4. Значения In/I1 · n! как функция номера фононной

реплики. Синими точками представлены экспериментально

полученные значения, зелеными треугольниками — аппрок-

симация в модели Хуанга–Рис (S = 0.54), красными квадра-

тами — расчет в рамках модели [35]. На вставке приведена

схема адиабатических потенциалов и наблюдаемых оптических

переходов. Параметр a описывает сдвиг минимумов адиабати-

ческих потенциалов.

Теоретический расчет, описанный далее, позволяет при-

писать это фононное состояние продольному оптиче-

скому (LO) колебанию, соответствующему антифазным

смещениям катионов и анионов.

На рис. 4 синими точками приведена зависимость

интенсивности экситон-фононных переходов, нормиро-

ванная на интенсивность первого пика и умноженная на

n!, где n — номер фононной реплики. Это позволяет

показать интенсивности всех пиков в пределах одного

десятичного порядка. На вставке к рис. 4 схематично

представлена модель Франка-Кондона [30–32], в рамках

которой проводится анализ поведения фононных реплик.

В этой модели используется адиабатическое прибли-

жение для разделения электронных и колебательных

степеней свободы и параболическое приближение для

адиабатических потенциалов. Минимумы потенциалов

сдвинуты друг относительно друга на некоторую величи-

ну a . Кривизна потенциалов также различна, что описы-

вает различие частот колебаний, измеренных в спектрах

резонансной ФЛ и возбуждения ФЛ. Наблюдаемые в

эксперименте экситон-фононные переходы показаны на

схеме стрелками.

Для теоретического моделирования интенсивности

фононных реплик решается одномерное уравнение Шре-

дингера для гармонического осциллятора [33]:

− ~
2

2m
∂2

∂x2
ψn(x) +

mω2x2

2
ψn(x) = Enψn(x). (1)

Здесь оно представлено в стандартных обозначениях.

Приведем данное уравнение к безразмерному виду пу-

тем замены переменной:

Q =

√

mω
~

x . (2)

Тогда уравнение Шредингера принимает вид

∂2

∂Q2
ψn(Q) +

(

2En

hω
− Q2

)

ψn(Q) = 0. (3)

В результате решения уравнения Шредингера получа-

ются волновые функции колебательных состояний:

ψn(Q) =

(

1

π

)1/4
1√
2nn!

exp

(

−Q2

2

)

Hn(Q), (4)

где Hn(Q) — полиномы Эрмита.

Параметр кривизны адиабатических потенциалов

определяется выражением

β1,2 =
mω2

1,2

2
, (5)

где ω1,2 = 2πν1,2. Введем отношение кривизны адиабати-

ческих потенциалов, β = β1/β2 = ω2
1/ω

2
2 . Будем считать,

что волновая функция (4) описывает колебательные

состояния в нижайшем электронном состоянии. Вы-

ражение для волновой функции верхнего состояния

получается заменой переменной, Q1 = 4
√
β(Q − a), учи-

тывающей сдвиг верхнего адиабатического потенциала

и изменение его кривизны. С учетом изменения нор-

мировки, колебательная волновая функция в верхнем

состоянии имеет вид:

ψ
′

n(Q) =
4

√√
β

π

1√
2nn!

exp

(

−Q2
1

2

)

Hn(Q1). (6)
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В спектрах ФЛ наблюдаются оптические переходы

между нижайшим колебательным состоянием в верхнем

электронном состоянии и различными колебательными

состояниями в основном электронном состоянии. Ин-

тенсивности этих переходов в модели Франка–Кондона
определяются квадратом интеграла перекрытия колеба-

тельных волновых функций:

In =

∣

∣

∣

∣

∣

∣

−∞
∫

−∞

ψ
′

0(Q)ψn(Q)dQ

∣

∣

∣

∣

∣

∣

2

. (7)

Рассмотрим сначала простейший случай, модель

Хуанга-Рис [34], в которой предполагается, что кри-

визна нижнего и верхнего адиабатических потенциалов

одинакова (β = 1) и, соответственно, ω1 = ω2. В этой

модели интегралы перекрытия легко вычисляются ана-

литически, и выражение для интенсивности переходов

приобретает простой вид:

In = e−S Sn

n!
, (8)

где S = a2/2. На рис. 4 показана подгонка эксперимента

зависимостью In/I1 · n! = Sn−1, вытекающей из приве-

денного выше выражения. Оптимальное значение пара-

метра модели, определенное методом наименьших квад-

ратов, S = 0.54 (a = 1.04). Видно, что эта модель лишь

очень приближенно описывает поведение интенсивности

фононных реплик. Этого следовало ожидать, поскольку,

как следует из эксперимента по резонансной ФЛ и

спектров возбуждения ФЛ, ω1 6= ω2.

Для более строгого описания интенсивностей фо-

нонных реплик нами был проведен расчет интегралов

перекрытия, входящих в выражение (7), с учетом разной

кривизны адиабатических потенциалов (β = β1/β2 6= 1).
Для выражения (7) в этом случае также могут быть по-

лучены аналитические формулы. Они приведены в рабо-

те[35] для первых нескольких колебательных состояний.

На рис. 4 приведена зависимость, полученная в рамках

этой модели для оптимальных значений ее параметров:

a = 0.7 и
√
β = ω1/ω2 = 0.8. Видно, что эта модель

точнее описывает эксперимент. Полученное значение

отношения частот, однако, несколько расходится со зна-

чением отношения, полученного из спектров возбужде-

ния ФЛ и резонансной ФЛ (
√
β = ω1/ω2 = 0.7). Расхож-

дение, вероятно, связано с погрешностью определения

частоты ω1 и соотношения интенсивностей фононных

повторений соответственно, а также с приближенностью

модели [35].

6. Теоретическое моделирование
фононных спектров

Первым этапом теоретического исследования фонон-

ных состояний был поиск структуры, соответствую-

щей минимуму энергии электронной подсистемы. Та-

кая структура была найдена в результате полной (как
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Рис. 5. Спектр КРС НК CsPbBr3 (синяя линия), измеренный
при температуре 7K, и расчетный спектр фононов для орто-

ромбической фазы (красная линия).

относительно параметров ячейки, так и относительно

позиций атомов) оптимизации геометрии орторомбиче-

ской модификации CsPbBr3 с пространственной группой

Pnma и четырьмя формульными единицами в ячейке.

Теоретические оценки параметров ячейки (8.402, 11.756
и 8.179�A) оказались близкими к найденным эксперимен-

тально (8.186, 11.659 и 8.098�A) [36].

Затем был проведен расчет центрозонных фононных

состояний. Все моды были разбиты по неприводимым

представлениям группы симметрии. Для всех мод, ин-

вариантных к инверсии (так называемых g-мод), были
определены их интенсивности в КР-спектрах. Соглас-

но теории групп, для орторомбической модификации

предсказывается 24 активные КРС моды для Ŵ-точки:

7Ag + 5B1g + 7B2g + 5B3g . Рассчитанный деполяризо-

ванный КР-спектр орторомбической фазы CsPbBr3 при-

веден на рис. 5. Ширина линий на полувысоте принята

равной 2 см−1.

Можно видеть, что в рассчитанном спектре домини-

руют две интенсивные линии на частотах 67 и 74 см−1.

Соответствующие фононы симметрии Ag и B2g пред-

ставляют собой деформационные колебания октаэдров

PbBr6. В экспериментальном КР-спектре, который тоже

приведен на рис. 5, этим линиям можно сопоставить

двойной пик с максимумами на 70 и 76 см−1.

Высокочастотная линия вблизи 115 см−1 связана с

модами симметрии Ag и B3g , соответствующими асим-

метричным валентным колебаниям νas , локализован-

ным в мостиках Pb−Br−Pb. В экспериментальном КР-

спектре этим линиям можно сопоставить пик с широким

максимумом около 125 см−1. Для трех менее интенсив-

ных линий с частотами 30, 44 и 58 см−1, связанных

с рассеянием на фононах симметрии Ag , также можно

найти соответствующие пики в экспериментальном КР-

спектре.
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Рис. 6. Спектр фононных повторений между 1LO и 2LO пи-

ками. Красной кривой показан расчетный спектр ИК поглоще-

ния, просуммированный по разным направлениям волнового

вектора k.

Следует отметить, что есть расхождения между пред-

сказываемыми интенсивностями линий в рассчитанном

КР-спектре и полученном экспериментально. Возмож-

ными причинами этих различий могут быть квантово-

размерный эффект и влияние стеклянной матрицы.

Моды антиинвариантные к инверсии (так называ-

емые u-моды) неактивны в КР-спектре, но активны

в ИК-спектрах. Согласно теории групп, для Ŵ-точки

в ИК-спектрах предсказывается 28 активных мод:

10B1u + 10B2u + 8B3u. Для всех поперечных оптиче-

ских (ТО) мод нами были рассчитаны силы осциллято-

ров и определен спектр соответствующих продольных

оптических (LO) мод. Для всех ТО- и LO-мод были

рассчитаны интенсивности в спектрах ИК-поглощения.

В ряде работ [37,38] было показано, что электрон-

фононные и экситон-фононные взаимодействия в кри-

сталле CsPbBr3 в основном определяются рассеянием

носителей на LO-фононах (так называемый фрелихов-

ский механизм). Поэтому мы, определив следующей

задачей интерпретацию спектров ФЛ, обратили особое

внимание на спектр LO-мод. Для B1u, B2u и B3u пред-

ставлений, поляризованных по разным кристаллографи-

ческим направлениям, были сосчитаны частоты и формы

LO-мод, определены их ИК-интенсивности. Этот ИК-

спектр мы использовали для моделирования фононных

реплик в спектрах ФЛ.

Согласно нашему расчету, по каждому направлению

среди множества LO-мод заметная ИК-интенсивность

есть только у одной наиболее высокочастотной моды.

Следовательно, мы можем заключить, что основные

фононные реплики 1LO−6LO, показанные на рис. 3,

формируются, скорее всего, именно этими модами. По-

лученная в расчете частота этих колебаний составляет

ν ≈ 140 см−1, что хорошо согласуется с эксперимен-

тальным значением ν2 = 150 см−1. Однако в экспери-

ментально измеренном спектре ФЛ между основными

фононными репликами наблюдаются широкие дополни-

тельные особенности. Можно предположить, что их при-

сутствие связано с проявлением других, менее активных

LO-фононов. На рис. 6 показан участок спектра ФЛ меж-

ду первой и второй фононными репликами. За начало

отчета взято положение первого фононного повторения.

В случае монокристалла спектр фононных повторений

зависит от поляризации возбуждающего света и ори-

ентации кристалла относительно излучения. Соответ-

ственно, при интерпретации такого спектра мы должны

использовать LO-фононы с определенной поляризацией.

Поскольку объектом нашего исследования является ан-

самбль неупорядоченных нанокристаллов, выращенных

в стекле, то спектр фононных повторений не зависит

ни от поляризации, ни от ориентации образца. Для ин-

терпретации такого спектра следует провести усредне-

ние спектра LO-фононов по направлению поляризации.

Такой спектр, рассчитанный для орторомбической фазы

CsPbBr3, показан красной кривой на рис. 6. Ширина

фононных линий на полувысоте принята равной 2 см−1.

Можно видеть, что в целом картина спектра, по-

строенного по результатам расчета, отражает частотное

распределение особенностей, наблюдаемых в экспери-

ментальном спектре ФЛ.

7. Заключение

Обнаружены и экспериментально исследованы фонон-

ные повторения в спектре резонансной фотолюминес-

ценции нанокристаллов CsPbBr3. Проведено теорети-

ческое моделирование поведения интегральной интен-

сивности фононных реплик в зависимости от номера,

что позволяет оценить соотношение кривизны возбуж-

денного и основного адиабатических потенциалов для

колебательных состояний в НК CsPbBr3. Результаты

моделирования дополнительно подтверждаются экспери-

ментальными измерениями частот фононов в возбуж-

денном и основном электронных состояниях системы.

Согласно результатам моделирования спектра полярных

фононов, в независимости от ориентации кристалла

в спектрах ФЛ наиболее активно проявляется только

одна частота, что подтверждается экспериментально.

Сопоставление результатов экспериментального иссле-

дования спектров комбинационного рассеяния света

и расчета позволяет утверждать, что нанокристаллы

CsPbBr3, выращенные во фторфосфатной стеклянной

матрице, имеют орторомбическую кристаллическую ре-

шетку. Расхождения с теорией, возможно, связаны с эф-

фектом размерного квантования и влиянием стеклянной

матрицы.
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Abstract The photoluminescence (PL) spectra of CsPbBr3
perovskite nanocrystals grown in a fluorophosphate glass matrix

exhibit phonon replicas of the exciton line. The dependence

of intensity of the phonon sidebands are simulated taking into

account the difference in the curvature of the excited and ground

adiabatic potentials. The Raman spectra of CsPbBr3 nanocrystals

are measured. Calculations based on the density functional theory

is performed to obtain the spectrum of phonon states of these

crystals in the orthorhombic phase. The phonon frequencies

observed in the PL and Raman spectra are compared with the

calculation results.
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