
 

钙钛矿量子点材料中极化子光吸收效应*
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钙钛矿量子点作为一种新兴的纳米材料, 在光电转换领域展现出巨大的应用潜力, 其中极化子在光谱特

性和光电性能方面发挥着关键作用. 本文通过幺正变换和 Larsen方法, 建立了极化子光吸收模型, 揭示了钙

钛矿量子点中极化子跃迁光吸收随电子-声子耦合常数和有效质量的变化规律. 这一结果阐明了极化子光吸

收的物理机制, 为钙钛矿量子点材料性能的优化提供了新的思路和方法, 同时拓展了其在光电探测器、发光

二极管以及太阳能电池等领域的应用前景.
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1   引　言

钙钛矿量子点是一种新型纳米材料, 融合了钙

钛矿和量子点的特性.  钙钛矿材料因其独特的

ABX3 结构和出色的光电性能而广为人知, 而量子

点作为纳米级半导体材料, 具有尺寸效应, 能够通

过调整尺寸来调控其光吸收. 钙钛矿量子点结合了

这两种材料的优势, 因此在材料科学领域受到了广

泛的关注. 在国内外的研究中, 钙钛矿量子点的制

备方法和特性研究已取得了一系列重要进展. 通过

不同的合成方法, 研究人员可以实现对钙钛矿量子

点的精确控制 [1–3], 改变其形貌和结构, 从而实现对

其光学和电学性能的调控 [4,5]. 此外, 钙钛矿量子点

在太阳能电池 [6–12]、发光二极管 [13–17]、光催化 [18,19]

等方面的应用研究也取得了显著成果, 为其在光电

子学领域的应用奠定了重要基础. 钙钛矿量子点因

其独特的光电特性, 在光吸收领域引起了广泛的研

究兴趣. 因此, 研究材料的光吸收物理机制已经成

为制备高性能和高转化率太阳能电池的关键, 而极

化子效应光吸收是首要解决的问题.

极化子光吸收是控制钙钛矿材料光电特性的

重要光激发态. 通过化学方法调整钙钛矿量子点

(QD)之间的相互作用, 可以操纵极化子特性, 影

响其空间扩散、热极化子冷却和内在寿命. 钙钛矿

量子点在光、氧气、湿度和热等方面的稳定性是当

前研究的焦点之一. 稳定性问题直接影响钙钛矿量

子点在光电器件中的商业化应用. 由于铅基钙钛矿

的毒性问题, 研究者们正在积极探索无铅或少铅的

钙钛矿材料, 以期达到更高的环境和健康安全标准 [8].

钙钛矿量子点的尺寸效应使其发光峰窄化, 光致发

光效率提高 [14], 这为实现高清显示、荧光生物标记

等应用提供了新的可能性. 卤化物钙钛矿量子点在

光电探测器领域展现出与商用 Si基探测器相媲美

甚至更优的性能 [20]. 研究团队通过有机配体结构

设计, 实现了钙钛矿量子点固体薄膜的原位可控制
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备, 这对于高性能导电半导体量子点固体薄膜的制

备具有重要意义 [21]. 通过原位表征技术和第一性

原理理论计算, 研究者们对钙钛矿量子点的热稳定

性进行系统性分析, 揭示了不同组分钙钛矿量子点

的热分解机理 [22]. 钙钛矿量子点在发光二极管 (LED)

中的应用研究取得了进展, 实现了高量子效率的蓝

光发射钙钛矿 LED. 此外, 诸多研究人员计算了极

化子与钙钛矿量子点的材料耦合常数、声子频率等

因素的关系 [23], 以及这些因素对极化子的光吸收

系数和光学性质影响 [13]. 并且, 发现钙钛矿量子点

因其独特的电子结构和可调谐的带隙 [24], 在光电

领域展现出巨大的应用潜力. 特别是, 极化子在调

控钙钛矿量子点的光吸收和发光性能中扮演着关

键角色 [25]. 在理论计算部分, 将采用密度泛函理论

和多体微扰理论等量子力学方法, 计算钙钛矿量子

点中极化子的能级结构和光吸收截面 [26]. 这些问

题都与材料中极化子效应息息相关, 但目前对于钙

钛矿量子点中极化子光吸收的探讨还不够系统, 尤

其是其在光电探测器、发光二极管和太阳能电池等

光电器件方面的研究.

本文旨在通过 Larsen变换和 Lee-Low-Pines

(LLP)幺正变换探究钙钛矿量子点中极化子的光

学性质, 建立极化子光吸收模型 (如图 1所示), 计

算光吸收系数与电子-声子相互作用常数之间的关

系, 从理论上证实材料中极化子效应的存在. 通过

对极化子光吸收性质的深入理解, 可以为钙钛矿量

子点在光电领域的应用提供坚实的理论基础和实

验依据. 

2   理论模型
 

2.1    极化子系统的哈密顿量

在磁场作用下, 电子在钙钛矿量子点材料中运

动, 与钙钛矿晶格相互作用, 极化子的哈密顿量表

示为 

H =
π2

2m
+
∑
k

ℏω0a
†
kak

+
∑
k

(
V ∗
k a

†
ke

−ik·r + Vkakeik·r
)
, (1)

π r m

a†k ak k

ℏω0 ωc

Vk π2/(2m)

式中,    表示磁场下的电子动量,    表示质量为  

的电子的位置坐标算符,   和  是波矢  和能量

 光学声子的产生和湮灭算符,    表示磁场频

率,   表示相互作用矩阵,   表示电子动能,

其中磁场作用下电子动量为 

π = p−mωcyex. (2)

p ex x式中,   表示电子的动量算符,   为  方向基矢量.

电子与声子相互作用的矩阵: 

Vk = −i
ℏω0

k

(
ℏ

2mω0

)1/4(
4πα
V

)1/2

. (3)

α式中,   表示电子-声子耦合常数, (1) 式极化子哈

密顿量变换为 

H =
(px +mωcy)

2m

2

+
p2y
2m

+
p2z
2m

+
∑
k

ℏω0a
†
kak

+
∑
k

(
V ∗
k a

†
ke

−ik·r + Vkake
ik·r
)
. (4)

首先对哈密顿量 (1)进行表象变换, 选取幺正

变换为 

U1 = exp

(
−
∑
k

ik · ra†kak

)
. (5)

H = U−1
1 HU1进行第一次幺正变换  , 新表象下的哈

密顿量:
 

 

H =

(
px +mωcy −

∑
k
ℏkxa†kak

)
2m

2

+

(
py −

∑
k
ℏkya†kak

)2
2m

+

(
pz −

∑
k
ℏkza†kak

)2
2m

+
∑

k
ℏω0a

†
kak +

∑
k

(
V ∗
k a

†
ke

−ik·r + Vkake
ik·r
)
. (6)
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图 1    钙钛矿量子点极化子光吸收示意图

Fig. 1. Schematic  diagram  of  perovskite  quantum  dot  po-

laron optical absorption.
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U2 = exp (ipxpy/mωc) y进行 Larsen变换    , 先对坐标  进行变换: 

U−1
2 yU2 = y − px/ωc. (7)

H代入哈密顿量  可得出: 

H′ =

(
mωcy −

∑
k
ℏkxa†kak

)
2m

2

+

(
py −

∑
k
ℏkya†kak

)2
2m

+

(
pz −

∑
k
ℏkza†kak

)2
2m

+
∑

k
ℏω0a

†
kak +

∑
k

(
V ∗
k a

†
ke

−ik·r + Vkake
ik·r
)
. (8)

py =

√
mℏωc√
2

(b+ + b) y = i
√
ℏ√

2mωc
(b− b+) H′再引进线性组合算符  ,   . 哈密顿量  变为

 

H′ =

{
mωc

[
i

√
ℏ√

2mωc
(b− b+)

]}2

− 2mωc

[
i

√
ℏ√

2mωc
(b− b+)

]∑
k

ℏkxa†kak

2m

+

[√
ℏmωc√
2

(b+ + b)

]2
− 2

√
ℏmωc√
2

(b+ + b)
∑
k

ℏkya†kak

2m
+

(pz)
2

2m
+

1

2m

∑
kk′

ℏ2kk′a†ka
†
k′akak′

+
∑
k

(
ℏω0 +

ℏ2k2

2m

)
a†kak +

∑
k

(
V ∗
k a

†
ke

−ik·r + Vkake
ik·r
)
. (9)

进行第二次幺正变换, 变换矩阵为 

U3 = exp
(∑

k
fka

†
k − fkak

)
, (10)

可以得出电子在晶格中与声子相互作用, 晶格发生形变形成极化子, 表象发生变化后的哈密顿量: 

H′′ =
1

2m

({
mωc

[
i

√
ℏ√

2mωc

(
b− b+

)]}2

− 2mωc

[
i

√
ℏ√

2mωc

(
b− b+

)]∑
k

ℏkx
(
a†k + f∗

k

)
(ak + fk)

)

+

[√
mℏωc√
2

(b++b)

]2
− 2

√
mℏωc√
2

(b++b)
∑
k

ℏky
(
a†k + f∗

k

)
(ak+fk)

2m
+
(pz)

2

2m
+

1

2m

∑
kk′

ℏ2kk′a†ka
†
k′akak′

+
∑
k

(
ℏω0 +

ℏ2k2

2m

)(
a†k + f∗

k

)
(ak + fk) +

∑
k

[
V ∗
k

(
a†k + f∗

k

)
e−ik·r + Vk (ak + fk) eik·r

]
, (11)

极化子光吸收求解: 

Γ (Ω) =
4πN
nc

π
Ω3

∑
f
|⟨i| [(u · π) ,H] |f⟩|2δ (Ef − Ei − ℏΩ) . (12)

 

2.2    光吸收跃迁矩阵

光吸收跃迁矩阵如下: 

A = [(u · π) ,H] = u · πH −Hu · π. (13)

可分成平行方向和垂直方向进行计算: 

A// =
∑

k
ℏkz

(
Vkakeik·r − c.c

)
, (14)

 

A⊥ = pyH −Hpy = −iℏωc (px +mωcy) +
∑

k
ℏky

(
Vkakeik·r − V ∗

k a
+
k e−ik·r) . (15)

分成两个方向计算吸收系数: 
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M = ⟨i|A |f⟩ . (16)

当极化矢量平行于磁场: 

M// = ⟨i|A// |f⟩

= ⟨i|
∑

k
ℏkz

(
Vkakeik·r − V ∗

k a
†
ke

ik·r
)
|f⟩ . (17)

kT ≪ ℏω0由于低温情况 (  )没有热激发的光学声

子, 并且忽略了实声子的吸收概率 [27], 因此, (17)式

变为 

M ′
// = ⟨i|

∑
k
ℏkzVkakeik·r |f⟩ . (18)

再对其进行一次幺正变换 

U1 = exp
(
−
∑

k
ik · ra†kak

)
, (19)

 

M ′′
// = ⟨i|

∑
k
ℏkzVkak |f⟩ . (20)

将基态和末态作用在变换后的哈密顿量得到基态

和末态的能量: 

E′
i =

∑
k

(
ℏω0 +

ℏ2k2

2m

)
f∗
kfk, (21)

 

E′
f =

∑
k

(
ℏω0 +

ℏ2k2

2m

)
(1 + f∗

kfk) , (22)
 

E′
f − E′

i = ℏω0 +
ℏ2k2

2m
. (23)

吸收系数为 

Γ (Ω) =
4πN
nc

π
Ω3

∑
f

|⟨i| [(u · π) ,H] |f⟩|2

× δ (E′
f − E′

i − ℏΩ)

=
4πN
nc

α · 2
3

ℏω3/2
0

Ω3

∫ ∞

0

d
(
ℏk2

2m

)1/2

k2

× δ

(
Ω − ω0 −

ℏk2

2m

)
. (24)

a8 =

m = 1

为了能够很简洁说明问题, 取极化单位  

 , 光吸收系数表达式可以简化为 

Γ (Ω) =
4πN
nc

α · 2
3

(Ω − ω0)
1/2

Ω3
θ (Ω − ω0) . (25)

当极化矢量垂直于磁场时: 

A⊥ = pyH −Hpy = −iℏωc (px +mωcy)

+
∑

k
ℏky

(
Vkakeik·r − V ∗

k a
+
k e−ik·r) , (26)

 

M⊥ = ⟨i|A⊥ |f⟩ = ⟨i| − iℏωc (px +mωcy)

+
∑

k
ℏky

(
Vkakeik·r − V ∗

k a
+
k e−ik·r) |f⟩ . (27)

U1 = exp
(
−
∑

k
ik · ra†kak

)
U2 = exp (ipxpy/mωc)

进行第一次幺正变换 

和 Larsen变换  ,
 

M ′
⊥ = ⟨i′| − iℏωc

(
mωcy +

∑
k

ℏkxa†kak

)

+
∑

k
ℏky

(
Vkak − V ∗

k a
†
k

)
|f ′⟩ , (28)

pz

pz = 0

其中在新的表象中,   是运动 (动量)常数, 当 T = 0

时可以得到  .

b4 b定义产生  和湮灭  算符, 引进这样的算符来

定义电子的产生和湮灭: 

py =

√
mℏωc√
2

(b+ + b), y = i
√
ℏ√

2mωc
(b− b+), (29)

跃迁矩阵: 

M ′ = ⟨i′| − iℏωc

(
i
√
mℏωc√
2

(
b− b†

)
+
∑
k

ℏkxa†kak

)

+
∑

k
ℏky

(
Vkak − V ∗

k a
†
k

)
|f ′⟩ . (30)

对跃迁矩阵进行第二次幺正变换: 

U3 = exp
(∑

k
fka

†
k − fkak

)
.

哈密顿量变为 

H′′ = ℏωc
(
b+b+ 1/2

)
− i

√
ℏωc√
2

∑
k

ℏkx
(
b− b†

) (
a†k + f∗

k

)
(ak + fk)

−
√
ℏωc√
2

∑
k

ℏky
(
b+ + b

) (
a†k + f∗

k

)
(ak + fk)

+
∑
k

(
ℏω0 +

ℏ2k2

2m

)(
a†k + f∗

k

)
(ak + fk)

+
∑
k

[
V ∗
k

(
a†k + f∗

k

)
+ Vk (ak + fk)

]
. (31)

对哈密顿量进行变分: 

∂H′′

∂fk
= 0. (32)

得出变分参数: 

fk = −V ∗
k

/(
ℏω0 +

ℏ2k2

2m

)
. (33)

相应声子产生和湮灭算符为 

U−1
3 a†kU3 = a†k + f∗

k , U−1
3 akU3 = ak + fk. (34)∣∣i̇′′⟩定义基态 

 

ak |i′′⟩ = b |i′′⟩ = 0. (35)
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M ′ = ⟨i′| − iℏωc

[
i
√
mℏωc√
2

(
b− b†

)
+
∑
k

ℏkxa†kak

]
+
∑
k

ℏky
(
Vkak − V ∗

k
a†k

)
|f ′⟩现在对  进行变换:

  [
i
√
mℏωc√
2

(
b− b†

)
+
∑
k

ℏkx
(
a†k + f∗

k

)
(ak + fk)

]
+
∑
k

ℏky
[
Vk (ak + fk)− V ∗

k

(
a†k + f∗

k

)]
|f ′′⟩

= ⟨i′′| − iℏωc

(
i
√
mℏωc√
2

b+
∑
k

ℏkxf∗
kak

)
+
∑
k

ℏkyVkak |f ′′⟩ = ⟨i′′| ℏωc

√
mℏωc√
2

b

+
∑
k

(ℏky − iℏωcℏkxf∗
k )Vkak |f ′′⟩=⟨i′′| ℏωc

√
mℏωc√
2

b+
∑
k

(
ℏky+ℏkx

iℏωc

ℏω0+ℏ2k2/(2m)

)
Vkak |f ′′⟩ . (36)

 

2.3    能级跃迁和光吸收系数

ωc < ω0当回旋频率小于光学声子频率 (  )可能的末态存在两种情况: 第 1种情况极化子吸收一个光子

由基态能级跃迁到第一个朗道能级, 末态为 

|f ′′
1 ⟩ = b† |i′′⟩ . (37)

初态能量: 

Ei = ⟨i′′|H ′′ |i′′⟩ = ph ⟨0| e ⟨0|H ′′|0⟩e|0⟩ph =
1

2
ℏωc. (38)

末态能量: 

Ef = ph ⟨0| e ⟨1|H ′′|1⟩e|0⟩ph =
3

2
ℏωc. (39)

这时跃迁能量为磁场的能量 : 

Ef1 − Ei = ℏωc. (40)

极化子光吸收系数为 

Γ (Ω) =
4πNe2

nc

π
Ω3

∑
f

∣∣∣∣∣ ⟨i′′| ℏωc

√
mℏωc√
2

b+
∑
k

(
ℏky + ℏkx

iℏωc

ℏω0 +
ℏ2k2

2m

)
Vkak |f ′′⟩

∣∣∣∣∣
2

δ (ℏΩ − ℏωc)

=
4πNe2

nc

π
Ω3

∣∣∣∣⟨i′′| ℏωc

√
mℏωc√
2

bb+ |i′′⟩
∣∣∣∣2δ (ℏΩ − ℏωc) =

4πNe2mℏ3

nc

π
2

ω3
c

Ω3
δ (ℏΩ − ℏωc)

=
4πNe2mℏ2

nc

π
2

ω3
c

Ω3
δ (Ω − ωc) . (41)

第 2种情况极化子吸收一个光子由基态能级跃迁到一个声子能级, 末态为 

|f ′′
2 ⟩ = a†k |i

′′⟩ . (42)

初态能量: 

Ei = ⟨i′′|H ′′ |i′′⟩ = ph ⟨0| e ⟨0|H ′′|0⟩e|0⟩ph =
1

2
ℏωc +

∑
k

(
ℏω0 +

ℏ2k2

2m

)
f∗
kfk +

∑
k

(V ∗
k f

∗
k + Vkfk). (43)

末态能量: 

Ef = ph ⟨1| e ⟨0|H ′′|0⟩e|1⟩ph =
1

2
ℏωc +

∑
k

(
ℏω0+

ℏ2k2

2m

)
(1+f∗

kfk)+
∑
k

(V ∗
k f

∗
k+Vkfk). (44)

此时跃迁能量为声子能量和声子反作用于电子的能量: 

Ef1 − Ei = ℏω0 +
ℏ2k2

2m
. (45)
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对应的吸收系数 [28] 为 

Γ (Ω) =
4πNe2

nc

π
Ω3

∣∣∣∑
k
ℏkyVk

∣∣∣2δ(ℏΩ − ℏω0 −
ℏ2k2

2m

)
+

4πNe2

nc

π
Ω3

∣∣∣∣∑k
ℏkx

iℏωc

ℏω0 + ℏ2k2/(2m)
Vk

∣∣∣∣2
× δ

(
ℏΩ − ℏω0 −

ℏ2k2

2m

)
=

4πNe2

nc

ℏ
Ω3

θ(Ω − ω0)
2

3
α(Ω − ω0)

1/2

+
4πNe2ℏ

nc

2

3
α
(Ω − ω0)

1/2

Ω3

ω2
c

Ω2
θ(Ω − ω0) =

4πNe2

nc

2

3
α
ℏ(Ω − ω0)

1/2

Ω3

(
1 +

ω2
c

Ω2

)
θ (Ω − ω0) . (46)

由此, 对应光吸收系数解释了磁场提供极化子

光吸收的能量和声子提供光吸收能量两种过程问题. 

3   数值结果与讨论

为了更好地说明两种物理机制, 选取 3种不同

钙钛矿量子点材料参数如表 1所列.
 
 

表 1    钙钛矿各晶体的参数
Table 1.    Parameters of each perovskite crystal.

参数 MAPbCl3 MAPbBr3 MAPbI3

耦合常数α 2.17 1.69 1.72

有效质量m* 0.2m0 0.117m0 0.104m0
 

图 2为 3种不同类型的钙钛矿材料MAPbBr3,

MAPbI3, MAPbCl3 的极化子光吸收系数. 从图 2

可以看到, 钙钛矿量子点中极化子光吸收的理论研

究主要集中在对极化子形成机制光学性质的深入

探讨. 通过理论模拟和计算, 可以揭示钙钛矿量子

点中极化子的产生机理, 并预测其在光学响应中的

行为 [7]. 基于密度泛函理论和紧束缚模型, 可以计

算得出极化子的光学谱特性和能级结构 [29], 从而

为实验研究提供理论指导. 钙钛矿量子点中极化子

光吸收的理论研究不仅可以帮助解释实验现象, 还

有助于设计新型光电器件 [3] 和光学材料 [30]. 基于

模型得出了极化子的光学谱特性和能级结构. 这些

结果不仅与理论计算相符, 还为新型光电器件的构

建提供了理论指导. 特别是, 通过计算不同卤族元素

组成的钙钛矿材料MAPbBr3, MAPbI3, MAPbCl3
的极化子特性, 可发现电子-声子耦合常数的增加

会导致光吸收幅度的增大.

图 3表明当极化子吸收一个光子, 从基态级跃

迁到第一朗道能级时光吸收系数, 此时把光子能量

传递给电子, 发生跃迁, 而这一过程中光学声子完

全参与, 但仅仅是与电子耦合, 以极化子形式表现

出来. 并且, 这种效应在磁场作用下的跃迁表现会

更加明显, 因为磁场的回旋频率决定了基态能级和

第一朗道能级直接的跃迁能量,  这一点可以从

(40)式给出. 根据 (41)式可以看出回旋频率小于

光子频率时, 极化子从基态能级跃迁到第一朗道能

级的光吸收幅度随着有效质量的增大而增大. 这是

由于磁场的影响, 电子与声子耦合增强, 有效质量

增大, 导致极化子光吸收幅度增大.
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图 3　极化子由基态能级跃迁到第一个朗道能级的吸收系数

Fig. 3. Absorption coefficient of the polaron transition from

the ground state level to the first Landau level.
 

图 4表示极化子吸收了一个光子, 由基态能量

跃迁到一个声子能级, 就相当于释放出一个声子,

而这一过程中声子能量和电子作用晶格声子的动

能提供了跃迁的能量. 其中, 电子和声子的局域耦
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图 2    钙钛矿材料光吸收系数

Fig. 2. Absorption optical coefficient of perovskite materials.
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合称为极化子耦合 [9]. 极化子是一种由载流子和光

学声子耦合形成的状态. 当光照射到晶体时, 晶体

中的载流子与声子相互作用, 而且与光子进行能量

交换, 形成新的准粒子形式 [10] 将能量转移. 这种耦

合机制可通过调控载流子浓度、晶体结构和外加电

场等手段进行调控 [16].
  

1.0 1.5 2.0

(0)
2.5 3.0



-0.1
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MAPbCl3, =2.17
MAPbBr3, =1.69
MAPbI3, =1.72

图 4　极化子吸收一个光子由基态能级跃迁到一个声子能

级的吸收系数

Fig. 4. Absorption coefficient of a photon transitioning from

the ground state energy level to a phonon energy level.
 

极化子效应在材料科学和器件应用中具有潜

在应用. 通过电子-声子耦合, 可以实现光学调控和

器件性能的优化 [11]. 例如, 通过调控电子与声子的

能量和频率, 可以实现光电器件的频率选择性以及

提高转换效率. 通过电子与声子的耦合, 还可以实

现能量传输和信息处理的新型方法 [31], 如极化子

逻辑门 [12] 等.

综上所述, 钙钛矿量子点中极化子光吸收的实

验研究为这一新型材料的应用奠定了基础. 通过深

入探究其光学特性和光吸收机制, 研究人员可以更

好地设计和制备具有特定功能的钙钛矿量子点, 拓

展其在光电器件和生物医学领域 的应用潜力 [32].

未来的研究方向包括进一步优化实验条件、探索

新型结构的钙钛矿量子点, 并结合理论模拟研究,

全面理解和利用极化子光吸收特性, 以促进该领

域的发展与创新. 总之, 钙钛矿量子点中极化子光

吸收的理论研究为设计新型光电器件和光学材料

提供了重要的理论基础. 未来的研究可以进一步

探索极化子在不同条件下的动态行为 [33], 以及它

们在实际光电器件中的应用, 如太阳能电池、光电

探测器 [28,34] 和发光二极管等. 通过不断的理论创

新和实验验证, 钙钛矿量子点在光电领域的应用前

景将更加广阔. 

4   结　论

本文通过幺正变换方法, 建立了光吸收模型,

发现钙钛矿量子点极化子光吸收的相关理论机制.

数值模拟计算了钙钛矿量子点中极化子光吸收能

级差和光吸收系数. 结果表明, 电子在 MAPbBr3,

MAPbI3, MAPbCl3 三种不同卤族元素钙钛矿材

料中运动, 与晶格相互作用形成极化子效应. 电子-

声子耦合常数和有效质量会导致光吸收幅度的差

异. 这一结果为钙钛矿量子点材料的光电性能优化

提供了新思路, 并为极化子光吸收的物理机制在光

电器件和多学科交叉领域方面指明了应用方向.
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Abstract

Perovskite  quantum  dots,  as  an  emerging  class  of  nanomaterial,  have  demonstrated  significant  potential
applications  in  the  field  of  optoelectronic  energy  conversion  due  to  their  unique  optoelectronic  properties.  In
particular,  polarons  play  a  crucial  role  in  the  optical  and  optoelectronic  performance  of  perovskite  quantum
dots.  Polaron  formation,  which  involves  the  coupling  of  electrons  with  lattice  phonons,  can  induce  charge
shielding effect and localization effect, thereby protecting charge carriers from scattering and recombining. This
leads to longer carrier lifetimes and diffusion lengths, thereby enhancing the efficiency of optoelectronic energy
conversion. In this study, a polaronic light absorption model is established using unitary transformation and the
Larsen  method,  revealing  the  dependence  of  polaronic  transition  optical  absorption  on  the  electron-phonon
coupling  constant  and  effective  mass  in  perovskite  quantum  dots.  The  results  indicate  that  the  vibration
frequency, excited-state energy of polarons, and the transition spectral line frequency are closely related to the
electron-phonon  coupling  strength  and  effective  mass.  Specifically,  as  the  electron-phonon  coupling  constant
increases,  the  vibration  frequency  and  excited-state  energy  of  polarons  decrease,  while  the  transition  spectral
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line frequency increases. This finding not only elucidates the physical mechanism of polaronic optical absorption

but  also  provides  new  insights  and  methods  for  optimizing  the  performance  of  perovskite  quantum  dot

materials.  Moreover,  this research expands the application scope of perovskite quantum dots in fields such as

photodetectors,  light-emitting  diodes  (LEDs),  and  solar  cells.  For  instance,  in  LEDs,  the  high

photoluminescence  quantum  yield  and  tunable  bandgap  of  perovskite  quantum  dots  make  them  ideal

luminescent  materials.  In  solar  cells,  their  excellent  optoelectronic  conversion  efficiency  and  carrier  transport

properties can significantly enhance device performance. By further optimizing polaron-related characteristics, it

is expected that the performance of perovskite quantum dots in these applications can be further improved.

Keywords: perovskite quantum dots, optoelectronic devices, polaron, optical absorption
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