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Металл-органические каркасы (МОФ) [1] всё чаще привлекают внимание в области фотокатализа и фотовольтаики. И в тоже время, довольно мало известно о динамике носителей заряда и путях рекомбинации в указанных соединениях: в литературе единичные работы посвящены теоретическому изучению связи между электронной структурой, в т.ч. в электронно-возбужденном состоянии, целевыми физико-химическими свойствами и методами их модификации, представляющими практический интерес для экспериментаторов. Ранее были проведены исследования по влиянию замещения металла в узле МОФа UiO-66 на характеристические времена излучательной и безызлучательной рекомбинации [2]. Данные исследования показали, что, несмотря на увеличение излучательного времени жизни (микросекунды и выше), временной диапазон безызлучательной рекомбинации остается на наносекундном уровне, и требуется дальнейший поиск и расширение арсенала методов для модулирования скорости рекомбинации.
Помимо замещения металла для выстраивания электронной структуры МОФов активно используется метод модификации посредством функционализации лигандов. Исследование влияния замещения лигандов в структуре МОФа на примере MIL-125 показало, что основные колебательные моды, способствующие безызлучательному распаду, различаются в зависимости от типа заместителя, что в дальнейшем может быть использовано для настраивания типа и интенсивности каналов рекомбинации. Подтверждено доминирующее влияние «мягких» низкочастотные фононов решётки на безызлучательное время рекомбинации [3].
 Работа выполнена с использованием оборудования Центра коллективного пользования сверхвысокопроизводительными вычислительными ресурсами МГУ имени М.В. Ломоносова [4].
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