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ハロゲン化鉛ペロブスカイト CH3NH3PbX3 (X=Cl, I, Br) は新しいタイプの太陽電池材料として

精力的に研究されている。2009年に初めて太陽電池に利用されて以降[1]、その変換効率はめざま

しく向上しており、最高効率は既に 20.1%に達している[2]。このように高い変換効率を示す理由

の一つとして、長いキャリア寿命・キャリア拡散長の重要性が指摘されている[3]。これまでの研

究の多くに薄膜試料が用いられ、自由キャリアの寿命やキャリア移動度が報告されている[4, 5]。

しかし、キャリア拡散を正しく評価するには結晶粒からなる薄膜ではなく単結晶を用いる必要が

ある。また、CH3NH3PbI3はヨウ素を臭化置換することでバンドギャップがブルーシフトし[6]、タ

ンデム型太陽電池のトップセルとしての利用も期待されている。臭化鉛ペロブスカイトの単結晶

の基礎光学特性および光キャリアダイナミクスを解明することは今後の太陽電池応用にとって重

要である。 

そこで本研究では CH3NH3PbBr3単結晶を作製し、時間分解発光分光を用いて光励起・緩和ダイ

ナミクスを研究した。光励起直後のキャリア分布が発光ダイナミクスに及ぼす影響を明らかにす

るために、試料表面付近を励起する 1光子励起と試料内部を直接励起できる 2光子励起により発

光のダイナミクスを測定し、その比較を行った。1 光子励起では時間と共に発光ピークがレッド

シフトし、2 光子励起では発光ピークはほとんど変化しなかった。また 1 光子励起における発光

の緩和は 2 光子励起の場合と比べて明らかに速いことが分かった。1 光子励起における発光の大

きなピークシフトと発光強度の速い減衰は表面近傍に生成された光キャリアの試料内部への拡散

過程によるものと結論した。また、1次元拡散方程式を解くことでキャリアの移動度を評価した。 

本研究は、JST-CREST、JSTさきがけの援助による。 
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