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鉛ハライドペロブスカイトCH3NH3PbX3 (X=Cl, Br and I) が優れた新しいタイプの太陽電池材料

として注目されている。2009 年にペロブスカイト半導体が初めて太陽電池に応用されて以降[1]、

ペロブスカイト太陽電池の変換効率は急上昇しており、既に最高効率は 20.1 %に達している[2]。

しかし、ペロブスカイト太陽電池が高い変換効率を示す物理的起源はまだ明らかになっていない。

それを解明するためには、基礎的な光学特性の理解が重要となる。我々は CH3NH3PbI3薄膜におい

て太陽電池の効率を決定するバンド端近傍での光学特性[3,4]や光キャリアダイナミクス[5]の研究

を行ってきたが、薄膜試料では作製条件によって結晶性や欠陥密度が大きく変化し、光学特性や

太陽電池特性に影響を与えることが知られている。そのため、材料固有の性質を解明するには、

単結晶試料での研究を行う必要がある。本研究では、前回報告した CH3NH3PbI3単結晶に加えて、

より結晶性の高い単結晶が作製できる CH3NH3PbBr3単結晶についても研究を行い、両者の比較か

らペロブスカイト半導体の特性を解明することを試みた。単結晶試料は溶液成長法によって作製

した。また、時間分解発光分光とフェムト秒過渡反射分光を用いて、光キャリアの緩和・再結合

ダイナミクスを研究した。 

CH3NH3PbBr3単結晶の発光スペクトルは、1光子励起(2.82 eV)では励起直後は 2.32 eVにピーク

を持ち、CH3NH3PbI3単結晶の場合と同様に時間と共に発光ピークが低エネルギー側へシフトした

[5]。これは、光キャリアの浅いトラップ準位への緩和によるものと考えられる。一方で、2 光子

励起(1.41 eV)では発光スペクトルは 2.19 eVにピークを持ち、ピークシフトは観測されなかった。

発光ダイナミクスは非指数関数型の緩和を示し、励起光強度と共に発光寿命は短くなった。これ

は電子と正孔の 2 体輻射再結合によって理解できる。講演では、過渡反射スペクトルおよびダイ

ナミクスと併せて、ペロブスカイト半導体の光キャリア緩和・再結合過程について議論する。 
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