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ハロゲン化鉛ペロブスカイトMAPbX3 (MA = CH3NH3, X = I, Br, and Cl)は新しいタイプの光デバ

イス材料として世界的に注目を集めている。特に MAPbI3 をベースとした薄膜太陽電池の変換効

率は既に 22%を超えている。さらに、バンドギャップの大きなペロブスカイトである MAPbBr3

やMAPbCl3も緑色や青色領域の光デバイスへの応用が盛んに研究されている。一方で、ペロブス

カイト光デバイスの効率を向上させるためには、MAPbX3 の基礎光学特性を詳しく理解する必要

がある [1]。ペロブスカイト半導体は、その鋭い吸収端と高効率でストークスシフトのないバンド

間発光によって、フォトンリサイクリングなどのユニークな光学現象を引き起こす[2-4]。このよ

うな光学現象を利用することは、デバイス設計においても重要である。 

本研究では、1光子および 2光子励起下で、発光および発光励起スペクトル(PLE)測定を行うこ

とで、MAPbX3 単結晶のバンド端近傍の光学特性を研究した。バント端より少し低いエネルギー

で励起した場合、発光ピークがレッドシフトした。これは、励起光の侵入長が長くなり試料の奥

深くまで光キャリアが励起され、試料内部からの発光の割合が増加し、再吸収の影響を受けるこ

とで説明できる。2光子励起の場合、発光ピークは 1光子励起の場合より大きくレッドシフトし、

その形状は励起エネルギーに依存しなかった。発光の再吸収効果を考慮すると、2 光子励起では

励起エネルギーによらず試料表面から裏側まで光キャリアが均一に励起されると考えることがで

きる。MAPbBr3 と MAPbCl3では 1光子励起 PLEにおいて励起子的なピーク構造が観測された。

一方で MAPbI3 の場合は明瞭なピーク構造は観測されなかった。これは励起子束縛エネルギーの

違いを反映した結果である。2 光子励起 PLE は、どのハロゲンでもピーク構造は観測されずバン

ト端から緩やかに立ち上がるスペクトルが得られた。発光の再吸収を考慮することで、1 光子励

起 PLEから吸収スペクトルを求め、アーバックエネルギーを正確に決定することができた。講演

ではバンド端近傍の電子構造について議論する。 
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