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ハロゲン化鉛ペロブスカイトは、溶液プロセスで作製できる上に本質的に優れた光電特性を示

す [1]。これまでに、鉛ペロブスカイト材料をベースにした太陽電池や発光ダイオードの研究が活

発に行われ、従来の無機半導体デバイスに匹敵する性能が実現されつつある。光電変換デバイス

応用に加え、我々のグループでは最近鉛ペロブスカイト CH3NH3PbBr3 (MAPbBr3)単結晶を用いた

光位相変調を実現した [2]。MAPbBr3中に光キャリアを励起にした際に生じる屈折率変化を利用す

ることで、光の偏光状態を直線偏光から円偏光まで任意に制御可能であることを示した。この結

果は、優れた発光特性を有するハロゲン化金属ペロブスカイト材料が、光位相変調・スイッチン

グ技術へも応用できる新たな可能性を示すものである。一方で、MAPbBr3のバンドギャップは室

温で 2.35 eV（527 nm）であり、緑から青領域の光は透過しない。そこで本研究では、よりワイド

ギャップなMAPbCl3単結晶を用いることで、青－赤の波長域における位相および偏光状態制御を

実現した。 

本研究では、antisolvent vapor-assisted crystallization (AVC)法を用いて、MAPbCl3単結晶（3.8 x 2.9 

x 2.2 mm3）を作製した。AVC法により、表面散乱の影響を抑えた良質な結晶が得られた。青－赤

の波長域における位相変化を観測するために、白色ピコ秒パルス光をバンドパスフィルタで単色

化した光を光源としたレーザー干渉計を作製した。ポンプ光には 750 nm（1.65 eV）のフェムト秒

レーザー光を用い、2光子励起に伴う位相シフトを計測した（MAPbCl3は室温で 3.15 eVのバンド

ギャップをもつ [3]）。位相差のモニターに 450 nmの光を用いたところ、ポンプ光強度の増加にと

もない位相シフトが大きくなり、本実験では最大 2π 程度の位相シフトが得られた。さらに、モ

ニターする光の波長を変えることで、450 nmから 680 nmの波長域で、位相シフトを制御するこ

とに成功した。これらの結果は、青－赤の波長域において、光誘起位相シフトを利用した偏光制

御が可能であることを示している。講演では、観測された光誘起位相シフトのメカニズムをあわ

せて議論する。 
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