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ハロゲン化鉛ペロブスカイト半導体は低コストかつ高効率でフレキシブルな光デバイス材料と

して活発に研究されている。ペロブスカイト半導体は、直接遷移に起因する鋭い吸収と高効率で

ストークスシフトのないバンド間発光によって、特に光学的に厚い単結晶では、発光と再吸収を

繰り返すフォトンリサイクリングといったユニークな光学現象を引き起こす[1–4]。このような光

学現象を深く理解することにより、新しいデバイスの開発も可能となる。 

極めて高い発光効率によって引き起こされる光学現象の 1 つに半導体結晶のレーザー冷却があ

る[5]。励起光のエネルギーよりも高いエネルギーのアンチストークス発光(AS-PL)が効率的に放出

されれば、エネルギー収支から格子系は冷却されることになる。レーザー冷却を達成するための

条件を正確に議論するには、AS-PL の特性を正確に評価する必要がある。特にペロブスカイトで

は、強い電子-フォノン相互作用[6]による AS-PLおよびストークス発光(S-PL)とその再吸収やフォ

トンリサイクリング効果を明らかにすることは重要である。 

ペロブスカイト半導体の発光特性を定量的に評価するために、MAPbI3の光学的に薄い膜と厚い

単結晶を作製し、発光励起分光(PLE)測定に基づく解析手法によって、AS-PL および S-PL の励起

エネルギー依存性を評価した[7]。薄膜・単結晶ともに AS-PLが観測された。励起強度依存性から、

この AS-PLは 1光子吸収に起因し、フォノンを介したアップコンバージョン過程で発光すること

が分かった。単結晶の場合、AS-PL と S-PL の強度が釣りあう励起エネルギーEeqは再吸収効果に

よってレッドシフトした。AS-PLと S-PLの励起エネルギー依存性から求めたアップコンバージョ

ンゲインスペクトルには明確なピークが存在し[7]、この点で最もレーザー冷却効率が高くなるこ

とを見出した。 
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