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ハロゲン化鉛ペロブスカイト APbX3（A = CH3NH3
+, CH(NH2)2

+; X = I−, Br−, Cl−）は、欠陥や不純

物の少ない高品質半導体として知られ、その優れた光学特性から太陽電池や LEDなどの光エレク

トロニクスデバイスへの応用が期待されており、盛んに研究が行われている[1,2]。さらに近年、

重い鉛に由来した強いスピン‐軌道相互作用とスピンに依存した光学遷移選択則から、これらを

活用した半導体光スピントロニクスへの展開が考えられている。実際に、低温での時間分解ファ

ラデー回転測定により、CH3NH3PbI3において長いスピン寿命の観測が報告されている[3]。 

CH3NH3PbX3 バルク結晶は、構造相転移温度以下でサイズが数マイクロメートル程のストライ

プ状のドメイン構造を示す。したがって、CH3NH3PbX3 固有のスピン緩和ダイナミクスを観測す

るには、ドメインサイズよりも小さい励起スポットを用いることが不可欠である。そこで本研究

では、時間および偏光分解発光顕微分光により、本質的なスピン緩和ダイナミクスの測定を試み

た。また、スピン緩和時間の場所依存性を明らかにするため、円偏光励起下での発光円偏光度ス

ペクトルの空間分布を測定した。 

試料には、アンチソルベント法で作製した CH3NH3PbBr3バルク結晶を用いた。発光の減衰ダイ

ナミクスは、ピコ秒波長可変パルスレーザーと時間相関単一光子計数法で測定した。円偏光励起

下での発光を偏光分解することで円偏光度を算出し、そのダイナミクスからスピン緩和時間を見

積もった。4 Kにおける円偏光励起下での自由励起子発光は、最大約 20％の高い円偏光度を示し、

時間分解発光測定により約 6 nsの長いスピン寿命を見積もった。これは以前に時間分解ファラデ

ー回転分光で報告された値よりも長い。さらに、空間分解測定により円偏光度が強い空間依存性

を示すことを明らかにした。この結果は、CH3NH3PbBr3 の本質的なスピン緩和時間は、今回得た

値より長い可能性があることを示唆する。講演では、実験結果の詳細について述べるほか、スピ

ン緩和の物理的起源について議論する。 
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