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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な光デバイス材料として世界的に研

究されている。この材料は、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

リングを引き起こす[1–4]。この現象は、薄膜試料における発光スペクトルの膜厚依存性も説明で

き[5]、ペロブスカイト半導体の光学特性を議論する上で欠かせないものとなっている。さらに最

近では、アンチストークス発光(AS-PL)によるレーザー冷却現象も議論されており[6–8]、フォトン

リサイクリングを含めた詳細な解析が必要となっている。 

我々はこれまでに MAPbI3の薄膜および単結晶に対して発光励起分光(PLE)測定を行い、AS-PL

およびストークス発光(S-PL)の励起エネルギー依存性とその再吸収やフォトンリサイクリング効

果を明らかにしてきた[7]。さらに、本研究では 2次元系ペロブスカイト PEA2PbI4の単結晶試料を

作製し、PLE 測定から AS-PL 特性やレーザー冷却可能性について評価し、MAPbI3との比較を行

った[8]。バンド端近傍の励起エネルギーの範囲では、PEA2PbI4の励起子吸収ピークに対応する励

起エネルギーで最も発光ピークエネルギーが高くなり、その他の励起エネルギーではレッドシフ

トした発光スペクトルが観測された。この振る舞いは励起キャリア分布と再吸収効果の組み合わ

せで説明できる。AS-PLと S-PL の励起エネルギー依存性からアップコンバージョンゲインスペク

トルを求めた。ゲインスペクトルには明確なピークが存在し、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。講演では AS-PLとフォトンリサイクリング効果の競合や、レーザー冷

却を実現するための条件について議論する。 

本研究は JST-CREST (JPMJCR16N3)の援助による。 
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