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我々は， PbI2 と CH3NH3I（MAI）を原料とした

レーザー交互堆積によりヨウ化鉛メチルアンモ

ニウムペロブスカイト（CH3NH3PbI3，以下 MAPbI3）

を形成し，MAPbI3の成長機構解明や構造制御の実

現を目指している [1]．本研究で作製した MAPbI3

は正方晶（Tetragonal）相と直方晶（Orthorhombic，
旧称 斜方晶）相の混晶で構成され，またその相比

率が交互積層PbI2の膜厚に依存して系統的に変化

することを見出したので報告する． 
超高真空中で PbI2，MAI 粉末ターゲットへ赤外

レーザー（波長 808 nm）を照射し分子線化するこ

とにより室温（基板非加熱）で合成石英基板上へ

交互堆積を行った．PbI2 は約 0.1 nm/s の製膜レー

トに制御し，また MAI は製膜中真空度が 4×10-4 
Pa と計測される蒸発量に統一して製膜膜厚を調

整した．Fig. 1 に，企図した交互積層構造（Sample 
A, B, C, D）の断面模式図を示す．Sample A~D の

いずれも PbI2 膜厚の総和が 300 nm となるように

製膜した．製膜後，X 線回折（XRD）により試料

の構造評価を行った． 
Fig. 2 に，Sample A の XRD 測定結果（Exp.）を

MAPbI3 正方晶(002)と直方晶 (020)のモデル回折

ピークによりピーク分離した結果（Fit）を例示す

る．分離したそれぞれのピーク面積を Stetraと Sortho

として Fig. 3 内に示す式により算出したピーク面

積比率 rtetraと rorthoの PbI2膜厚依存性を Fig. 3(a)お
よび(b)にそれぞれ示す．Fig. 3 より，PbI2 の膜厚

増大にともなって正方晶比率が増加し，直方晶比

率は減少していることがわかる．161 K 以下で相

転移により出現する直方晶 MAPbI3 [2]が室温で製

膜した MAPbI3 内に含有される点と，正方晶・直

方晶の混晶比率が交互積層PbI2の膜厚により系統

的に変化する点が特異的であり，レーザー交互堆

積 MAPbI3 の積層構造と物性との相関について考

察する． 
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Fig. 1  Schematic layered structures of MAPbI3 samples  

A, B, C and D. 

 
Fig. 2  Experimental (open circle) and fitted (solid line) 

XRD patterns of sample A.  

 
Fig. 3  XRD Peak area ratio of (a) Tetragonal (002) and  

(b) Orthorhombic (020), plotted as a function of PbI2 thickness. 
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