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

+,Cs+ ;X = I−, Br−, Cl−)は、欠陥や不

純物の少ない高品質半導体であり[1-3]、優れた光学特性から太陽電池や LEDなどのデバイスへの

応用が期待されている。一方、ペロブスカイト構造においては PbX6八面体がその物性に本質的な

役割を果たしているが、その結合の次元性によって多様な物性が現れることが知られている。中

でも PbX6が孤立した「0次元」ペロブスカイト構造である Cs4PbBr6が極めて高効率な緑色発光を

示すことから、光デバイスへの応用に近年注目が集まりつつある[4,5]。この物質の利活用を進め

る上で、発光機構の解明は重要な課題である。 

Cs4PbBr6のエネルギーギャップは 3.9 eV と報告されているが[5]、発光ピークは 2.3 eV程度であ

り 3 次元ペロブスカイト CsPbBr3の発光とほぼ等しい。発光の起源については、Cs4PbBr6内に形

成された CsPbBr3 量子ドットだとする報告がある一方で、Cs4PbBr6 内の臭素欠陥であるとする報

告もあり、いまだ議論の途上にある。そこで本研究は発光の起源を特定することを目的とし、発

光ピークエネルギー近傍での詳細な光学スペクトルおよび発光緩和ダイナミクスの測定を行った。

また、現時点ではバルク単結晶試料の作製が困難であることから、微粉末試料を対象とし、顕微

光学測定によって単一微結晶を測定した。 

室温において発光スペクトルは 2.3 eV でピークを持ち、スペクトル形状はフォークト関数で再

現された。また励起光のエネルギーを変化させても発光のピークエネルギーはほとんど変化せず、

低エネルギー励起では明確なアンチストークス発光が観測された。さらに、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を用いて発光の減衰ダイナミクスを測定したところ、約 6 

nsの発光寿命が得られた。励起密度を 35 nJ/cm2から 5.9 µJ/cm2まで変化させても、減衰ダイナミ

クスに実効的な変化は見られなかった。講演では、実験結果の詳細について述べ、発光の起源に

ついて議論する。 
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