
Оптика экситонов в объемных
галогенидных перовскитах

(по материалам докторской диссертации)

17.03.2025

Капитонов Юрий
доцент, к.ф.-м.н.,

Санкт-Петербургский государственный университет,
физический факультет, кафедра фотоники



2 План доклада

1. Введение
2. Экситонные свойства галогенидных перовскитов
3. Перовскитные дифракционные оптические элементы
4. Лазерная генерация в галогенидных перовскитах
5. Четырехволновое смешение и фотонное эхо в перовскитах



3 Галогенидные перовскиты

ABX3
A+ = Cs+, MA+ = CH3NH3

+

B2+ = Pb2+

X− = I−, Br−, Cl−

I− Br− Cl−

Cs+ – 2.32 eV 3.00 eV

MA+ 1.64 eV 2.26 eV 3.20 eV

Запрещенная зона свинцово-галогенидных при 0 К:



4 Экситоны
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- экситонная серия

- энергия связи



5 Экситоны в перовскитах

Поглощение в больших 
магнитных полях:

T = 2 K: Eb = 16 meV
T = 300 K: Eb = 5 meV
μ = 0.1m0

MAPbI3



6 Задачи работы

• Экситонные свойства галогенидных перовскитов

• Перовскитные дифракционные оптические элементы
• Лазерная генерация в галогенидных перовскитах
• Четырехволновое смешение и фотонное эхо в перовскитах



7

Экситонные свойства галогенидных перовскитов



8 Спектроскопия диффузного отражения

Порошок MAPbI3, разбавленный BaSO4

T = 300 K

В 1D перовските:



9 Отражение от монокристалла CsPbBr3

T = 4 K

• Свободный экситон
• Возбужденные 

состояния
• Связанный экситон



10 Отражение от монокристалла CsPbBr3



11 Дисперсия показателя преломления MAPbI3

E1 = 1.639 эВ, Ed1 = 0.029 эВ
E2 = 2.417 эВ, Ed2 = 7.606 эВ.



12 Фотолюминесценция монокристаллов MAPbI3



13 Фотолюминесценция монокристаллов MAPbI3

• Свободный экситон (FE)
• Связанный экситон (BE)
• Дефектные состояния



14 Толерантность к дефектам

Облучение ионами
CsPbBr3

Ga+ 30 кэВ

Допирование CsPbBr3 Bi3+



15 Экситонные свойства галогенидных перовскитов

1. Свободный экситон, связанный экситон (BE), дефектные состояния.
2. Влияние ионного облучения (толерантность к дефектам).
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Дифракционные оптические элементы на основе 
галогенидных перовскитов



17 Резонансные ДОЭ



18 Резонансные ДОЭ на основе CsPbBr3

Облучение ионами Ga+ 30 кэВ (FIB, focused ion beam)

Решетка 100х100 мкм
Период 5 мкм
Доза облучения 10−14 см−2

CsPbBr3

(SEM-снимок)



19 Резонансные ДОЭ на основе CsPbBr3

T = 4 K



20 Резонансные ДОЭ на основе CsPbBr3

(532 нм)

(525 нм)



21 ДОЭ на основе перовскитов

1. Построена теория резонансной дифракции.
2. Решетка создана облучением Ga+ 30 кэВ ионами CsPbBr3.
3. Дифракция на частоте свободного экситона.
4. До ~120 К.



22

Лазерная генерация в галогенидных перовскитах



23 Дисковый резонатор

Пленка MAPbI3

Возбуждение лазером с 
частотой 80 МГц
T = 6 К

Спектроскопия?



24 Случайная лазерная генерация в MAPbBr3

Монокристалл MAPbBr3

T = 4 K

Усиленное спонтанное 
излучение (ASE, amplified 
spontaneous emission)

Лазерная генерация в 
случайном резонаторе



25 Случайная лазерная генерация в MAPbI3



26 Лазерная генерация в перовскитах

1. Генерация в монокристаллах.
2. Случайный резонатор. Q ~ 2000..3000.
3. Импульсная оптическая накачка 80 МГц – импульсное излучение < 10 пс.
4. Излучение из дефектных состояний.
5. Поляризовано.
6. Насыщение, конкуренция мод.



27

Четырехволновое смешение и фотонное эхо в
галогенидных перовскитах



28 Четырехволновое смешение

Свободный экситон → Большая сила осциллятора
Нелинейность третьего порядка – χ(3)

k1

k2

2k2−k1

k1

k2

χ(3)

Четырехволновое смешение ЧВС (FWM, four wave mixing)
• Метод исследования нелинейных оптических свойств
• Операция «И»

P ~ E1E2
2



29 Фотонное эхо

Пример: 3 нм In0.03Ga0.97As/GaAs квантовая яма при 1.5 К
• Время обратимой фазовой релаксации T2*
• Время необратимой фазовой релаксации T2



30 Фотонное эхо в MAPbI3

Монокристаллы MAPbI3

Температура T = 1.5 K

T2* = 7 пс
T2 = 8 пс



31 Фотонное эхо в MAPbI3

Эхо от свободного экситона

В пленках MAPbI3 четырехволновое смешение тоже от 
свободного экситона



32 ЧВС и фотонное эхо в перовскитах

1. Разработаны теория фотонного эха, методы спектроскопии и поляриметрии ФЭ, 
описаны эффекты сдвига ФЭ при конечных импульсах.

2. Есть фотонное эхо и ЧВС.
3. Эффект на резонансе свободных экситонов.
4. Свободные экситоны надежно наблюдаются даже в пленках MAPbI3.
5. В монокристаллах MAPbI3 T2 ~ 8 пс.
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Спасибо за внимание!
Защищаемые положения:
1. Оптические свойства монокристаллов галогенидных перовскитов при низких температурах вблизи

края фундаментального поглощения определяются состояниями свободного экситона, его
возбужденными состояниями, а также состояниями связанного экситона и экситонов, локализованных
на дефектах.

2. Спектроскопия диффузного отражения с разбавлением прозрачным материалом позволяет
исследовать экситонное и межзонное поглощение в галогенидных перовскитах.

3. Галогенидный перовскит CsPbBr3 демонстрирует устойчивость к дефектам, возникающим при
облучении пучком ионов Ga+ с дозой до 1015 см−2.

4. Локальное уширение экситонного резонанса при облучении сфокусированным пучком ионов
позволяет создавать резонансные дифракционные решетки в галогенидном перовските CsPbBr3.

5. Усиленное спонтанное излучение и случайная лазерная генерация в монокристаллах галогенидных
перовскитов обусловлены экситонами, локализованными на дефектах.

6. Поляриметрия двухимпульсного фотонного эха позволяет определить энергетическую диаграмму
оптических переходов экситонов и их комплекeсов в прямозонных полупроводниках.

7. Двухимпульсное фотонное эхо в монокристаллах и поликристаллических пленках галогенидного
перовскита MAPbI3 обусловлено резонансом свободного экситона.
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