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An efficient planar‐heterojunction solar cell based on wide‐
bandgap CH3NH3PbI2.1Br0.9 perovskite film for tandem cell 
application 
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A  dense  and  homogenous  flat  wide‐bandgap  (1.75  eV) 

CH3NH3PbI2.1Br0.9 perovskite  film was prepared via a  facile halide 

exchange  route. The planar‐heterojunction  solar  cell  showed  the 

optimal  power  conversion  efficiency  of  12.67%  with  negligible 

current  hysteresis  benefited  from  the  film’s  large  grains  and 

vertically oriented grain boundaries. 

Organolead  trihalide  perovskites‐based  solar  cells  as  a  new 

kind of photovoltaic  (PV)  technology have drawn exceptional 

attention in the past few years owing to their rapidly increased 

power conversion efficiency  (PCE) and  low‐cost prospectus  in 

terms  of  raw  materials  and  device  fabrication.1‐3  The 

organolead trihalide perovskites are the most key parts  in the 

cells.4  The  investigations  focused  on  these  perovskite  films 

have  revealed  their  rather  outstanding  optical  and  electrical 

properties  including high  absorption  coefficient,4  long  carrier 

diffusion lengths,5 and ambipolar charge transport,6 which are 

vital  for  highly  performing  solar  cells.  Furthermore,  the 

attractive feature is their favorably band‐gap tunability ranged 

from  about  1.55  to  2.28  eV,  by  appropriate  halide 

substitutions.7‐9  This  property  points  out  the  potential 

applications  of  organolead  trihalide  perovskites  for  high‐

efficiency  tandem solar cells  in conjunction with  the state‐of‐

the‐art PV  technologies, even  for all perovskite  tandem  solar 

cells.7 

The  most  important  aspect  of  designing  tandem  solar 

cells  is  to  select  light  absorption  materials  with  suitable 

bandgaps  to  optimize  harvesting  of  solar  spectrum.10  In 

particular,  for  inexpensive  two‐cell  tandem  modules,  Si  or 

band‐gap‐tunable  III‐V  semiconductors  is  preferred  for  the 

bottom cell, and  the  top‐cell material should have a bandgap 

of 1.75~1.80 eV.11, 12 Based on this, some exploring works have 

been done.  For  example, by  employing one‐step  spin‐coated 

MAPbI2Br with a band‐gap of ~1.77 eV, Zhang et al. realized a 
device  with  a  PCE  of  6.64%.13  Wang  et  al.  also  prepared 

MAPbI2Br  based  solar  cells  with  the  TiO2/Al2O3/carbon 

architecture.  An  appreciable  PCE  of  11.03% was  achieved.14 

However,  all  the  devices  in  these  works  were  mesoscopic 

structure,  which  is  relatively  difficult  for  incorporation 

(especially as  the top cell)  to build tandem devices compared 

to  planar  cell  structure.7  The  reasons  for  the  initial  works 

mainly focused on mesoscopic device is that planar perovskite 

solar  cells  require  high‐quality  perovskite  films with  uniform 

substrate  coverage,2  but  the  well‐developed  methods  for 

realizing high‐quality MAPbI3 films does not yield the MAPbI3‐

xBrx  films with similar quality.8, 15, 16 For example, Huang et al. 

synthesized  the  MAPbI2.4Br0.6  films  via  solvent  annealing‐

induced  interdiffusion  method  performed  well  in  preparing 

high‐quality  MAPbI3  films.17  Yet,  the  devices  with  the 

MAPbI2.4Br0.6  films  showed  relatively  low  PCE,  which  was 

mainly  attributed  to  high  trap  densities  resulted  from  the 

inferior  film  quality. A  layer  of  spun  fullerene  derivatives  on 

the  top of perovskite  layer was essential  to passive  the  traps 

and boost the device performance, which partly perplexes the 

device structure. When using the MACl as additive in MAPbI2Br 

precursor to realize planar device as reported by Zhu et al., the 

MAPbI2Br  easily  formed  nanosheet‐like  morphology,7  which 

unavoidable contains more grain boundaries and intragranular 

defects.  Thus,  developing  a  facile  synthetic  approach  for 

preparing  high‐quality  MAPbI3‐xBrx  films  with  the  bandgap 

within  1.75~1.80  eV  would  facilitate  the  development  of 

perovskite‐based tandem cells. 

In  this communication, we present a  facile and effective 

halide  exchange  route  to  grow  dense  and  homogenous  flat 

MAPbI2.1Br0.9 film with wide bandgap of 1.75 eV by topological 

transforming   interdiffusion   grown   MAPbI3  film.  This 

MAPbI2.1Br0.9  film  composes  of  large  grains  and  vertically 

oriented  grain  boundaries,  thus  significantly  reducing  the 

nonradiative  recombination  and  improving  the  dissociation 

property  of  charge  carriers.  The  planar‐heterojunction  solar 

cell based on this high‐quality wide‐bandgap MAPbI2.1Br0.9 film  
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Fig.  3  (a)  XRD  patterns,  (b)  normalized  UV‐vis  absorption 

spectra,  (c) PL  spectra, and  (d)  the corresponding normalized 

time‐resolved PL decay curves of MAPbI2.1Br0.9 films prepared 

by halide  exchange  (HE‐MAPbI2.1Br0.9)  and  solvent  annealing‐

induced interdiffusion process (SA‐MAPbI2.1Br0.9), respectively.  

 

mean square roughness is 18 nm for HE‐MAPbI2.1Br0.9 film and 

56  nm  for  SA‐MAPbI2.1Br0.9  film.  Therefore,  the  halide 

exchange  route can  realized  full surface coverage,  large grain 

size, and homogenous flat MAPbI2.1Br0.9 film with a bandgap of 

1.75  eV.  The  film  quality  is much  superior  to  those  for  the 

interdiffusion  grown  MAPbI2.1Br0.9  film,  which  benefits  to 

weaken  the nonradiative  recombination of  charge  carriers  in 

ultimate device.21, 22 

Fig. 3(a) gives  the X‐ray diffraction  (XRD) patterns of HE‐

MAPbI2.1Br0.9  and  SA‐MAPbI2.1Br0.9  films.  It  is  clear  that  the 

diffraction  peaks  of  (100)  and  (200)  lattice  planes  of  HE‐

MAPbI2.1Br0.9  film  are  stronger  than  that  of  SA‐MAPbI2.1Br0.9 

film,  which  reveals  both  the  improvement  of  the  film 

crystallinity  and  the  growth  of  the  grains.4  The  normalized 

absorption spectra of  the  fabricated HE‐MAPbI2.1Br0.9 and SA‐

MAPbI2.1Br0.9  films are shown  in Fig. 3(b).  It can be seen  that 

MAPbI2.1Br0.9  films  obtained  by  the  two  different  methods 

possess  similar  light  absorption  properties,  with  a  strong 

absorption  ranging  from  400  nm  to  ~710  nm.  Comparable 

absorption  intensity  in  400~500  nm  is  observed,  but  the 

absorption of HE‐MAPbI2.1Br0.9 film is slightly higher than in the 

range of 550 nm to 710 nm. The stronger light absorption may 

be  related  to  the high  film quality of HE‐MAPbI2.1Br0.9  film or 

the  little  thickness difference of  the  films  (410±5 nm  for HE‐

MAPbI2.1Br0.9, 390±8  nm  for  SA‐MAPbI2.1Br0.9).  Fig.  3(c)  gives 

the  photoluminescence  (PL)  spectra  of  the  samples.  An 

obvious  emission  peaks  at  around  700  nm  are  observed  for 

both samples, which is consistent with their bandgap value. In 

addition, compared with SA‐MAPbI2.1Br0.9 film, the PL intensity 

decreases  significantly  for HE‐MAPbI2.1Br0.9  film. As  the  same 

surface coverage, the reduced PL intensity can be attributed to 

the  better  electron  injection  into  TiO2  layer  from  HE‐

MAPbI2.1Br0.9  film.24 We  further  performed  time‐resolved  PL 

decay measurement  to  undertand  the  differences  of  charge 

extraction  and  transport  in  HE‐MAPbI2.1Br0.9  and  SA‐

MAPbI2.1Br0.9  films,  and  the  corresponding  results  are 

presented in Fig. 3(d). The two decay curves were fitted with a 

two‐component  exponential  decay  function  containing  a  fast 

decay and a  slow decay processes. The  fast decay process  is 

generally considered to be the result of the quenching of free 

carriers  in  the MAPbI2.1Br0.9  domains  through  injection  into 

TiO2, and the slow decay process to be the result of radiative 

recombination.4, 25 As summarized in the insert of Fig. 3(d), the 

lifetime  value  of  fast  decay  for  HE‐MAPbI2.1Br0.9  sample  is 

smaller and the corresponding weight fraction of fast decay is 

higher  than  those  for  the  SA‐MAPbI2.1Br0.9  sample.  These 

results  effectively  confirm  the  excellent  charge  dissociation 

properties of HE‐MAPbI2.1Br0.9 film. 

To  understand  the  advantage  of  halide  exchange  route, 

we fabricated planar‐heterojunction solar cells with the device 

structure  of  FTO/TiO2/MAPbI2.1Br0.9  /2,2',7,7'‐tetrakis  (N,N‐di‐

p‐methoxy‐phenylamine)‐9,9'‐spirobifluorene  (Spiro‐

MeOTAD)/Ag,  as  schematically  shown  in  Fig.  4(a).  Fig.  4  (b) 

gives the current density‐voltage (J‐V) curves of typical devices 

with  HE‐MAPbI2.1Br0.9  and  SA‐MAPbI2.1Br0.9  films  under 

simulated  AM1.5  (100  mW  cm−2)  illumination,  which  were 

measured  at  forward  scan  (FS,  from  short‐circuit  to  open‐

circuit under  the  forward bias voltage) and  reverse  scan  (RS, 

from  open‐circuit  to  short‐circuit  under  the  forward  bias 

voltage) with a 50 ms  scan delay  time. Under RS,  the device 

with  SA‐MAPbI2.1Br0.9  film  showed  the  short  circuit  current 

density  (Jsc),  the open circuit voltage  (Voc),  the  fill  factor  (FF), 

and  the  PCE  to  be  16.88 mA  cm‐2,  1.01  V,  0.52,  and  9.55%, 

respectively.  Under  FS,  the  corresponding  performance 

parameters  were  16.89  mA  cm‐2,  0.98  V,  0.49,  and  8.11%, 

respectively.  These  results  indicate  that  the  device with  SA‐

MAPbI2.1Br0.9 film have inferior performance including low PCE 

and  serious  current  hysteresis.  In  contrast,  Under  RS,  the 

device with HE‐MAPbI2.1Br0.9  film  showed  the  Jsc, Voc, FF, and 

PCE  to  be  18.19  mA  cm‐2,  1.01  V,  0.69,  and  12.67%, 

respectively.  Under  FS,  the  performance  parameters  were 

extremely  close  to  those  for  the  device  under  RS,  indicating 

the  negligible  current  hysteresis  of  the  device  with  HE‐

MAPbI2.1Br0.9  film. To  further determine the more real PCE of 

the fabricated device, the photocurrent value was record as a 

function of  time  at  a  forward bias near  its maximum output 

power point. As  shown  in  Fig. 4(c),  the photocurrent density 

stabilized within  seconds  to  approximately  13.30 mA  cm‐2 at 

0.66 V  for  the device with  the  SA‐MAPbI2.1Br0.9  film,  yielding 

stabilized PCE around 8.78 %.  In contrast,  for the device with 

HE‐  MAPbI2.1Br0.9  film,  the  photocurrent  density  stabilized 

within  seconds  to  about  15.62  mA  cm‐2  at  0.79  V,  yielding 

stabilized  PCE  around  12.34 %.  Clearly,  the  device with  HE‐

MAPbI2.1Br0.9  film  has much  superior  performance  compared 

with  the  device with  SA‐MAPbI2.1Br0.9  film.  The  excellent  PV 

properties of the device with HE‐MAPbI2.1Br0.9 film are  largely 

related to the high film quality of HE‐MAPbI2.1Br0.9 film, which 

significantly  reduces  the  nonradiative  recombination  and 

improving  the  dissociation  property  of  charge  carriers.3, 21, 25 

The  incident  photon  conversion  efficiency  (IPCE)  of  the 

fabricated devices were further  investigated. As shown  in Fig. 

4(d), the photocurrent generation started at around 710 nm, in  
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