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设计二维半导体范德瓦耳斯异质结是一种实现多功能微电子器件的有效策略. 本文构筑了二维钙钛矿Cs3X2I9

(X = Bi, Sb)和铟锡 InSe的范德瓦耳斯异质结 Cs3X2I9/InSe. 基于密度泛函理论的第一性原理方法, 计算了其

几何、电子结构、光学性质. 研究表明, 二维 Cs3Bi2I9/InSe和 Cs3Sb2I9/InSe异质结为 II型能带排列, 且带隙分别

为 1.61 eV和 1.19 eV, 可见光和紫外光范围内具有较高的吸收系数. 基于形变势理论和类氢原子模型的计算, 二

维 Cs3X2I9/InSe异质结显示了较高的电子迁移速率和激子结合能. 基于 II型排列的能带结构和肖克利-奎伊瑟

极限 (Shockley-Queisser limit), 对比研究了光电转换效率. 此外, 进一步探究了双轴应变对二维异质结Cs3X2I9/InSe

光电特性的调控及其规律. 上述研究为未来设计高效的二维范德瓦耳斯光电子器件提供了理论依据.
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1   引　言

太阳能电池是一种环保、可以将太阳辐射能量

直接转化为电能的光伏器件, 为全球解决能源问题

做出了巨大贡献 [1–5]. 目前太阳能电池商业化的主

要障碍是缺乏高光电转换效率 (power conversion

efficiency, PCE)的材料. 过去几十年, 人们对新型

光伏材料进行了高度密集的探索和研究 [6,7]. 特别

是近年来 , 有机 -无机杂化的铅卤钙钛矿 ABX3
(A为有机基团, B为铅, X 为卤族元素), 因其长的

载流子扩散度、高的载流子迁移率、可调的带隙和

高的光吸收系数等优异性质而备受关注 [8–12]. 目前,

实验室已认证的 PCE已突破 25%. 但有机-无机杂

化的铅卤钙钛矿也面临着以下问题亟待解决: 毒性

和不稳定性. 铅对人体有毒性, 会损害神经系统、

消化系统和循环系统, 且 PbI6 八面体结构在空气

和水中易分解, 制约了其商业化应用 [13,14]. 因此,
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亟需寻找非铅且环境友好的高效光电太阳能电池

材料, 以满足商业化的应用.

过去几年, 石墨烯, 过渡金属硫化物 (TMD)[15],

过渡金属碳氮化物 (Mxenes), 二维钙钛矿 [16] 等二

维材料的发现和制备, 不仅拓展了谷电子学、转角

电子学、铁电和热释电 [17–19] 等研究, 也为探索高效

稳定的光伏材料和器件提供了广泛平台 [20]. 相较

于三维铅基钙钛矿, 二维钙钛矿具有更高的稳定

性, 且通过把第 V主族金属元素中与 Pb原子具有

相似的电子构型、电负性和离子半径的 Sb3+和 Bi3+

作为其可替代元素 [21], 能降低其毒性. 其通式为

A3X2B9 (其中 A为一价阳离子, X 为三价阳离子,

B为卤化物阴离子), 在室温下具有优异的稳定性,

长的载流子扩散寿命和较高的光吸收系数 [22–24].

因此, 基于 Bi和 Sb基的二维钙钛矿被认为是具有

较高稳定性和较低毒性的光电材料 [25]. 稳定且无

毒的二维非铅钙钛矿 Cs3X2I9 (X = Bi, Sb)已被

用于高灵敏度光电探测器 [26]、高性能 X射线探测

器 [27–29]、发光器件 [30]、α 粒子探测器 [31]、光催化剂 [32]

和超级电容器 [33]. 而多晶 Cs3X2I9 钙钛矿薄膜在存

储器件 [34]、光电探测器 [35]、光电池电极 [36]、柔性光

电突触场效应晶体管 [37] 和各种太阳能电池器件中

得到了广泛应用. 此外, 二维硒化铟 (InSe)具有较

大光吸收系数、较高的载流子迁移速率、高的电流

开关比和光的二向色性等性质, 目前已经在晶体

管、高性能光电探测器和偏振光学调制器等中得到

广泛的应用研究 [38]. 但由于 Cs3X2I9 和 InSe具有

较大的带隙, 导致了其光电转换效率较低 [39]. 而

最近提出的基于二维范德瓦耳斯异质结 g-C3N4/

TiO2-B(100)的能带工程已被用于设计高效的光伏

和光催化材料 [40,41], 该策略为调控 Cs3X2I9 光电性

能提供了新的思路.

因此, 由不同供体和受体构筑二维异质结构被

认为是实现高效太阳能电池的有效途径 [42–44]. 而

供体和受体的选择尤为重要, 无毒性、高载流子迁

移率、良好的稳定性和较高的光吸收是必不可少

的条件. 基于此, 本文选取具有较弱的层间范德

瓦耳斯 (van der Waals, vdW)作用的二维 Cs3X2I9
(X = Bi, Sb)/InSe构筑的范德瓦耳斯异质结为研

究对象, 研究其光电特性. 电子结构显示, 二维钙

钛矿异质结既保持了各组分的电子特性, 又能形

成 II型能带对齐, 有利于载流子的空间分离和界

面处的光吸收. 此外, 基于形变势理论和类氢原子

模型, 分别研究了二维 Cs3X2I9/InSe异质结的载

流子有效质量, 迁移速率和激子结合能. 另外, 基

于 Shockley-Queisser limit的方法预测了两种异

质结的 PCE, 并采用双轴应力对上述特性进行了

调控. 最后, 总结并分析了较低 PCE源于较大的

供体带隙和导带偏移量. 因此, 未来需进一步引入

新的能带工程降低供体 Cs3X2I9 的能带带隙及供

体和受体间的导带偏移从而提高 PCE. 

2   计算方法
 

2.1    几何和电子结构

本文所有的计算是基于密度泛函理论 (densi-

ty functional theory)的第一性原理, 利用 VASP

软件包 (Vienna ab initio simulation package)完

成 [45]. 价电子和芯电子间的相互作用采用投影缀

加平面波 (projected augmented wave)赝势的方

法描述. 采用广义梯度近似 (generalized gradient

approximation,  GGA)下的 PBE  (Perdu-Burke-

Ernzerhof)[46,47] 泛函描述电子间的交换关联能. 沿

着 c 轴方向设置超过 15 Å (1 Å = 10–10 m)的真

空层厚度以屏蔽相邻原子层间的相互作用. 采用

由 Steinmann和 Corminboeuf  [48] 提 出 的 DFT-

dDsC色散校正方法来修正钙钛矿 Cs3X2I9 与 InSe

之间弱的层间相互作用. 所有计算中, 平面波截断

能量设置为 500 eV. 采用布里渊区中的 3×3×1

K 点网格进行结构优化, 直到每个原子所受的力小

于 0.01 eV/Å. 鉴于 PBE泛函的计算方法常低估

能带带隙 , 本文中进一步采用杂化泛函 Heyd-

Scuseria-Ernzerhof (HSE06)[49] 的方法计算了电子

结构和光学性质. 

2.2    光学性质

采用了加密的 6×6×1 K 点网格计算光吸收系

数, 计算公式如下 [50,51]: 

α(ω) =
√
2ω

[√
ε21(ω) + ε22(ω)− ε1(ω)

]1/2
, (1)

其中 ω为光的频率, ε1 和 ε2 分别为介电函数的实

部和虚部. 

2.3    载流子迁移速率

基于形变势 (deformation potentials, DP)理
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µ2D论对二维异质结构的载流子迁移速率   进行了

研究, 计算公式如下 [52–54]: 

µ2D =
2eℏ3C2D

3KBT |m∗|2E2
1

, (2)

ℏ KB

m∗

其中   是约化普朗克常数,    是玻尔兹曼常数,

T 是温度,   是有效质量, 其定义如下: 

m∗ = ℏ2
[
∂2ε(k)

∂k2

]−1

, (3)

ε(k)其中 k 为波矢量,   表示带边的能量本征值.

E1 是 DP常数, 表示价带顶或导带底对应变

的线性拟合, 计算公式如下: 

E1 =
∂Eedg

∂δ
. (4)

声子在 a 和 b 方向上传播引起的弹性模量 C2D,
计算公式如下: 

C2D =
∂2E

∂δ2
1

S0
, (5)

其中, E 为体系总能量, S0 是优化后 xy 平面面积,

δ是施加的应变. 

2.4    激子结合能

激子结合能 Eb 决定了电子-空穴对的复合率,

从而制约了载流子的扩散长度. 基于类氢原子模

型, 计算公式如下 [55,56]: 

Eb =
mee

4

2× (4πε0)2
m∗

r
me

1

ε2∞

1

n2
, (6)

me mh m*
r

1/m*
r = 1/me + 1/mh ε∞

其中,    和   分别表示电子和空穴的质量,   

表示激子的约化质量 (  ),   

是电子贡献的静态介电常数, n = 1表示激子处于

基态. 

2.5    光电转换效率

基于 Shockley-Queisser limit, 异质结太阳能

电池的光电转换效率 PCE可以基于以下公式计

算 [3,4,57–59]: 

η =

0.65(Eg −∆Ec − 0.3)

∫ ∞

Eg

Jph(ℏω)
ℏω

d(ℏω)∫ ∞

0

Jph(ℏω)d(ℏω)
, (7)

∆Ec

(Eg −∆Ec − 0.3)

JPh(ℏω) ℏω

其中 0.65为能带填充因子, Eg 是供体带隙,   

是导带偏移量,    用于估计最大开

路电压.    是光子能量   时的 AM1.5太阳

光光子通量. 

3   结果与讨论
 

3.1    几何和电子结构

图 1(a), (b)分别为优化后的二维Cs3X2I9/InSe

异质结的原子结构的俯视图和侧视图, 粉色、绿

色、深紫色、青色、棕色和紫色的球分别代表 In,

Se, I, Cs, Sb和 Bi原子. 另外, 沿 c 轴方向设置了

超过 15 Å的真空层厚度以屏蔽相邻原子间的作用.

优化后, 二维 Cs3Bi2I9/InSe和 Cs3Sb2I9/InSe异质

结的晶格常数以及层间距分别为 a = b = 8.34 Å,

d = 3.71 Å和 a = b = 8.30 Å, d = 3.77 Å, a, b 晶

轴夹角为g = 120°, 如表 1所列. 表明二维 Cs3X2I9/

InSe异质结是六角晶系. 补充材料图 S1 (online)

表明二维异质结外延生长的稳定.

 
 






In
Se
I
Cs
Sb
Bi



 



(a) (b)

图 1　(a) Cs3Bi2I9/InSe 和 (b) Cs3Sb2I9/InSe 的原子结构俯

视和侧视图, 其中 a 和 b 为晶格矢量, d 为 Cs3X2I9 层和 InSe

层之间的层间距离

Fig. 1. Top and side views of the atomic structures for the

(a)  Cs3Bi2I9/InSe  heterostructure,  and  (b)  Cs3Sb2I9/InSe

heterostructure, where a and b are the lattice vectors and d

is  the  interlayer  distance  between  the  Cs3X2I9  and  InSe

layers.
 

 

表 1    二维 Cs3X2I9/InSe异质结的晶格常数 (a,

b)、层间距离 (d)、激子结合能 (Eb)、带隙 (Gap)和

晶格失配比 (ε)
Table 1.    Lattice  constants  (a,  b), interlayer   dis-

tances  (d),  exciton  binding  energy  (Eb),  band  gap

(Gap)  and  lattice  mismatch  ratio  (ε)  of  2D

Cs3X2I9/InSe heterostructures.

Heterostructure Lattice/Å d/Å Eb/eV Gap/eV ε/%

Cs3Bi2I9/InSe
a = 8.32

3.71 0.79 1.61 1.89
b = 8.32

Cs3Sb2I9/InSe
a = 8.30

3.77 0.73 1.19 1.61
b = 8.30
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图 2(a)—(c)分别为基于 HSE06泛函杂化的

方法计算的二维 Cs3Bi2I9,  Cs3Sb2I9 和 InSe的单

体结构能带图, 结果显示二维 Cs3Bi2I9 的带隙为

3.08 eV, 二维 Cs3Sb2I9 的带隙为 2.60 eV, InSe的

带隙为 2.52 eV. 图 3(a), (b)显示了采用 HSE06

泛函杂化计算的二维 Cs3X2I9/InSe异质结沿着布

里渊区中高对称点 Γ(0  0  0)→M(1/3 1/3  0)  →

K(1/2 0 0) → Γ(0 0 0)闭合路径的投影能带. 能

带结构表明二维 Cs3X2I9/InSe异质结均为间接

带隙, 价带顶 (Cs3X2I9)和导带底 (InSe)分别位于

K 和 Γ点 . 二维 Cs3Bi2I9/InSe异质结的带隙为

1.0 eV (PBE), 1.61 eV(HSE06), 二维Cs3Sb2I9/InSe

异质结的带隙为 0.675 eV(PBE), 1.19 eV(HSE06).

更重要的是能带结构表明 Cs3X2I9/InSe是 II型异

质结构, 这种能带结构保证了光生载流子在异质结

界面处的有效分离. 具体来说, 在异质结界面, 光

激发的电子直接从 Cs3X2I9 的价带顶跃迁到 InSe

的导带底. 而在异质结内部, 光激发的电子首先在

Cs3X2I9 中从价带顶移至导带底形成自由电子, 随

后跃迁到 InSe的导带底. 同时, 空穴从 InSe的价

带顶跃迁到 Cs3X2I9 的价带顶. 这种机制在空间上

有效地分离了电子与空穴, 从而显著降低了电子与

空穴的复合概率. 具体见图 3(c). 但它们具有间接

带隙, 这导致产生光生载流子时需要吸收或释放声

子, 声子主要提供跃迁所需的准动量以满足准动量

守恒, 相比直接带隙中光生载流子的产生有更多的

约束条件.
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图 2    (a) Cs3Bi2I9, (b) Cs3Sb2I9 和 (c) InSe单体结构的 HSE06能带结构

Fig. 2. Band structures of monolayer (a) Cs3Bi2I9, (b) Cs3Sb2I9 and (c) InSe.
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图 3    (a) Cs3Bi2I9/InSe和 (b) Cs3Sb2I9/InSe异质结的能带结构; (c) Cs3X2I9/InSe异质结的载流子迁移机制, 其中红色和蓝色分

别代表 InSe和 Cs3X2I9 的电子轨道贡献

Fig. 3. Band structures  of  (a)  Cs3Bi2I9/InSe heterostructure  and (b)  Cs3Sb2I9/InSe heterostructure;  (c)  carrier  migration mechan-

isms  in  Cs3X2I9/InSe  heterostructures,  the  red  and blue  lines  represent  the  electronic  orbital  contributions  for  InSe  and Cs3X2I9,

respectively.
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3.2    光学性质

光吸收系数是光电材料和器件的重要特性

之一 , 基于 (1)式的 HSE06方法计算并绘制了

Cs3X2I9/InSe, Cs3X2I9 以及 InSe结构的吸收光谱,

如图 4所示. 结果显示二维 Cs3X2I9/InSe异质结

在能量 1.5—4.5 eV范围的光吸收系数最高可达

5×105 cm–1, 而单独的 Cs3X2I9 和 InSe结构的光吸

收系数最高仅达 3×105 cm–1. 上述结果显示, II型

的 Cs3X2I9/InSe异质结的光吸收系数在可见光范

围内显著提高. 这种现象可能的原因是异质结构

在界面处具有较为理想的带隙和层间相互作用,

可以在重叠的电子态之间诱导新的光学跃迁. 二

维 Cs3Bi2I9/InSe和 Cs3Sb2I9/InSe异质结的吸收

光谱分别在 3.1 eV和 2.9 eV后开始有显著的吸

收, 吸收系数达到 105 cm–1. Cs3X2I9/InSe, Cs3Bi2I9
和 InSe在 3.5—4eV范围内出现了较小的吸收峰,

这与其电子态密度分布相关, 详见补充材料 S2, S3

(online). 红光范围内的光吸收系数很低, 这可能是

限制其光电转换效率的重要因素之一. 由于二维

Cs3X2I9/InSe异质结在紫外区的光吸收较为显著,

因此推测它们可能更适合作为紫外光电探测器. 

3.3    载流子与激子

基于形变势理论对载流子迁移速率进行定量

的分析. 基于 (3)式, 将 PBE方法得到的能带带边

沿着 x 和 y 方向进行二阶拟合, 计算得到不同方向

的电子和空穴有效质量 m*. 基于 (4)式, 将能带价

带顶和导带底对沿着 x 和 y 方向的单轴应变进行

线性拟合, 计算得到 DP常数 E1. 基于 (5)式, 根

据体系总能量对 x 和 y 方向的单轴应变的二阶拟

合, 计算得到弹性模量 C2D 见补充材料图 S4, S5

(online). 二维 Cs3X2I9/InSe异质结的弹性模量是

原子、离子或分子之间键强度的反应. 二维 Cs3X2I9/

InSe异质结沿 x 和 y 方向的弹性模量 C2D 是各向

同性的. DP常数 E1 表征了电子或空穴与声子之

间耦合的强度, 其沿 x 和 y 方向也是各向同性的. 因

为二维 Cs3X2I9/InSe异质结的电子和空穴有效

质量 m*基本是各向同性的 , 所以电子和空穴迁

移速率均是各向同性. 上述计算数据在表 2列出.

根据 (2)式计算异质结的载流子迁移率, Cs3Bi2I9/

InSe的电子 (空穴)迁移率沿着 x 和 y 方向分别是

472.8(31.39)和425.55(44.32) cm2·V–1·s–1, Cs3Sb2I9/

InSe的电子 (空穴)迁移率沿着 x 和 y 方向分别是

619.99(23.04)和 692.3(40.94) cm2·V–1·s–1. 上述结

果表明, 这两种异质结都是以电子传输为主型.
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图  4    (a) 二维 Cs3Bi2I9/InSe和  (b) Cs3Sb2I9/InSe异质结

及其各自层在可见光谱中的光吸收系数

Fig. 4. Optical  absorption  coefficients  of  (a)  2D  Cs3Bi2I9/

InSe heterostructure and (b) Cs3Sb2I9/InSe heterostructure

and their respective layers in the visible spectrum.
 

表 2    300 K下的电子和空穴沿 x 和 y 方向的有效质量 m (m0)、DP常数 E1 (eV)、二维弹性模量 C2D (N/m)和载流子

迁移速率 μ2D (cm2·V–1·s–1)
Table 2.    Effective masses m (m0), DP E1 (eV), 2D modulus of elasticity C2D (N/m) and carrier mobility μ2D (cm2·V–1·s–1)

for electron and hole along and y directions at 300 K.

Carrier type mx my Elx Ely C2D_ x C2D_ y μ2D_ x μ2D_ y

Electron
Cs3Bi2I9/InSe 0.22 0.23 8.62 8.62 122.96 122.96 472.80 425.55

Cs3Sb2I9/InSe 0.24 0.22 7.13 7.13 125.76 123.22 619.99 692.30

Hole
Cs3Bi2I9/InSe 1.16 0.97 6.43 6.43 122.96 122.96 31.39 44.32

Cs3Sb2I9/InSe 1.01 0.75 8.68 8.68 125.76 123.22 23.04 40.94
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为了估计扩散长度和电子-空穴对复合率, 根

据 (6)式计算基态 (n = 1)激子结合能 Eb. 用 PBE

方法计算的二维Cs3Bi2I9/InSe(Cs3Sb2I9/InSe)异质

结的激子结合能 Eb 是 0.79(0.73) eV, 结果见表 1.

较大的激子结合能使电子空穴传输过程中容易发

生复合, 是制约光电转换效率的重要因素之一.
 

3.4    应变工程

基于能带工程的外部应力是调控二维材料光

电性能的有效手段. 在此, 研究了沿 x 和 y 方向的

拉伸和压缩的双轴应变对二维 Cs3X2I9/InSe异质

结的光电性能的调控. 各应变下的能带结构见补充

材料图 S6, S7 (online). 图 5(a), (b)显示了二维

Cs3X2I9/InSe异质结的能带结构对双轴应变的响

应. 当施加–5%压缩应变到+5%拉伸应变作用于

异质结构时, 随着压缩应变从 0变化到–5%, 能带

带隙是逐渐增大, 随着拉伸应变从 0变化到+5%,

能带带隙逐渐减小. 当应用+4%拉伸双轴应力时,

二维 Cs3Bi2I9/InSe异质结的能带排列从 II型转变

成 I型. 同时, 拉伸的双轴应变可以使 InSe的导带

底和价带顶相互靠近, 而 Cs3X2I9 的能带带隙少许

降低. 结果表明, 受体 InSe的能带对双轴应变的响

应显著, 而供体 Cs3X2I9 的能带对双轴应变的响应

不明显.

图 6(a), (b)显示了二维 Cs3X2I9/InSe异质结

的光吸收系数随双轴应变的变化关系. 值得注意的
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图 5    基于双轴应变的 (a) Cs3Bi2I9/InSe和 (b) Cs3Sb2I9/InSe vdWHs带边能量

Fig. 5. Biaxial strain-based (a) Cs3Bi2I9/InSe and (b) Cs3Sb2I9/InSe vdWHs band edge energy.
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图 6    双轴应变对 (a) Cs3Bi2I9/InSe和 (b) Cs3Sb2I9/InSe vdWHs光吸收系数的调控; (c) Cs3X2I9/InSe结构 PCE图

Fig. 6. Biaxial strain on optical absorption coefficients of (a) Cs3Bi2I9/InSe and (b) Cs3Sb2I9/InSe vdWHs; (c) PCE map of intrinsic

Cs3X2I9/InSe.
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是二维 Cs3X2I9/InSe异质结在可见光区域的光吸

收随着拉伸的双轴应变的增强, 有明显的提升, 从

而改善对太阳光的响应. 基于 Shockley-Queisser

limit (7)式, 本文计算了二维 Cs3X2I9/InSe异质结

在–5%—+5%双轴应变下的 PCE. 如图 6(c)所示.

结果显示, 本征的二维 Cs3X2I9/InSe异质结的效

率约为 1.4%, 而在–5%—+5%双轴应力的调控下,

二维 Cs3Bi2I9/InSe异质结的 PCE几乎没有变

化; 在–5%双轴应变下, 二维 Cs3Sb2I9/InSe异质

结的 PCE提升至 3.3%. 二维 Cs3X2I9/InSe异质

结低的PCE主要归于以下因素. 首先, 供体Cs3Bi2I9
(Cs3Sb2I9)的带隙 3.1 eV (2.6 eV)较大, 光照下难

以获得大量的光生载流子. 其次, 受体与供体间的

导带偏移量过大, 导致开路电压较小. 同时, 由于

双轴应变并不能显著降低供体带隙和导带偏移量,

因此本文认为应变工程并不能使该材料应用于高

效太阳能电池领域. 

4   结　论

综上所述 , 研究了二维 Cs3X2I9/InSe异质

结的电子结构和光学性质. 计算结果显示, 二维

Cs3X2I9/InSe异质结呈现 II型能带排列, 其在可

见光及紫外光区域内具有较高的光吸收系数, 其数

量级超过 105 cm–1. 基于形变势理论计算的二维

Cs3X2I9/InSe异质结的载流子迁移率基本是各向

同性的, 电子和空穴的最高迁移速率分别为 6.9×

103 和 44 cm2·V–1·s–1. 显示这两种异质结属于电子

传输为主型. 基于类氢原子模型计算的二维Cs3Bi2I9/

InSe和 Cs3Sb2I9/InSe异质结具有较大的激子结

合能 0.79和 0.73 eV. 较高的光吸收系数、载流子

迁移率和激子能, 使二维 Cs3X2I9/InSe异质结适

用于光致发光器件. 然而基于 Shockley-Queisser

limit计算的二维 Cs3X2I9/InSe异质结的 PCE仅

为 1.4%左右, 不适用于光伏太阳能领域. 低的 PCE

归因于较大的供体带隙和导带偏移. 此外, 基于双

轴应变的二维 Cs3X2I9/InSe异质结的光电性质的

调控显示, 拉伸的双轴应变能够提高光吸收系数,

但双轴应变并不能有效改善较大的供体带隙和导

带偏移. 在–5%双轴应变下, 二维 Cs3X2I9/InSe异

质结的最高 PCE仅达 3.3%. 因此, 实验和理论上

亟需引入新的能带工程降低供体 Cs3X2I9 的能带

带隙及供体和受体间的导带偏移从而提高 PCE. 

数据可用性说明

本篇论文的关联数据可在科学数据银行

https://doi.org/10.57760/sciencedb.j00213.00017

中访问获取.
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Abstract

Two-dimensional  semiconductor  heterostructures  have  excellent  physical  properties  such  as  high  light
absorption coefficients, large diffusion lengths, high carrier mobility rates, and tunable energy band structures,
which  have  great  potential  in  the  field  of  optoelectronic  devices.  Therefore,  designing  two-dimensional  (2D)
semiconductor  van  der  Waals  heterostructures  is  an  effective  strategy  for  realizing  multifunctional
microelectronic devices. In this work, the 2D van der Waals heterostructure Cs3X2I9/InSe of non-lead Perovskite
Cs3X2I9  and  indium-tin  InSe  is  constructed  to  avoid  the  toxicity  and  stability  problems  of  lead-based
Perovskites.  The  geometry,  electronic  structure,  and  optical  properties  are  calculated  based  on  the  first-
principles  approach  of  density-functional  theory.  It  is  shown  that  the  2D  Cs3Bi2I9/InSe  and  Cs3Sb2I9/InSe
heterostructures  are  of  type-II  energy  band  arrangement  and  have  band  gaps  of  1.61  eV  and  1.19  eV,
respectively, with high absorption coefficients in the visible range and UV range reaching to 5×105 cm–1.  The
calculation results from the deformation potential theory and the hydrogen-like atom model show that the 2D
Cs3X2I9/InSe  heterostructure  has  a  high  exciton  binding  energy  (~0.7  eV)  and  electron  mobility  rate
(~700  cm2/(V·s)).  The  higher  light  absorption  coefficient,  carrier  mobility,  and  exciton  energy  make  the  2D
Cs3X2I9/InSe heterostructures suitable for photoluminescent devices. However, the energy band structure based
on  the  Shockley-Queisser  limit  and  type-II  arrangement  shows  that  the  intrinsic  photoelectric  conversion
efficiency  (PCE)  of  the  2D  Cs3X2I9/InSe  heterostructure  is  only  about  1.4%,  which  is  not  suitable  for
photovoltaic  solar  energy.  In  addition,  the  modulation  and  its  effect  of  biaxial  strain  on  the  photovoltaic
properties of 2D Cs3X2I9/InSe heterostructures are further investigated. The results show that biaxial strain can
improve the visible absorption coefficient of 2D Cs3X2I9/InSe heterostructure, but cannot effectively improve its
energy band structure, and the PCE only increases to 3.3% at –5% biaxial strain. The above study provides a
theoretical basis for designing efficient 2D van der Waals optoelectronic devices in future.

Keywords: 2D  heterostructures,  photoelectric  conversion  efficiency,  first-principles  calculations,  strain

engineering
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