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埋底界面是影响钙钛矿太阳能电池光电性能的关键因素, 因此埋底界面工程是有效提高钙钛矿太阳能

电池效率和稳定性的有效方法. 本文将极性有机分子 4-巯基苯硼酸 (4-MPBA)加入到 CsPbI2Br钙钛矿前驱

体中, CsPbI2Br钙钛矿结晶过程中 4-MPBA分子被挤出钙钛矿晶格, 并在钙钛矿下表面聚集. 4-MPBA分子

的硼酸官能团与 TiO2 电子传输层具有较强的相互作用, 因此在埋底的 TiO2 电子传输层/CsPbI2Br钙钛矿界

面原位形成 4-MPBA界面层. 实验结果表明, 原位形成的 4-MPBA界面层明显改善了界面接触、减少了界面

缺陷、优化了界面能级结构, 从而有效增强了界面电荷迁移. 所组装的无空穴传输层 CsPbI2Br钙钛矿太阳能

电池光电转换效率达到 14.83%, 比无 4-MPBA界面层电池效率提高了 26%. 另外 , 4-MPBA界面层修饰的

CsPbI2Br钙钛矿太阳能电池具有较高的稳定性, 未密封状态下在空气环境中贮存 40天, 其效率仍能保持初

始值的 90%以上.
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 1   引　言

CsPbI2Br钙钛矿具有较高的稳定性、合适的光

学带隙和优异的光电子性能, 因此在太阳能电池领域

受到广泛关注 [1–4]. 近年来, 通过对 CsPbI2Br钙钛矿

的制备过程和表界面进行优化和改性, CsPbI2Br钙

钛矿太阳能电池的光电性能得到很大提高 [5–10]. 有机

空穴传输材料和贵金属电极组装的 CsPbI2Br钙钛

矿太阳能电池的光电转换效率已达到 18%, 无空穴

传输层的碳基 CsPbI2Br钙钛矿太阳能电池效率也

超过了 15%. 尽管 CsPbI2Br钙钛矿太阳能电池的性

能已取得较大进展, 但与电池的理论效率和实际应用

的要求相比还有较大差距. 主要原因之一是溶液法制

备的 CsPbI2Br钙钛矿太阳能电池的埋底界面易产

生大量的缺陷, 从而引起较严重的电荷复合和能量损

失 [11,12]. 因此, 对 CsPbI2Br钙钛矿太阳能电池埋底

界面进行修饰, 钝化界面缺陷, 改善界面电荷转移,

从而抑制界面电荷复合, 对于进一步提高 CsPbI2Br

钙钛矿太阳能电池光电性能至关重要.

在 CsPbI2Br钙钛矿沉积前预先在电荷传输层

表面沉积一层有机或无机分子是目前常用的对

CsPbI2Br钙钛矿太阳能电池埋底界面进行修饰的

方法. Zhang等 [13] 预先在 ZnO电子传输层表面沉

积一层乙二胺四乙酸二胺 (EAD), 以修饰 ZnO/

CsPbI2Br埋底界面. EDA界面层不仅钝化了 ZnO

的氧空位缺陷, 减少了 CsPbI2Br钙钛矿的底表

面缺陷, 同时还优化了埋底界面的能级结构, 从

而促进了界面电子传输, 减少了界面电荷复合 .

组装的碳基 CsPbI2Br钙钛矿太阳能电池效率由
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BF−4

12.11%提高到 14.58%. Yun等 [14] 在 TiO2 电子传

输层表面预先沉积一层苯甲酸钾以修饰 TiO2/

CsPbI2Br埋底界面. 苯甲酸钾不仅钝化了CsPbI2Br

钙钛矿底表面未配位的 Cs+/Pb2+缺陷, 还优化了

埋底界面的能级排列. 所组装的无空穴传输层碳

基 CsPbI2Br钙钛矿太阳能电池效率提高到 14.9%.

Qiu等 [15] 预先用四氟硼酸氨对 SiO2 电子传输层进

行处理, 然后再沉积 CsPbI2Br钙钛矿. 四氟硼酸氨

中的 NH4+能够钝化 SiO2 表面缺陷,    能够调控

CsPbI2Br钙钛矿结晶, 减少钙钛矿缺陷. 以聚 3-己

基噻吩 (P3HT)为空穴传输层组装的 CsPbI2Br钙钛

矿太阳能电池效率达到 17.09%. 这些预先沉积有机

或无机分子修饰层的方法虽然能够减少埋底界面缺

陷, 优化界面结构, 但是随后的 CsPbI2Br钙钛矿沉

积过程会对预先沉积的埋底界面修饰层造成破坏, 从

而降低了这些非原位的埋底界面工程的修饰效果 [16].

为了克服预先沉积界面层修饰方法的缺点, 本

文提出了一种埋底界面原位修饰策略, 以进一步

有效提高 CsPbI2Br钙钛矿太阳能电池的光电

性能. 将极性有机分子 4-巯基苯硼酸 (4-MPBA)

加入到 CsPbI2Br钙钛矿前驱体中, 4-MPBA分子

尺寸较大, 不能进入 CsPbI2Br钙钛矿晶格. 因此,

CsPbI2Br钙钛矿结晶过程中 4-MPBA分子被挤

出, 从而在 TiO2 电子传输层/CsPbI2Br钙钛矿埋

底界面聚集. 4-MPBA分子中的硼酸基团与 TiO2
间较强的相互作用使 4-MPBA分子在 TiO2 电子

传输层/CsPbI2Br钙钛矿埋底界面定向排列, 形

成 4-MPBA偶极界面层. 4-MPBA偶极界面层一

方面能够钝化 TiO2 和 CsPbI2Br钙钛矿形成的底

界面缺陷, 另一方面能够改变 TiO2 电子传输层费

米能级, 优化 TiO2 电子传输层/CsPbI2Br钙钛矿

埋底界面能级结构, 从而显著增强埋底界面电子传

输, 减少界面电荷复合. 结果表明, 所组装的无空

穴传输层碳基 CsPbI2Br钙钛矿太阳能电池光电转

换效率由 11.71%提高到 14.83%, 而且在空气环境

中表现出较高的稳定性.

 2   实　验

 2.1    CsPbI2Br 钙钛矿制备及碳基钙钛矿
太阳能电池组装

以 PbI2 和 CsBr为原料制备 CsPbI2Br钙钛

矿.  以掺氟氧化锡 (FTO)导电玻璃为基底 ,  以

TiO2 为电子传输材料制备 CsPbI2Br钙钛矿太阳

能电池. 将 0.462 g的 PbI2 和 0.213 g的 CsBr溶于

1 mL二甲基亚砜 (DMSO)中, 形成浓度为 1 mol/L

的 CsPbI2Br前驱体溶液 .  将 0.8 mg的 4-MPBA

加入到 CsPbI2Br前驱体溶液中, 搅拌溶解.

通过旋涂 (4500 r/min)将钛酸丁酯的异丙醇

溶液 (30 g/L)沉积到清洗干净的 FTO玻璃表面,

450 ℃ 处理 30 min, 在 FTO玻璃表面形成 TiO2
致密层. 将 TiO2 胶体 (实验室制备)旋涂 (4000 r/

min)到 TiO2 致密层上 ,  450  ℃ 处理 30 min,  形

成 TiO2 介孔层. 然后, 通过旋涂 (3000 r/min)将

CsPbI2Br前驱体溶液沉积到 TiO2 电子传输层表

面, 形成 CsPbI2Br前驱体膜. 220 ℃ 热处理 8 min,

前驱体膜转变为钙钛矿膜. 将导电碳浆通过刮涂沉

积到 CsPbI2Br钙钛矿膜表面, 100 ℃ 热处理 10 min,

形成碳电极. 从而得到结构为 FTO/TiO2/钙钛矿/

碳电极的碳基 CsPbI2Br钙钛矿太阳能电池.

 2.2    测试与表征

分别采用 S-4800型扫描电子显微镜 (SEM)、

D8 Advance (Bruker)  X-射线衍射仪和 Cary 60

紫外-可见分光光度计分析钙钛矿样品的形貌特征、

晶体结构和光吸收特性. 采用 ESCALAB 250 Xi

型光电子能谱仪进行 X-射线光电子能谱 (XPS)和

紫外光电子能谱 (UPS)分析. 采用 FLS980荧光

光谱仪测量钙钛矿样品的光致发光光谱.  使用

CHI660 E电化学工作站进行电化学分析. 在AM1.5

模拟太阳光照下, 使用 Keithely2400数字源表测

量碳基钙钛矿太阳能电池的光电性能. 电池的活性

面积为 0.09 cm2. 采用基于密度泛函理论 (DFT)

的 VASP (Vienna ab  initio  simulation  package)

软件包进行理论计算. 采用广义梯度近似的 Perdew-

Burke-Ernzerhof泛函来描述电子交换以及关联作

用. 能量截断值设置为 500 eV. 能量收敛标准为

1×10–5 eV/atom, 力的收敛判据为小于 0.01 eV/Å.

 3   结果与讨论

采用如图 1所示的一步溶液旋涂法制备

CsPbI2Br钙钛矿膜. 首先通过旋涂将 CsPbI2Br前

驱体溶液沉积到 TiO2 电子传输层表面形成前驱体

膜. 然后, 220 ℃ 加热处理 8 min, 前驱体膜中的

残余溶剂挥发,  前驱体结晶转变为 CsPbI2Br钙

钛矿膜. 220 ℃ 加热处理过程中, 前驱体膜上表面
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的残余溶剂首先挥发, 因此前驱体膜结晶是由上向

下进行的 [17]. 将 4-MPBA加入 CsPbI2Br前驱体

溶液中, 4-MPBA均匀分布在前驱体膜中. 图 2(a)

是 4-MPBA的分子结构和计算的静电势图. 由图 2(a)

可以看出, 4-MPBA是极性分子, 负电荷区域主要

集中在其硼酸 (—B(OH)2)基团. 由于 4-MPBA体

积较大, 不能进入 CsPbI2Br钙钛矿晶格, 因此, 在

CsPbI2Br钙钛矿由上向下的结晶过程中, 4-MPBA

分子被向下挤出, 并聚集在埋底的 TiO2/CsPbI2Br

钙钛矿界面.  由于 4-MPBA分子中的硼酸基团

(—B(OH)2)与 TiO2 具有较强的相互作用 [18], 因

此 4-MPBA分子能够在 TiO2/CsPbI2Br钙钛矿

埋底界面原位形成较牢固的界面层.  为证明在

TiO2/CsPbI2Br钙钛矿埋底界面形成了牢固的

4-MPBA分子层 ,  我们用 DMSO溶剂洗去 TiO2
表面的 CsPbI2Br钙钛矿膜, 然后对 TiO2 层进行

能量散射 X射线谱 (EDS)和 X射线光电子能谱

(XPS)分析 .  XPS全谱扫描 (图 2(b))和 EDS面

扫描 (图 2(c))表明 B和 S元素在 TiO2 层表面均

匀分布,  说明 4-MPBA分子均匀地吸附在 TiO2
电子传输层. 为了分析 4-MPBA分子在 TiO2 层

的吸附方式, 采用密度泛函理论计算了不同吸附

方式的 4-MPBA分子在 TiO2 层的吸附能 (Ead).

图 2(d)表明 4-MPBA分子通过其—B(OH)2 基团

以双齿配位方式吸附在 TiO2 层表面的吸附能最

大, 说明 4-MPBA分子主要以双齿配位的方式吸

 

CsPbI2Br precursor solution

CsPbI2Br precursor film CsPbI2Br perovskite film

(3000 r/min)

220 C, 8 minTiO2/FTO

图 1    一步法制备 CsPbI2Br钙钛矿流程示意图

Fig. 1. Schematic illustration of preparation process for CsPbI2Br perovskite through a one-step method.
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图 2    (a) 4-MPBA的分子结构和计算的静电势图 ; (b), (c) 清洗加入 4-MPBA的 CsPbI2Br钙钛矿膜后 , TiO2 层的 XPS全谱扫

描 (b)以及 B和 S元素的 EDS面扫描图 (c); (d) 不同吸附方式的 4-MPBA分子在 TiO2 层的吸附能 ; (e) 具有 4-MPBA分子偶极

界面层的埋底 TiO2/CsPbI2Br界面示意图

Fig. 2. (a) Molecular structure and calculated electrostatic potential profile of 4-MPBA; (b) XPS scan spectrum and (c) EDS map-

ping images of B and S elements of TiO2 layer in which CsPbI2Br perovskite with 4-MPBA is washed off; (d) adsorption energy of

4-MPBA molecule on TiO2 with different adsorption models; (e) schematic illustration of the structure of the buried TiO2/CsPbI2Br

interface with 4-MPBA interlayer.
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附在 TiO2 表面 .  这种吸附方式使聚集在 TiO2/

CsPbI2Br埋底界面的 4-MPBA分子定向排列, 原

位形成如图 2(e)所示的偶极界面层.

原位形成 4-MPBA偶极界面层能够有效修饰

埋底界面. 图 3(a)是沉积到 TiO2 层的 CsPbI2Br

钙钛矿膜的横截面 SEM照片. 从图 3(a)可以看出,

未加 4-MPBA的 CsPbI2B钙钛矿与 TiO2 层的

界面接触差, 具有明显的小孔洞结构. 当原位形

成 4-MPBA界面层后 ,  CsPbI2Br钙钛矿与 TiO2
层的结合更加紧密, 界面孔洞消失. 这说明在埋

底界面原位形成的 4-MPBA分子层明显改善了

CsPbI2Br钙钛矿与 TiO2 层的界面接触. 图 3(b)

是具有 4-MPBA分子界面层和无界面层 TiO2 的

O 1s XPS峰. 由图 3(b)可以看出, 4-MPBA分子

界面层的形成使 TiO2 的 O 1s XPS峰向低结合能

发生了明显的偏移,  说明 4-MPBA分子与 TiO2
间存在较强的相互作用.  TiO2 的 O 1s  XPS峰

可以分成两部分, 低结合能部分对应 Ti-O-Ti中

的 O(OI),  高结合能部分对应 TiO2 中的 O空位

(OII)[19,20]. 图 3(b)表明 4-MPBA界面层的形成明

显降低了 TiO2 对应 O空位的峰面积, 说明通过

其—B(OH)2 与 TiO2 相互作用形成的 4-MPBA分

子界面层显著减少了 TiO2 层的 O空位缺陷. O空

位缺陷的减少有利于提高 TiO2 的导电能力, 从而

提高所组装钙钛矿太阳能电池的光电性能.

由于 4-MPBA极性分子与 TiO2 较强的相互

作用, 4-MPBA分子界面层的形成能够改变 TiO2
的能级结构. 通过 UPS测量分析了 4-MPBA界面

层的形成对 TiO2 层的能级结构的影响. 由图 3(c)

UPS谱可以看出, 单纯 TiO2 层的二次电子截止边

和费米边分别是 16.83 eV和 3.08 eV. 4-MPBA界

面层形成后, TiO2 层的二次电子截止边和费米边

分别移动到 17.06 eV和 3.19 eV. 由此推出单纯

TiO2 和表面形成 4-MPBA层的 TiO2 的费米能级

(EF)、价带顶 (VBM)分别是–4.39 eV, –7.47 eV和

–4.16 eV, –7.35 eV. 图 3(d) TiO2 层的 Tauc图表

明, 4-MPBA界面层没有影响 TiO2 的带隙. 由此

推出单纯 TiO2 和表面形成 4-MPBA层的 TiO2 的

导带底 (CBM)分别是–4.09 eV和–3.97 eV. 很明

显, 在埋底界面原位形成的 4-MPBA界面层减小
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图 3    (a) 沉积到 TiO2 电子传输层的加入和未加入 4-MPBA的 CsPbI2B钙钛矿截面 SEM照片 ; 具有 4-MPBA分子界面层和无

界面层 TiO2 的 (b) O 1s XPS峰、(c) UPS谱和 (d) Tauc图; (e) 碳基 CsPbI2Br钙钛矿太阳能电池各功能层的能级结构

Fig. 3. (a) Cross-sectional SEM images of CsPbI2Br perovskite deposited onto TiO2 layer without and with 4-MPBA; (b) O 1s XPS

peak, (c) UPS spectra, and (d) Tauc plots of TiO2 without and with 4-MPBA interlayer; (e) energy level structure of functional lay-

ers in carbon-based CsPbI2Br perovskite solar cells.
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了 TiO2/CsPbI2Br界面的能级差, 从而形成了有

利于电子迁移的界面能级结构 (图 3(e)).

如图 2(e)所示, 4-MPBA分子中的—SH基团

与 CsPbI2Br钙钛矿下表面相接. —SH基团中的

S原子具有孤电子对, 因此能够与 Pb2+形成较强

的相互作用, 从而钝化钙钛矿下表面未配位的 Pb2+

缺陷 [21,22]. 另外, —SH基团中的 H还可以与钙钛

矿中的卤素形成氢键, 从而抑制 CsPbI2Br钙钛

矿中卤素的迁移, 减少钙钛矿的卤素空位缺陷 [23].

图 4(a)和图 4(b)中 CsPbI2Br钙钛矿组装的单电

子器件 (如图中的插图)空间电荷限制电流曲线表

明 4-MPBA界面层使 CsPbI2Br钙钛矿的陷阱填

充极限电压 (VTFL)从 1.04 V减小到 0.82 V, 说明

4-MPBA分子层有效钝化了 CsPbI2Br钙钛矿缺

陷. 图 4(c)是沉积到空白玻璃基底的 CsPbI2Br钙

钛矿的稳态光致发光 (PL)光谱 (无电子传输层).

加入 4-MPBA的 CsPbI2Br钙钛矿 PL峰强度明

显高于未加 4-MPBA样品, 进一步表明 4-MPBA

分子层钝化了钙钛矿缺陷, 从而有效抑制了钙钛矿

非辐射复合. 紧密的界面接触、减少的钙钛矿缺陷

和有利的界面能级结构能够极大地促进 TiO2/

CsPbI2Br埋底界面的电子迁移. 将加入和未加入

4-MPBA的 CsPbI2Br钙钛矿膜沉积在 TiO2/FTO

导电玻璃上, 通过测量其稳态 PL光谱对 TiO2/

CsPbI2Br界面电子迁移进行分析 . 图 4(d)表明

4-MPBA界面层的形成显著降低了 CsPbI2Br钙

钛矿膜的 PL峰强度, 说明 4-MPBA界面层明显

加快了电子由 CsPbI2Br钙钛矿向 TiO2 电子传输

层的迁移过程. 这有利于抑制界面电荷复合, 从而

有效提高 CsPbI2Br钙钛矿太阳能电池的光电性能.

为了分析埋底界面原位修饰对 CsPbI2Br钙

钛矿太阳能电池光电性能的影响, 组装了结构为

FTO/TiO2(4-MPBA)/CsPbI2Br钙钛矿/碳电极的

无空穴传输层碳基钙钛矿太阳能电池. 在 AM1.5

模拟太阳光 (光强: 100 mW/cm2)照射下, 测量了

所组装 CsPbI2Br钙钛矿太阳能电池的光电性能.

图 5(a)给出了电池的光电流密度-电压 (J -V )曲

线. 由 J -V 曲线得出的电池光电参数列于表 1. 无
 

10-2 10-1 100

100

10-1

10-2

10-3

TiO2

Perovskite

PCBM
Al

FTO

C
u
rr

e
n
t/

m
A

Voltage/V

TFL=1.04 V

(a)

Wavelength/nm

600 650 700

In
te

n
si

ty
/
a
rb

. 
u
n
it
s

Without 4-MPBA
With 4-MPBA

(c)

100

10-1

10-2

10-4

10-3

C
u
rr

e
n
t/

m
A

10-2 10-1 100

Voltage/V

TFL=0.82 V

(b)

FTO

TiO2

4-MPBA

Perovskite

PCBM

Al

Wavelength/nm

600 650 700

In
te

n
si

ty
/
a
rb

. 
u
n
it
s

Without 4-MPBA
With 4-MPBA

(d)

图 4    (a)未加入和 (b)加入 4-MPBA的 CsPbI2B钙钛矿组装的单电子器件暗态下的电流 -电压曲线 , PCBM为富勒烯衍生物

[6,6]-苯基 -C61-丁酸甲酯 ; (c) 沉积在空白玻璃上的 CsPbI2Br钙钛矿膜的稳态 PL光谱 ; (d) 沉积在 TiO2/FTO导电玻璃上的

CsPbI2Br钙钛矿膜的稳态 PL光谱

Fig. 4. Current-voltage curves of electron-only device based on CsPbI2Br perovskite without (a) and with (b) 4-MPBA at dark con-

dition, PCBM represents [6,6]-phenyl-C61-butyric acid methyl ester; (c) steady-state PL spectra of CsPbI2Br perovskites deposited

onto bare glass substrates; (d) steady-state PL spectra of CsPbI2Br perovskites deposited onto TiO2/FTO substrates.
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4-MPBA界面层的 CsPbI2Br钙钛矿太阳能电池

的光电转换效率 (PCE)只有 11.71%. 4-MPBA对

埋底界面的原位修饰明显提高了 CsPbI2Br钙钛矿

太阳能电池的光电性能, 电池的开路电压 (Voc)、短

路电流密度 (Jsc)和填充因子 (FF)都明显提高 ,

PCE增大到 14.83%. 另外, 由于 4-MPBA界面层

有效钝化 CsPbI2Br钙钛矿缺陷, 提高了钙钛矿对

水和氧侵蚀的抵抗能力, 因此埋底界面原位修饰能

够显著提高 CsPbI2Br钙钛矿太阳能电池的稳定性.

如图 5(b)所示 ,  4-MPBA界面层修饰的 CsPbI2Br

钙钛矿太阳能电池未密封状态下在空气环境 (温度:

(25±5) ℃, 相对湿度: (35±10)%)中贮存 40天, 其

PCE仍能保持初始值的 90%以上 . 而无 4-MPBA

界面层电池在空气环境中贮存 20天, 效率就下降

了 70%. 另外, 在 100 mW/cm2 下连续光照 100 h,

4-MPBA界面层修饰的 CsPbI2Br钙钛矿太阳能

电池效率保持 97.3% (图 5(c)).
 
 

表 1    CsPbI2Br钙钛矿太阳能电池的光电参数

Table 1.    Photovoltaic  parameters  of  as-assembled  car-

bon-based CsPbI2Br perovskite solar cells.

Voc/V Jsc/(mA·cm–2) FF PCE/%

Without 4-MPBA 1.25 14.64 0.64 11.71

With 4-MPBA 1.31 15.72 0.72 14.83

 4   结　论

将 4-MPBA加入 CsPbI2Br前驱体溶液中, 钙

钛矿结晶过程中 4-MPBA分子在 TiO2/CsPbI2Br

埋底界面聚集并原位形成 4-MPBA分子界面层.

4-MPBA界面层改善了TiO2 电子传输层与CsPbI2Br

钙钛矿膜的界面接触、减少了界面缺陷、优化了界

面的能级结构, 从而显著提高了界面电荷迁移. 所

组装的无空穴传输层 CsPbI2Br钙钛矿太阳能电池

效率达到 14.83%. 另外, 未密封电池在空气环境中

贮存 40天, 电池效率仍能保持初始值的 90%以

上. 这些结果充分表明, 原位埋底界面工程是一种

简便、有效提高无机钙钛矿太阳能电池光电性能的

方法.
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图 5    所组装的碳基 CsPbI2Br钙钛矿太阳能电池的 (a) J-V 曲线, (b)长期稳定性和 (c)连续光照 ((100 mW/cm2)下 PCE随时间变化

Fig. 5. (a) J-V curves, (b) long-term stability, and (c) PCE evolution under continuous illumination (100 mW/cm2) of carbon-based

CsPbI2Br cells without and with 4-MPBA interlayer.
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Abstract

Inorganic cesium halide perovskites (CsPbX3, X = I, Br) are promising candidates as the light-harvesting
materials  of  new-generation  photovoltaic  devices  due  to  their  intrinsic  advantages,  such  as  the  high  thermal
stability,  excellent  optoelectronic  properties,  and  facile  solution  fabrication  process.  In  particular,  CsPbI2Br
perovskite  which  balances  the  light-harvesting  capability  and  phase  stability  has  attracted  ever-increasing
attention in the fields of the single junction, the tandem, and the semitransparent photovoltaic devices. In the
past several  years,  inorganic CsPbI2Br perovskite solar  cells  (PSCs) have achieved great progress  in both the
power  conversion  efficiency  and  the  stability  through  versatile  device  engineering.  Nevertheless,  the  inferior
buried  interface  derived  from  the  uncontrollable  up-to-bottom  perovskite  crystallization  process  leads  to  the
serious  charge  recombination  and  energy  loss  within  CsPbI2Br  PSCs,  which  considerably  hinders  the  further
development  and  practical  deployment  of  CsPbI2Br  PSCs.  This  highlights  the  need  to  develop  a  simple  but
effective strategy to modify the buried interface to achieve excellent cell performance.
　　In  this  work,  we  present  a  simple  additive  approach  to  in  situ modify  the  buried  interface  of  CsPbI2Br
PSCs  through  forming  a  dipolar  interlayer.  The  polar  4-mercaptophenylboronic  acid  (4-MPBA)  additive  is
directly  added  into  CsPbI2Br  precursor  solution.  4-MPBA molecules  cannot  be  incorporated  into  the  crystal
lattice of  CsPbI2Br perovskite because of  its  large size.  Therefore,  in the crystallization process  of  perovskite,
4-MPBA  molecules  are  excluded  from  CsPbI2Br  perovskite  crystal  and  pushed  down  to  the  buried  interface
between the  TiO2  electron-transport-layer  and the  CsPbI2Br perovskite  film.  Owing to  the  strong interaction
between  the —B(OH)2  group  of  4-MPBA molecule  and  TiO2,  4-MPBA molecules  tend  to  accumulate  at  the
buried interface between CsPbI2Br perovskite and TiO2 layer and form a dipolar interlayer. Scanning electron
microscopy, X-ray photoelectron spectroscopy, and ultraviolet photoelectron spectroscopy measurements clearly
show that the formation of 4-MPBA interlayer greatly enhances the interface contact, improves the interfacial
energy  level  structure,  and  passivates  the  interface  defects,  which  effectively  suppresses  the  charge
recombination  and  promotes  the  charge  collection  within  the  cell.  As  a  result,  the  assembled  carbon-based
CsPbI2Br PSC without hole-transport layer delivers a power conversion efficiency of 14.83%, which is increased
by 26% compared with the efficiency of the cell without a 4-MPBA interlayer. Moreover, the cell without any
encapsulation retains ~90% of the original efficiency after 960-hour aging in ambient air, indicating its superior
long-term stability. Therefore, this work highlights a simple strategy for in situ modifying the buried interface
to effectively enhance the photovoltaic performance of inorganic perovskite solar cells.

Keywords: inorganic perovskite, buried interface, in situ modification, solar cell, photovoltaic performance
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