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Table S1. CsPbBr3.

Lattice Parameters

a b c alpha beta gamma
5.87400 5.87400 23.49600 90.0000 90.0000 90.0000
Unit-cell volume = 810.703101 A"3
Structure Parameters

X y z Occ. B Site  Sym.
1 CsCsl  0.00000 0.00000  0.00000  1.000 1.000 la 1
2 (CsCs2  0.00000 0.00000  0.25000  1.000 1.000 la 1
3 CsCs3  0.00000 0.00000  0.50000  1.000 1.000 la 1
4 CsCs4  0.00000 0.00000  0.75000  1.000 1.000 la 1
5 PbPbl  0.50000 0.50000  0.12500  1.000 1.000 la 1
6 PbPb2  0.50000 0.50000  0.37500  1.000 1.000 la 1
7 PbPb3  0.50000 0.50000  0.62500  1.000 1.000 la 1
8 PbPb4  0.50000 0.50000  0.87500  1.000 1.000 la 1
9 BrBrl 0.50000 0.50000  1.00000  1.000 1.000 la 1
10  BrBr2  0.00000 0.50000  0.12500  1.000 1.000 la 1
11  BrBr3  0.50000 0.00000  0.12500  1.000 1.000 la 1
12 BrBr4  0.50000 0.50000  0.25000  1.000 1.000 la 1
13 BrBr5  0.00000 0.50000  0.37500  1.000 1.000 la 1
14  BrBr6  0.50000 0.00000  0.37500  1.000 1.000 la 1
15 BrBr7  0.50000 0.50000  0.50000  1.000 1.000 la 1
16  BrBr8  0.00000 0.50000  0.62500  1.000 1.000 la 1
17 BrBr9  0.50000 0.00000  0.62500  1.000 1.000 la 1
18  BrBr10  0.50000 0.50000  0.75000  1.000 1.000 la 1
19  BrBrll  0.00000 0.50000  0.87500  1.000 1.000 la 1
20 BrBr12  0.50000 0.0000  0.87500  1.000 1.000 la 1

Lattice type: P; Space group name: P 1; Space group number: 1; Setting number:1.
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Lattice Parameters

a b c alpha beta gamma
5. 80100 5.80100 23.42026 90.0000 90.0000 90.0000
Unit-cell volume = 807.008322 A*3
Structure Parameters
X y z Occ. B Site  Sym.
1 Cs Csl 0.00000  0.00000  0.00000 1.000 1.000 la 1
2 Cs Cs2 0.00000  0.00000  0.25000 1.000 1.000 la 1
3 CsCs3 0.00000  0.00000  0.50000 1.000 1.000 la 1
4 CsCs4 0.00000  0.00000  0.75000 1.000 1.000 la 1
5 Pb Pbl 0.50000  0.50000 0.12144 1.000 1.000 la 1
6 Pb Pb2 0.50000  0.50000  0.37437  1.000 1.000 la 1
7 Pb Pb3 0.50000  0.50000  0.62563 1.000 1.000 la 1
8 Pb Pb4 0.50000  0.50000  0.87856 1.000 1.000 la 1
9 clcln 0.50000  0.50000  1.00000 1.000 1.000 la 1
10 Br Brl 0.00000  0.50000  0.12488 1.000 1.000 la 1
11 Br Br2 0.50000  0.00000  0.12486 1.000 1.000 la 1
12 Br Br3 0.50000  0.50000  0.24829 1.000 1.000 la 1
13 ClCI2 0.00000  0.50000  0.37504 1.000 1.000 la 1
14 Br Br4 0.50000  0.00000  0.37507  1.000 1.000 la 1
15 Br Br5 0.50000  0.50000  0.50000 1.000 1.000 la 1
16 Br Br6 0.00000  0.50000  0.62493 1.000 1.000 la 1
17 ClCI3 0.50000  0.00000  0.62496 1.000 1.000 la 1
18 Br Br7 0.50000  0.50000 0.75171 1.000 1.000 la 1
19 Br Br8 0.00000  0.50000 0.87514 1.000 1.000 la 1
20 Br Br9 0.50000  0.00000  0.87512 1.000 1.000 la 1

Lattice type: P; Space group name: P 1; Space group number: 1; Setting number:1.

Table S3. CsPbBr:Cl

Lattice Parameters

a b c alpha beta gamma
5.78433 5.78433 23.13731 90.0000 90.0000 90.0000
Unit-cell volume = 774.138727 A3
Structure Parameters
X y z Occ B Site Sym.

1 Cs Csl 0.00000  0.00000  0.00000 1.000 1.000 la 1
2 Cs Cs2 0.00000  0.00000  0.25000 1.000 1.000 la 1
3 Cs Cs3 0.00000  0.00000  0.50000 1.000 1.000 la 1
4 Cs Cs4 0.00000  0.00000  0.75000 1.000 1.000 la 1
5 Pb Pbl 0.50000  0.50000  0.12500 1.000 1.000 la 1
6 Pb Pb2 0.50000  0.50000  0.37500 1.000 1.000 la 1
7 Pb Pb3 0.50000  0.50000  0.62500 1.000 1.000 la 1
8 Pb Pb4 0.50000  0.50000  0.87500 1.000 1.000 la 1
9 Br Brl 0.50000  0.50000  0.00000 1.000 1.000 la 1
10 Br Br2 0.00000  0.50000  0.12500 1.000 1.000 la 1
11 clCl1 0.50000  0.00000  0.12500 1.000 1.000 la 1
12 Br Br3 0.50000  0.50000  0.25000 1.000 1.000 la 1
13 Br Br4 0.00000  0.50000  0.37500 1.000 1.000 la 1
14 ClCI2 0.50000  0.00000  0.37500 1.000 1.000 la 1
15 Br Br5 0.50000  0.50000  0.50000 1.000 1.000 la 1
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16 Br Br6 0.00000  0.50000  0.62500 1.000 1.000 la 1
17 CICI3 0.50000  0.00000  0.62500 1.000 1.000 la 1
18 Br Br7 0.50000  0.50000  0.75000 1.000 1.000 la 1
19 Br Br8 0.00000  0.50000  0.87500 1.000 1.000 la 1
20 ClCl4 0.50000  0.00000  0.87500 1.000 1.000 la 1
Lattice type: P; Space group name: P 1; Space group number: 1; Setting number:1.
Table S4. CsPbBri15Clis
Lattice Parameters
a b c alpha beta gamma
5.73950 5.73950 22.95799 90.0000 90.0000 90.0000
Unit-cell volume = 756.278366 A3
Structure Parameters
X y z Occ B S;t Sym.
1 Cs Csl 0.00000  0.00000  0.00000 1.000 1.000 1la 1
2 Cs Cs2 0.00000  0.00000  0.25000 1.000 1.000 1la 1
3 Cs Cs3 0.00000  0.00000  0.50000 1.000 1.000 1a 1
4 Cs Cs4 0.00000  0.00000  0.75000 1.000 1.000 1la 1
5 Pb Pbl 0.50000  0.50000  0.12500 1.000 1.000 1la 1
6 Pb Pb2 0.50000  0.50000  0.37500 1.000 1.000 1la 1
7 Pb Pb3 0.50000 0.50000 0.62500 1.000 1.000 1la 1
8 Pb b4 0.50000  0.50000  0.87500 1.000 1.000 1la 1
9 Cl Cl1 0.50000  0.50000  1.00000 1.000 1.000 1la 1
10 Br Brl 0.00000  0.50000 0.12490 1.000 1.000 1la 1
11 CICI2 0.50000  0.00000  0.12495 1.000 1.000 1la 1
12 Br Br2 0.50000  0.50000 0.25000 1.000 1.000 1a 1
13 CICI3 0.00000  0.50000 0.37505 1.000 1.000 1la 1
14 Br Br3 0.50000  0.00000  0.37510 1.000 1.000 1la 1
15 ClCl4 0.50000  0.50000  0.50000 1.000 1.000 1la 1
16 Br Br4 0.00000  0.50000  0.62490 1.000 1.000 1la 1
17 CI Cl5 0.50000 0.00000 0.62495 1.000 1.000 1la 1
18 Br Br5 0.50000  0.50000  0.75000 1.000 1.000 1la 1
19 Cl Cl6 0.00000  0.50000 0.87505 1.000 1.000 1la 1
20 Br Br6 0.50000  0.00000 0.87510 1.000 1.000 1la 1
Lattice type: P; Space group name: P 1; Space group number: 1; Setting number:1.
Table S5. CsPbBrCl..
Lattice Parameters
a b c alpha beta gamma
5.69466 5.69466 22.77865 90.0000 90.0000 90.0000
Unit-cell volume = 738.691816 A"3
Structure Parameters
X y z Occ. B S: Sym.
1 Cs Csl 0.00000  0.00000  0.00000 1.000 1.000 1a 1
2 Cs Cs2 0.00000  0.00000  0.25000 1.000 1.000 1a 1
3 Cs Cs3 0.00000  0.00000  0.50000 1.000 1.000 1a 1
4 Cs Cs4 0.00000  0.00000  0.75000 1.000 1.000 1a 1
5 Pb Pbl 0.50000  0.50000  0.12500 1.000 1.000 1a 1
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6 Pb Pb2 0.50000 0.50000 0.37500 1.000 1.000 1la 1

7 Pb Pb3 0.50000 0.50000 0.62500 1.000 1.000 1la 1

8 Pb Pb4 0.50000 0.50000 0.87500 1.000 1.000 1a 1

9 Clcl 0.50000 0.50000 1.00000 1.000 1.000 1a 1

10 ClC12 0.00000 0.50000 0.12500 1.000 1.000 1la 1

11 Br Brl 0.50000 0.00000 0.12500 1.000 1.000 1la 1

12 ClCI3 0.50000 0.50000 0.25000 1.000 1.000 1a 1

13 ClCl4 0.00000 0.50000 0.37500 1.000 1.000 1a 1

14 Br Br2 0.50000 0.00000 0.37500 1.000 1.000 1a 1

15 ClCl5 0.50000 0.50000 0.50000 1.000 1.000 1a 1

16 ClCl6 0.00000 0.50000 0.62500 1.000 1.000 1a 1

17 Br Br3 0.50000 0.00000 0.62500 1.000 1.000 1a 1

18 cl1clz 0.50000 0.50000 0.75000 1.000 1.000 1a 1

19 C1CI8 0.00000 0.50000 0.87500 1.000 1.000 1a 1

20 Br Br4 0.50000 0.00000 0.87500 1.000 1.000 1a 1

Lattice type: P; Space group name: P 1; Space group number: 1; Setting number:1.
Table S6. CsPbBro.2sClz7s.
Lattice Parameters
a b c alpha beta gamma
5.67225 5.67225 22.68899 90.0000 90.0000 90.0000
Unit-cell volume = 730.004601 A3
Structure Parameters
X y z Occ. B Site  Sym.
1 Cs Csl 0.00000 0.00000 0.00000 1.000 1.000 la 1
2 Cs Cs2 0.00000 0.00000 0.25000 1.000 1.000 la 1
3 Cs Cs3 0.00000 0.00000 0.50000 1.000 1.000 la 1
4 Cs Cs4 0.00000 0.00000 0.75000 1.000 1.000 la 1
5 Pb Pb1 0.50000 0.50000 0.12848 1.000 1.000 la 1
6 Pb Pb2 0.50000 0.50000 0.37562 1.000 1.000 la 1
7 Pb Pb3 0.50000 0.50000 0.62438 1.000 1.000 la 1
8 Pb Pb4 0.50000 0.50000 0.87153 1.000 1.000 la 1
9 Br Brl 0.50000 0.50000 1.00000 1.000 1.000 la 1
10 ClCl1 0.00000 0.50000 0.12521 1.000 1.000 la 1
11 ClCI2 0.50000 0.00000 0.12523 1.000 1.000 la 1
12 Cl1CI3 0.50000 0.50000 0.25166 1.000 1.000 la 1
13 Br Br2 0.00000 0.50000 0.37492 1.000 1.000 la 1
14 ClCl4 0.50000 0.00000 0.37493 1.000 1.000 la 1
15 ClCl5 0.50000 0.50000 0.50000 1.000 1.000 la 1
16 Cl Cl6 0.00000 0.50000 0.62507 1.000 1.000 la 1
17 Br Br3 0.50000 0.00000 0.62508 1.000 1.000 la 1
18 Cl1Cl7 0.50000 0.50000 0.74834 1.000 1.000 la 1
19 C1ClI8 0.00000 0.50000 0.87477 1.000 1.000 la 1
20 C1Cl9 0.50000 0.00000 0.87479 1.000 1.000 la 1
Lattice type: P; Space group name: P 1; Space group number: 1; Setting number:1.
Table S7. CsPbCls.
Lattice Parameters

a b c alpha beta gamma
5.60500 5.60500 22.41999 90.0000 90.0000 90.0000

Unit-cell volume = 704.346569 A3
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Structure Parameters

X y z Occ. B Site  Sym.
1 Cs Csl 0.00000 0.00000 0.00000 1.000 1.000 la 1
2 Cs Cs2 0.00000 0.00000 0.25000 1.000 1.000 la 1
3 Cs Cs3 0.00000 0.00000 0.50000 1.000 1.000 la 1
4 Cs Cs4 0.00000 0.00000 0.75000 1.000 1.000 la 1
5 Pb Pbl 0.50000 0.50000 0.12500 1.000 1.000 la 1
6 Pb Pb2 0.50000 0.50000 0.37500 1.000 1.000 la 1
7 Pb Pb3 0.50000 0.50000 0.62500 1.000 1.000 la 1
8 PbPb4  0.50000 0.50000 0.87500 1.000 1.000 la 1
9 clcu 0.50000 0.50000 1.00000 1.000 1.000 la 1
10 ClCI2 0.00000 0.50000 0.12500 1.000 1.000 la 1
11 ClCI3 0.50000 0.00000 0.12500 1.000 1.000 la 1
12 Cl Cl4 0.50000 0.50000 0.25000 1.000 1.000 la 1
13 ClCI5 0.00000 0.50000 0.37500 1.000 1.000 la 1
14 Cl Cle 0.50000 0.00000 0.37500 1.000 1.000 la 1
15 cicz 0.50000 0.50000 0.50000 1.000 1.000 la 1
16 ClCI8 0.00000 0.50000 0.62500 1.000 1.000 la 1
17 ClCI9 0.50000 0.00000 0.62500 1.000 1.000 la 1
18 CICl10  0.50000 0.50000 0.75000 1.000 1.000 la 1
19 Clcl1i1  0.00000 0.50000 0.87500 1.000 1.000 la 1
20 CICI12  0.50000 0.00000 0.87500 1.000 1.000 la 1

Lattice type: P; Space group name: P 1; Space group number: 1; Setting number:1.

Table S8. Effective mass of electron (mg) and hole (mj), reduced mass (u), bohr diameter (ao),

dielectric constant (g), and exciton binding energy (Eb) values calculated by PBE-GGA, mB]- GGA,

and mBJ-GGA + SOC potentials.

ao

Perovskites mg my, e (nm) €(0) Eb (meV)
0.215PBE£GA 0.043PBE—GGA 22PBE7GGA
(0.283mBJ-GGA 0.053mBJ-GGA 4.69PBE-GGA
0.049mBJ +SOC 0.045mBJ +50C 1 82 15:: :_Gcc(r 3.82mBI-GGA A;éjf: ;::
0.22 [1] 0.14[13]  003gmEeon T 4.631[7] 7051

CsPbBrs 0.2 2] 0.12[25]  00dsmroos T 4.96 [3] 106 5]
0.15 [3] 0.143[4]  0.023mB+soc 7 31 0]
0.149 [4] 0.23 [5] 5 o paper 35 8]
0.26 [5] 0.10 [5] 0[]
0.15 [6] 0.14 [6]
0.133PBE£GA 0.047I’BE—GGA 0.035PBE—GGA

CsPbBrarsCloss  0.12570-GGA  0.058mB-GoA  ggmecoa 11Ot 434THHEER T a5rarees
0.061m01+50C (. Q54ms+s0c o qpgmmesoc  OBTTECR 359I AIECR
O. 1 19PBE£GA 0.058PBE—GGA 0.027PBE—GGA

CsPbBr:Cl  0346nPGor  (Q73n0-Gon  QQpQmiicoa 1407 TCEh 423THEGR a1 mEeet
0.067m01+50¢  (,063m8ss0c  gagmmesoc D770 N 3.57TIIEOR - AGTIECR

PBE-GGA PBE-GGA BE-GGA

CsPbBr15Clis géggmch gjgigmm-w gigiznﬁl—ccf% 106FLeR 4. 12mmeeh - 0roress

0.064m31+50c  Q.Q55mEssoc  ogpgmesoc /2T O 3.96TAEER T S0mEEER
PBE-GGA BE-GGA PBE-GGA

COPVBICl  Ompecos  ogimmen  ggagmcon 12T L0 asmeon
0.054m+50C  (045mB+s0C  QQpmyesoc OO N 3S0MITEER  AImITEes
0'197PBE£GA 0.046PBE—GGA 0.037PBE—GGA

CsPbBroasClass  0.17879-GGA  0.Q57mbroca 0 4gme-coa 100 9% SB9THECR - 33rorees
0.0677+50C  0Q54mbisoc  Qoagmysoc /OISR SATIIEER T S0mIrEe
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0_237PBE—GGA 0'053PBE—GGA 387 PRE_GGA
0.312mijGGA O_O67mB]7GGA 8_6PBE—GGA 3 23 - 39 PBE-GGA
0.073mBJ +S0C 0.0671mBJ +S0C 0.043PBE-GGA 5.6mBJ-GGA - 72 mBJ-GGA
CsPbCls 0.28 [1] 0.18 [1] 0.055mB-GGA 4.1[5] 247';3[7[}5] 130 [5]
0.218 [4] 0.189 [4] 0.033mB] +s0C 5.5 [5] 300 5] 85 [5]
0.23 [5] 0.10 [5] 53] 407 3] 75 [3]
0.20 [3] 0.17 [3]
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Figure S1. Band structures and PDOS of (a) CsPbBrs and (b) CsPbCls obtained using the mBJ-GGA
potential.
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