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Abstract 

Over the last few years, organic solar cells (OSCs) have emerged as one of the most promising 

third-generation photovoltaic technologies due to unique advantages like low production costs, 

roll-to-roll solution processability, lightweight, and mechanical flexibility. Recent 

developments in novel conjugated polymer donor and non-fullerene acceptor (NFA) materials 

with promising properties have led to an unprecedented increase in power conversion 

efficiency (PCE) by more than 20%. Further improvement is still attainable with the optimal 

combinations of donors and acceptors that provide minimal voltage and current losses. 

However, in this era of artificial intelligence, identifying the highly potential combinations of 

such donor and acceptor materials using the current trial-and-error experimental approaches is 

certainly not feasible. 

In this thesis, we explored the data-driven machine-learning (ML) framework for the 

analysis and prediction of photovoltaic parameters in non-fullerene organic solar cells and 

successively validated this predictivity by fabricating a set of highly efficient devices. Firstly, 

the data-enabled ML framework was employed to predict the energy losses using frontier 

molecular orbital (FMO) descriptors in the polymer:NFA-based devices. The Random Forest 

regression model showed the best performance in predicting the energy losses, with a 

correlation coefficient of 0.83 and a relative error in the range of 0–20%. We extended our 

work to predicting photovoltaic parameters (short circuit current density, open circuit voltage 

and PCE) using various combinations of FMO and RDKit descriptors and then validated the 

model by fabricating the devices. A dataset of 1242 experimentally verified donor:acceptor 

combinations was constructed, and the corresponding material descriptors were generated to 

train and test five different supervised ML models. Using a unique combination of both FMO 

and RDKit descriptors as input features, the random forest ML model performed best for 



 

vi 

 

predicting the PCE with a Person’s coefficient of 0.791 and a mean absolute percentage error 

of 2.004. Furthermore, the importance of critical RDKit descriptors along with FMO 

descriptors in such performance predictions was realized by SHapley Additive exPlanations 

(SHAP) analyses. Therefore, these new descriptors will guide the proposed ML framework, 

which will be beneficial for designing new molecules, screening, and predicting suitable 

donor:acceptor combinations, thereby accelerating the development of highly efficient OSCs. 

In addition to the donor:acceptor virtual screening and performance predication, OSCs still 

have a large open circuit voltage loss (∆VOC ~ 0.6 V) because of molecular disorder and high 

energetic offsets, as well as photocurrent losses because of the excitonic nature of photoactive 

layer. For this, we explored how exciton lifetime, energetic offsets, and disorder affect the 

voltage loss in bulk heterojunction organic solar cells. This has enabled us to identify the key 

features for minimizing the voltage loss, like (1) a low energy offset between the donor and 

acceptor molecular states is essential to attain a non-radiative voltage loss as low as ~200 meV 

and (2) Urbach energy, which is a measure of the materials’ disorder and packing, should be 

low for the minimization of the radiative voltage loss. 

On the other hand, the photocurrent losses were reduced by utilizing the synergistic 

plasmonic effects of multi-shaped Au nanostructures (diameter/edge length ~ 50 nm) 

hybridized with few-layer WS2 nanosheets to improve the photocurrent of fullerene and non-

fullerene-based OSCs. A PCE enhancement of more than 15% and an external quantum 

efficiency improvement in a broad wavelength range of 350-700 nm were demonstrated by 

incorporating these Au-WS2 nanohybrids as an interlayer between hole-transport and 

photoactive layers. The effective plasmonic range over 350–700 nm and more than 50% 

forward light scattering indicated that these hybridized Au nanostructures are highly suitable 

candidates to couple the incident light into the active layer. Near field intensity enhancement 

and subsequent enhancement in absorption density confirmed the elevated local density of 
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optical states in Au-WS2 nanohybrid-based devices. Therefore, the present study emphasizes 

the role of hybridized Au-WS2 nanostructures in improving the light-harvesting capability of 

OSCs in a broad wavelength range, thereby attaining a significant improvement in device 

photocurrent. Overall, this thesis helps to screen the potential donor:acceptor combination and 

how to reduce photovoltage and photocurrent losses in OSCs for its successful 

commercialization. 
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सार 

पिछले कुछ वर्षों में, कम उत्पादन लागत, रोल-टू-रोल समाधान प्रपियाशीलता, हले्क वजन और याांपिक लचीलेिन 

जैसे अपितीय लाभोां के कारण कार्बपनक सौर सेल (ओएससी), तीसरी िीढी की सर्से आशाजनक फोटोवोल्टिक 

प्रौद्योपगपकयोां में से एक के रूि में उभरे हैं। आशाजनक गुणोां वाले नवीन सांयुल्टित िॉपलमर दाता और गैर-फुलरीन 

स्वीकताब (एनएफए) सामपियोां में हाल के पवकास से पर्जली रूिाांतरण दक्षता (िीसीई) में 20% से अपधक की अभूतिूवब 

वृल्टि हुई है। दाताओां और स्वीकताब के इष्टतम सांयोजन के साथ और सुधार अभी भी प्राप्य है जो नू्यनतम फोटोवोिेज 

और फोटोकरांट हापन प्रदान करता है। हालााँपक, कृपिम रु्ल्टिमत्ता के इस युग में, वतबमान िरीक्षण-और-िुपट प्रयोगात्मक 

दृपष्टकोण का उियोग करके ऐसे दाता और स्वीकताब सामपियोां के अत्यपधक सांभापवत सांयोजनोां की िहचान करना पनपित 

रूि से सांभव नही ां है। 

इस थीपसस में, हमने गैर-फुलरीन कार्बपनक सौर सेल में फोटोवोल्टिक मािदांडोां के पवशे्लर्षण और भपवष्यवाणी के 

पलए डेटा-सांचापलत मशीन-लपनिंग ढाांचे की खोज की और अत्यपधक कुशल कार्बपनक सौर सेल का एक सेट र्नाकर इस 

भपवष्यवाणी को िपमक रूि से मान्य पकया। सर्से िहले, डेटा-सक्षम एमएल फे्रमवकब  को िॉपलमर: गैर-फुलरीन 

स्वीकताब-आधाररत सौर सेल में फ्रां पटयर आणपवक कक्षीय (FMO) पडल्टिप्टर का उियोग करके ऊजाब हापन की 

भपवष्यवाणी करने के पलए पनयोपजत पकया गया था। पजसमे रैंडम फॉरेस्ट ररिेशन मॉडल ने 0.83 के सहसांर्ांध गुणाांक 

और 0-20% की सीमा में सािेक्ष िुपट के साथ, ऊजाब हापन की भपवष्यवाणी करने में सर्से अच्छा प्रदशबन पदखाया। हमने 

FMO और RDKit पडल्टिप्टर के पवपभन्न सांयोजनोां का उियोग करके फोटोवोल्टिक मािदांडोां (शॉटब सपकब ट वतबमान 

घनत्व, ओिन सपकब ट वोिेज और िीसीई) की भपवष्यवाणी करने के पलए अिना काम र्ढाया और पफर कार्बपनक सौर 

सेल का पनमाबण करके मॉडल को मान्य पकया। 1242 प्रयोगात्मक रूि से सत्यापित दाता: स्वीकताब सांयोजनोां का एक 

डेटासेट र्नाया गया था, और िाांच अलग-अलग ियबवेपक्षत एमएल मॉडल को प्रपशपक्षत और िरीक्षण करने के पलए 

सांर्ांपधत सामिी पववरणक उत्पन्न पकए गए थे। इनिुट सुपवधाओां के रूि में एफएमओ और RDKit पडल्टिप्टर दोनोां के 

एक अपितीय सांयोजन का उियोग करते हुए, रैंडम फॉरेस्ट एमएल मॉडल ने 0.791 के सहसांर्ांध गुणाांक और 2.004 की 

औसत िूणब प्रपतशत िुपट के साथ िीसीई की भपवष्यवाणी करने के पलए सर्से अच्छा प्रदशबन पकया। इसके अलावा, ऐसे 

प्रदशबन िूवाबनुमानोां में FMO पडल्टिप्टरोां के साथ-साथ महत्विूणब RDKit पडल्टिप्टरोां के महत्व को SHapley Additive 

exPlanations (SHAP) पवशे्लर्षणोां िारा समझा गया था। अतः , ये नए पडल्टिप्टर प्रस्तापवत एमएल ढाांचे का मागबदशबन 
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करें गे, जो नए अणुओां को पडजाइन करने, िीपनांग और उियुक्त डी/ए सांयोजनोां की भपवष्यवाणी करने के पलए 

फायदेमांद होगा, पजससे अत्यपधक कुशल ओएससी के पवकास में तेजी आएगी। 

दाता-स्वीकताब वचुबअल िीपनांग और फोटोवोल्टिक िैरामीटर भपवष्यवाणी के अलावा, आणपवक पवकार और उच्च 

ऊजाबवान ऑफसेट के कारण ओएससी में अभी भी एक र्डा ओिन सपकब ट वोिेज नुकसान ( ~ 0.6 V) है, साथ ही 

फोटोएल्टिव िरत की एक्साइटोपनक प्रकृपत के कारण फोटोकरांट नुकसान भी है। इसके पलए, हमने िता लगाया पक 

कैसे एक्साइटन जीवनकाल, ऊजाबवान ऑफसेट और पवकार हेटेरोजांक्शन कार्बपनक सौर सेल में वोिेज हापन को 

प्रभापवत करते हैं। इसने हमें वोिेज हापन को कम करने के पलए प्रमुख पवशेर्षताओां की िहचान करने में सक्षम र्नाया 

है, जैसे (1) गैर-पवपकरण वोिेज हापन प्राप्त करने के पलए दाता और स्वीकताब आणपवक राज्ोां के र्ीच कम ऊजाब 

ऑफसेट आवश्यक है जोपक कम से कम ~200 meV है, और (2) उररै्च ऊजाब, जो सामिी के पवकार और िैपकां ग का 

एक माि है, पवपकरण वोिेज हापन को कम करने के पलए कम होनी चापहए। 

दूसरी ओर, फुलरीन और गैर-फुलरीन-आधाररत के फोटोकरांट को रे्हतर र्नाने के पलए कुछ-िरत WS2 नैनोशीट्स 

के साथ सांकरपणत र्हु-आकार वाले Au नैनोस्टरक्चर (व्यास / पकनारे की लांर्ाई ~ 50 nm) के सहपियात्मक प्लास्मोपनक 

प्रभावोां का उियोग करके फोटोकरांट हापन को कम पकया गया था। ओएससी. छेद-िररवहन और फोटोएल्टिव िरतोां के 

र्ीच एक इांटरलेयर के रूि में इन Au-WS2 नैनोहाइपिड्स को शापमल करके 15% से अपधक की िीसीई वृल्टि और 

350-700 nm की व्यािक तरांग दैर्ध्ब रेंज में र्ाहरी क्ाांटम दक्षता में सुधार का प्रदशबन पकया गया। 350-700 nm से 

अपधक प्रभावी प्लास्मोपनक रेंज और 50% से अपधक आगे प्रकाश पर्खरने से सांकेत पमलता है पक ये सांकररत एयू 

नैनोस्टरक्चर सपिय िरत में घटना प्रकाश को जोडने के पलए अत्यपधक उियुक्त उम्मीदवार हैं। पनकटवती के्षि की तीव्रता 

में वृल्टि और उसके र्ाद अवशोर्षण घनत्व में वृल्टि ने Au-WS2 नैनोहाइपिड-आधाररत उिकरणोां में ऑपप्टकल राज्ोां के 

ऊां चे स्थानीय घनत्व की िुपष्ट की। इसपलए, वतबमान अर्ध्यन व्यािक तरांग दैर्ध्ब रेंज में ओएससी की प्रकाश-सांचयन 

क्षमता में सुधार करने में हाइपिडाइज्ड Au-WS2 नैनोस्टरक्चर की भूपमका िर जोर देता है, पजससे पडवाइस फोटोकरांट 

में महत्विूणब सुधार प्राप्त होता है। कुल पमलाकर, यह थीपसस सांभापवत दाता: स्वीकताब सांयोजन की जाांच करने में मदद 

करती है और उनके सफल व्यावसायीकरण के पलए ओिीवी उिकरणोां में फोटोवोिेज और फोटोकरांट नुकसान को 

कैसे कम पकया जाए।
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