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Abstract

The necessity to switch to renewable energy sources has become critical due to the world’s

increasing energy demands and the depletion of fossil fuel reserves. The answer to the current

problem is to use renewable energy sources, which are economical, ecologically responsible,

and abundant in nature. Advanced solid-state materials that are utilized to solve environmen-

tal problems have attracted a lot of scientific interest. The three kinds of innovative energy

materials—solid-state electrolyte materials for all-solid-state batteries, perovskite materials for

solar cells and optoelectronic devices and catalysts for H2 production and bio-mass conversion

are the core topics of this thesis. The most widely used kind of energy storage in both autos

and portable gadgets is the lithium-ion battery. Its use in large-scale energy applications is

hindered by the usage of flammable liquid electrolytes. The use of solid-state electrolytes in

place of liquid electrolytes, as in all-solid-state batteries, improves battery design and assures

safety. LISICON oxide-based materials are been explored as solid-state electrolytes since they

are easy to synthesize and environmentally friendly. However, they exhibit poor ionic conduc-

tivity at room temperature. Hence, we look at the impact of point defects on the ion transport

properties, namely Li-vacancy, substitution at the P site with Si, Ge and Al. We do ab-initio

molecular dynamics (AIMD) simulations to determine the diffusional characteristics of the

pristine and defected materials. We explain how the point defects play a pivotal role in mod-

ifying the ion transport properties in oxide-based solid state electrolytes. On the other hand

in optoelectronics, lead halide perovskites have become an effective compound semiconductor

replacement for traditional solar materials. The materials in this class have a good optical band

gap, long carrier diffusion length, high charge carrier mobility, and low cost of production.

However, their widespread use is constrained by worries about the toxicity of lead and intrin-

sic instability. As an alternative to conventional lead halide perovskites, several derivatives of

these have been proposed. Double perovskites like Cs2M(I)M(III)X6 (M = metal, X = halogen)

and layered hybrid perovskites have been developed in an effort to combat toxicity and insta-
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bility. However, these lead-free halide double perovskites and layered hybrid perovskites do

not demonstrate the same efficiency as that of lead halide perovskites. Therefore, we do point

defects in these materials to improve their stability, electronic and optical properties. Since

double perovskites and layered hybrid perovskites do not meet all the criteria and lack at some

points, we focus on a new type of inorganic layered type perovskite i.e., Ruddlesden Popper

phases of chalcogenides. Here, we study the polaronic and excitonic effects with the number of

perovskites units in a layer. To address optical features such as dielectric function, absorption

spectra, exciton binding energy, and polaronic effects in perovskites, we use a robust method-

ological approach that combines many layers of theories into a single multi-scale simulation.

Density functional theory (DFT) is used in this thesis work to predict the ground-state proper-

ties, ab initio atomistic thermodynamics is used to predict thermodynamic stability, many-body

perturbation theory (GW, BSE, and model-BSE) is used to predict excited-state properties, the

Wannier-Mott approach is used to calculate the exciton binding energy and exciton lifetime,

and density functional perturbation theory (DFPT) is used to determine the exciton lifetime.

Lastly, engineering an effective and optimized catalyst is the ultimate objective of research in

heterogeneous catalysis. This is because there are many different catalytic processes. Consider

what restricts the usefulness of current catalysts as a useful technique for finding acceptable

catalysts. Understanding the intended functionality at an atomistic level is crucial for the de-

velopment and logical design of catalytic materials. In this thesis, we study role of O-vacancy

on the surface of the catalyst in facilitating the dissociation of the SO3 which is the most en-

dothermic reaction step in the S-I cycle for H2. We also study the effect of surrounding ligands

on the catalytic activity of the single-atom-Ru in partial hydrogenation of the xylose/glucose

into useful sweeteners, which are popular in medical as well as industrial areas.



सार  
ऊजा$ की ब(ती मांग और जीवा1 2धन भंडार की कमी के कारण अ:य ऊजा$ <ोत> पर िAच 

करने की आवDकता महFपूण$ हो गई ह।ै वत$मान मK इसका एकमाO  उपाय  नवीकरणीय ऊजा$ 
<ोत> का उपयोग करना ह,ै जो िकफायती, पािरिUितक Wप स ेिजYेदार  हो, और [कृित मK 
[चुर माOा मK पाए जाते हो। उ^त ठोस-रा` सामaी िजनका उपयोग पया$वरण की ऊजा$ 
सbंिदत समdाओ ंको हल करने के िलए िकया जाता ह,ै िजस कारण य ेवैhािनक शोध का 
कK j बन ेkए ह।ै तीन [कार की नवीन ऊजा$ सामaी -सभी ठोस-रा` बैटरी के िलए ठोस-रा` 

इलेmोलाइट सामaी, सौर सेल/ऑpोइलेmॉिनक उपकरण> के िलए पेरोसाइट सामaी, और  
H2 उrादन और जैव-jsमान Wपांतरण के िलए उtेरक, इस थीिसस के मुw िवषय हy। 

मोबाइल और िडिजटल िडवाइस मK सबसे sापक Wप स ेइzेमाल िकया जाने वाला ऊजा$ 
भंडारण और पोट{बल गैजेट िलिथयम-आयन बैटरी ह।ै }लनशील तरल इलेmोलाइट्स की 
उपिUित ने उनके ब�े पैमाने पर sावसायीकरण मK बाधा उr^ की ह।ै तरल इलेmोलाइट्स 

की जगह ठोस-अवUा इलेmोलाइट्स का उपयोग, जैसा िक सभी ठोस-रा` बैटरी मK होता ह,ै 

बैटरी िडजाइन मK सुधार करता ह ैऔर सुर:ा का आ�ासन देता ह।ै LISICON ऑ�ाइड-

आधािरत सामaी को ठोस-अवUा इलेmोलाइट्स के Wप मK खोजा गया ह ै�>िक वे सं�ेिषत 

करना आसान ह ैऔर पया$वरण के अनुकूल ह।ै हालांिक, वे खराब आयिनक चालकता [दिश� त 

करत ेहy कमर ेके तापमान पर। इसिलए, हम आयन पिरवहन गुण पर िबंदु दोष के [भाव को देखते 
हy, अथा$त ्Li-िरि�, Si, Ge और Al के साथ P साइट पर [ितUापन। हम [ाचीन और दोषपूण$ 
सामaी की िवसारक िवशेषताओ ं को िनधा$िरत करने के िलए आणिवक गितकी (AIMD) 

िसमुलेशन की हy। हम समझात े हy िक कैसे िबंदु दोष ऑ�ाइड-आधािरत ठोस अवUा 
इलेmोलाइट्स मK आयन पिरवहन गुण संशोिधत करने मK महFपूण$ भूिमका िनभात ेहy। वह� दूसरी 
ओर ऑpोइलेmॉिन� मK, लेड हलैाइड पेरोसाइट्स एक [भावी यौिगक सेमीकंड�र बन गए 

हy, जो परपंरागत सौर सेल सामaी को [ितUािपत कर सकता ह।ै य ेसामaी अ�े ऑिpकल 

ब�ड का [दश$न करती हy अंतराल, लंबी वाहक [सार लंबाई, उ� चाज$ वाहक गितशीलता, और 
उrादन की कम लागत। हालांिक, सीसा की िवषा�ता  और आंतिरक अिUरता ने उनके ब�े 

पैमाने पर sावसायीकरण मK बाधा डाली ह।ै पारपंिरक लेड हलाइड पेरोसाइट्स के िवक� के 

Wप मK कई पेरोसाइट्स [zािवत िकए गए हy। Cs2M(I)M(III)X6 (M = धात,ु X = हलोजन) 

जैसे डबल पक�साइट्स और zिरत संकर पक�साइट्स  िवषा�ता और अिUरता स ेिनपटने 



के #यास म( िवकिसत िकए गए ह0। हालाँिक, य ेलेड-5ी हलैाइड डबल पक;<साइट्स और लेयडA 
हाइिCड पक;<साइट्स करत ेह0 उE शिH Iपांतरण दMता का #दशAन नहO करत ेह0, जैसा िक 

लेड हलैाइड पेरोसाइट्स के Iप म( होता ह।ै #दशAन नहO करते। इसिलए, उनकी िTरता, 
इलेUॉिनक और ऑिZकल गुण\ म( सुधार करने के िलए हम ऐसी सामि`य\ म( दोष\ की भूिमका 
का अeयन करत ेह0। जैसा डबल पक;<साइट्स और लेयडA हाइिCड पक;<साइट्स सभी मानदंड\ 
को पूरा नहO करत ेह0 और कुछ म( कमी ह,ै हम एक नए #कार के अकाबAिनक gिरत #कार के 

पेरोसाइट पर eान क( िiत करत ेह0, जैसे िक चाकोजेनाइड kडlडेन पॉपर पेरो<nाइट्स। यहां, 
हम एक परत म( पेरोसाइट इकाइया ँकी संoा के साथ पोलरोिनक और एqाइटोिनक #भाव\ 
का अeयन करत े ह0। परावैrुत फलन, अवशोषण जैसी #काशीय िवशेषताओ,ं uेUा, 
एिqटोन बाइंिडंग एनजx, और पेरोसाइट्स म( पोलरोिनक #भाव का अeयन के िलए हम एक 

मजबूत पyित का उपयोग करत ेह0, जो िसyांत\ की कई परत\ को एक ब{-gरीय अनुकरण म( 
जो|ता ह।ै Density functional theory (DFT) का उपयोग इस थीिसस कायA म( जमीन-रा} 

गुण\ की भिव~वाणी करने के िलए िकया जाता ह,ै ab initio Molecular dynamics का 
उपयोग थम;डायनािमक िTरता की भिव~वाणी करने के िलए िकया जाता ह,ै many body 

Perturbation theory (GW, BSE, and model-BSE) उ�ािहत रा} गुण\ की भिव~वाणी 
करने के िलए #योग िकया जाता ह,ै Wannier-Mott �ि�कोण का उपयोग एिqटोन बाइंिडंग 

एनजx और एqाइटन लाइफटाइम की गणना के िलए िकयाजाताह,ै  और घन� कायाA�क 

ग|ब|ी िसyांत (DFPT) का उपयोग एqाइटन जीवनकाल को िनधाAिरत करने के िलए िकया 
जाता ह।ै अंत म(, इंजीिनयिरंग म( एक #भावी और अनुकूिलत उ�ेरक अनुसंधान का अंितम उ�े� 

ह।ै ऐसा इसिलए ह ै�\िक कई अलग-अलग उ�ेरक #ि�याएं ह0। िवचार करना �ीकायA खोजने 
के िलए एक उपयोगी तकनीक के Iप म( वतAमान उ�ेरक की उपयोिगता को �ा #ितबंिधत 

करता ह ै उ�ेरक। िवकास के िलए एक परमाणु gर पर इि�त कायAMमता को समझना 
मह�पूणA ह ैऔर उ�ेरक साम`ी का तािक� क िडजाइन। इस थीिसस म(, हम O-िरिH की भूिमका 
का अeयन करत ेह0 जो SO3 के िवयोजन को सुिवधाजनक बनान ेम( उ�ेरक की सतह पर 
मह�पूणA भूिमका िनभाता ह।ै SO3 का िवयोजन, H2 उ�ादन के िलए S-I च� म( सबसे अिधक 

एंडोथिम� क चरण ह।ैहम Ru एकल परमाणु की उ�ेरक गितिविध पर आसपास के िलग(ड की 
भूिमका का भी अeयन करत ेह0, िजसका उपयोग जाइलोज/�ूकोज के हाइ�ोजनीकरण के 

िलए जाइिलटोल/सोिब� टोल म( िकया जाता ह,ै जो िचिक�ा और उrोग\ म( मांग म( ह0। 
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