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Abstract 

 

Atmospheric carbon dioxide (CO2) is the most important anthropogenic greenhouse gas 

(GHG) responsible for recent changes in global warming and climate change. CO2 has 

been rising rapidly over the globe since the industrial revolution and reached 426.8 ppm 

in 2024 due to an increase in anthropogenic activities and decrease in its uptake. The 

primary reason for this increase in CO2 is the emission of CO2 from the combustion of 

fossil fuels and anthropogenic sources. To make effective mitigation policies, precise 

quantification of CO2 emissions from fossil fuels is essential. Traditionally, fossil fuel 

contributions are calculated based on the “bottom-up” approach in which energy 

statistics data and emission factors of fuels are used for the estimation of fossil fuel 

derived CO2 (CO2ff). This method provides reliable estimates at the national level but 

has significant uncertainties at regional and city scales. Another method to quantify 

CO2ff is the "top-down" approach based on the measurements of CO2 mole fraction in 

the air. However, it is challenging to identify CO2ff from the CO2 from other sources by 

measuring CO2 concentration alone. An alternative method is to use radiocarbon (14C, 

half-life of 5730 years) measurements for this purpose. Several studies based on CO2 

observations have been reported from the Indian region, however, based on the 

radiocarbon-based estimations of fossil fuel derived CO2 emissions have not been 

reported from the Indian subcontinent. Therefore, this thesis focuses on investigating 

the spatio-temporal patterns of CO2 emissions from fossil fuel sources based on 

radiocarbon measurement across the Indian region. 

Chapter one of the thesis describes the background on the research topic, literature 

review, identifying the gap areas as well as research problems followed by the 

objectives of the thesis. Chapter two describes atmospheric radiocarbon in detail, 

including its production in the atmosphere, measurement methods, associated sample 

preparation and data analysis. This chapter also discusses the test results of installing a 

silicon state barrier detector (SSBD) in the radiocarbon measurement system at Inter 

University Accelerator Centre (IUAC), New Delhi.  

Chapter three presents a detailed analysis of the spatial distribution of fossil fuel 

derived CO2 (CO2ff) over India using radiocarbon (Δ14C) measurements using annual 

crop plants. For this analysis, we have collected crop plants samples from 37 locations 

across India. Our analysis shows that the Δ14C values vary between 29.33‰ to -34.06‰ 

across India in 2017, where the highest value belongs to a location from Gujarat while 
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the lowest value belongs to a location from Chhattisgarh. The corresponding values of 

CO2ff mole fractions are varying between 4.85 ppm and 26.59 ppm across India. Higher 

CO2ff values are obtained for the sites from the highest coal reserve area (Chhattisgarh, 

Orissa and Jharkhand). The effect of sampling different plant organs on Δ14C and CO2ff 

is addressed and it is found that the sampling of grain in place of leaves (in wheat and 

mustard plants) can induce a difference of 2.30 ppm in CO2ff values while 5.50‰ in 

Δ14C that is larger than the measurement error in this study. Similarly, the effect of 

sampling different crop plants from the same season on Δ14C and CO2ff is also assessed. 

A difference of 1.76 ppm in CO2ff values corresponding to the difference of 4.25‰ in 

Δ14C values is observed for the samples collected from a location in Rajasthan which 

is slightly higher than the measurement error in this study.  

Chapter four focuses on the spatial distribution of fossil fuel derived CO2 across 

Delhi using radiocarbon measurements of Peepal tree leaves from April 2016 to March 

2017 on a city scale. Our analysis results show that the Δ14C values vary between -

67.78 ‰ to 5.61 ‰ and corresponding CO2ff values are varying from 1.63 ppm to 33.34 

ppm. CO2ff values from campus sites are ranging between 6.99 ppm to 16.38 ppm with 

an average value of 10.22 ± 3.20 ppm, while CO2ff values from sites located in the parks 

are varying from 2.41 ppm to 33.34 ppm with an average value of 13.32 ± 9.40 ppm. 

Further, we observed the higher contributions of fossil fuels in the CO2 from Northwest 

Delhi, Central Delhi, and some parts of east and south west Delhi.  

Chapter five studied the temporal variations in Δ14C and CO2ff in the megacity 

Delhi from 2017 to 2022. We have collected atmospheric CO2 over 2M NaOH solution 

at a frequency of one week from September 2017 to December 2022 at the rooftop of 

the AMS facility building at IUAC New Delhi. In this study, Δ14C values range from 

88.14 ‰ to 7.48 ‰, while the corresponding CO2ff values vary from 40.26 ppm to a 

value close to zero ppm, respectively. A clear seasonal trend in CO2ff values is 

observed, having higher values in post-monsoon (October – November) and winter 

(December – March) seasons and lower values in the Monsoon (July – September) 

season. Our study revealed that high CO2ff values in Delhi during the winter and post-

monsoon season are primarily due to atmospheric stagnant conditions characterized by 

lower PBLH supported by lower wind speeds while slightly 14C enriched air masses 

originating from the southern hemisphere during the southwest monsoon other than 

higher PBLH and high wind speed are leading to lower CO2ff values in the monsoon 

season. We have also determined the emission ratios RCO and RNOx for Delhi city which 
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are 38.74 ± 1.88 ppb/ppm (r2 = 0.35) and 2.11 ± 0.13 ppb/ppm (r2 = 0.51), respectively 

for the period 2018 - 2022. RCO values are higher than most of the other cities in the 

world while RNOx values are similar to those of Paris. High RCO values in Delhi indicate 

poor combustion efficiency contributions from biomass burning and reflect the high 

CO emissions in the South Asian cities. This chapter also presents an analysis on the 

effect of restrictions on CO2ff values during the first and second waves of COVID-19. 

Our study reveals a decrease of 5.60 ppm during the 2020 lockdown, while a reduction 

of 4.75 ppm during the 2021 lockdown compared to a similar period in 2022 (no 

restrictions). Chapter six summarizes the findings of the present thesis. In addition, it 

provides future directions for the present research area in the Indian region. 

Keywords: Carbon dioxide, Fossil Fuels, Radiocarbon, Accelerator Mass 

Spectrometry, Indian region 
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साराांश 

 

वायुमंडलीय कार्बन डाइऑक्साइड (CO2) को ग्लोर्ल वार्मिंग और जलवायु पररवर्बन के र्लए 

र्जमे्मदार सर्से महत्वपूर्ब मानवजर्नर् ग्रीनहाउस गैस (GHG) के रूप में पहचाना गया है। 

औद्योर्गक क्ांर्र् के र्ाद से दुर्नया भर में CO2 रे्जी से र्ढ़ रही है और मानवजर्नर् गर्र्र्वर्ियो ं

में वृद्धि के कारर् 2024 में 426.8 पीपीएम र्क पहंच गई। CO2 में इस वृद्धि का प्राथर्मक कारर् 

जीवाश्म ईंिन का दहन र्था इसके अवशोषर् में कमी है। प्रभावी शमन नीर्र्यां र्नाने के र्लए, 

जीवाश्म ईंिन से CO2 उत्सजबन की सटीक मात्रा का र्निाबरर् आवश्यक है। परंपरागर् रूप से, 

जीवाश्म ईंिन योगदान की गर्ना "र्ॉटम-अप" र्वर्ि के आिार पर की जार्ी है र्जसमें ऊजाब 

सांद्धिकी डेटा और ईंिन के उत्सजबन कारको ंका उपयोग जीवाश्म ईंिन से प्राप्त CO2 (CO2ff) 

के अनुमान के र्लए र्कया जार्ा है। यह पिर्र् राष्ट्र ीय स्तर पर र्वश्वसनीय अनुमान प्रदान करर्ी 

है लेर्कन के्षत्रीय और शहर के पैमाने पर इसमें र्हर् अर्नर्िर्र्ाएँ हैं। CO2ff को मापने का एक 

अन्य र्रीका हवा में CO2 की मात्रा पर आिाररर् “टॉप-डाउन” र्वर्ि है। हालाँर्क, अकेले CO2 

के मापन से अन्य स्रोर्ो ंसे CO2ff र्सग्नल को अलग करना चुनौर्ीपूर्ब है। इस उदे्दश्य के र्लए 

रेर्डयोकार्बन (14C, 5730 वषब की अिब आयु) का उपयोग करना एक वैकद्धिक र्रीका है। 

भारर्ीय के्षत्र से कई CO2 अवलोकन अध्ययन ररपोटब र्कए गए हैं, लेर्कन जीवाश्म ईंिन CO2 

अनुमानो ंके रेर्डयोकार्बन-आिाररर् अध्ययन भारर्ीय उपमहाद्वीप से ररपोटब नही ंर्कए गए हैं। 

इसर्लए, यह थीर्सस पूरे भारर्ीय के्षत्र में रेर्डयोकार्बन मापन के आिार पर जीवाश्म ईंिन स्रोर्ो ं

से CO2 उत्सजबन के स्थार्नक- कार्लक पैटनब की जांच पर कें र्िर् है। 

 थीसिि का अध्याय एक शोध सिषय की पृष्ठभूसि, िासित्य ििीक्षा, अंतराल के्षत्ो ंऔर 

अनुिंधान ििस्याओ ंकी पिचान के बाद थीसिि के उदे्दश्ो ंका िर्णन करता िै। र्द्वर्ीय अध्याय 

में रेर्डयोकार्बन का र्वस्तार से वर्बन र्कया गया है, र्जसमें वायुमंडल में इसका र्नना, मापन के 

र्रीके, संरं्र्िर् नमूना रै्यार करना और डेटा र्वशे्लषर् शार्मल है। यह अध्याय IUAC में 

रेर्डयोकार्बन मापन यन्त्र में एक र्सर्लकॉन से्टट रै्ररयर र्डटेक्टर (SSBD) स्थार्पर् करने के 

परीक्षर् पररर्ामो ंपर भी चचाब करर्ा है। 

रृ्र्ीय अध्याय फसल पौिो ंमें रेर्डयोकार्बन (Δ14C) माप का उपयोग करके भारर् में जीवाश्म 

ईंिन से प्राप्त CO2 (CO2ff) के स्थार्नक र्वर्रर् का र्वसृ्तर् र्वशे्लषर् प्रसु्तर् करर्ा है। हमने पूरे 

भारर् में 37 स्थानो ंसे फसल पौिे एकत्र र्कए हैं। हमारे र्वशे्लषर् से पर्ा चलर्ा है र्क 2017 में 

पूरे भारर् में Δ14C मान 29.33‰ से -34.06‰ के र्ीच पररवर्बनीय है, जहां उच्चर्म मूल्य गुजरार् 

के एक स्थान से संरं्र्िर् है, जर्र्क सर्से कम मूल्य छत्तीसगढ़ के एक स्थान से संरं्र्िर् है। पूरे 
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भारर् में CO2ff मोल अंशो ंका संगर् मान 4.85 पीपीएम और 26.59 पीपीएम के र्ीच पररवर्बनीय 

है। उच्चर्म कोयला आरर्क्षर् के्षत्र (छत्तीसगढ़, उडीसा और झारखंड) के साइटो ंसे CO2ff मान 

प्राप्त र्कए जारे् हैं। Δ14C और CO2ff पर र्वर्भन्न पौिो ंके अंगो ंको नमूनो ंकी र्रह उपयोग करने 

के प्रभाव को संर्ोर्िर् र्कया गया है और यह पाया गया है र्क पर्त्तयो ंके स्थान पर अनाज का 

नमूना (गेहं और सरसो ंके पौिो ंमें) उपयोग करने पर CO2ff मूल्यो ंमें 2.30 पीपीएम का अंर्र 

पैदा कर सकर्ा है जर्र्क Δ14C में 5.50‰ का अंर्र हो सकर्ा है। यह अंर्र मापन तु्रर्ट से भी 

र्डा है। इसी प्रकार, एक ही मौसम से र्वर्भन्न फसल पौिो ंके नमूने का Δ14C और CO2ff पर 

प्रभाव का भी आकलन र्कया गया है। राजस्थान में एक स्थान से एकत्र र्कए गए नमूनो ंमें Δ14C 

मूल्यो ंमें 4.25‰ र्था CO2ff मूल्यो ंमें 1.76 पीपीएम का अंर्र देखा गया है, जो इस अध्ययन में 

मापन तु्रर्ट से थोडा अर्िक है। 

चरु्थब अध्याय शहर के स्तर पर अपै्रल 2016 से माचब 2017 र्क पीपल के पेड के पत्तो ं में 

रेर्डयोकार्बन मान का उपयोग करके र्दल्ली भर में जीवाश्म ईंिन से प्राप्त CO2 के स्थार्नक 

र्वर्रर् पर कें र्िर् है। हमारे र्वशे्लषर् के पररर्ाम र्र्ारे् हैं र्क Δ14C का मान -67.78 ‰ से 

5.61 ‰ के र्ीच पररवर्बनीय है और संरं्र्िर् CO2ff का मान 1.63 पीपीएम से 33.34 पीपीएम 

र्क पररवर्बनीय है। कैं पस साइटो ंसे CO2ff का मान 6.99 पीपीएम से 16.38 पीपीएम के र्ीच है, 

र्जसका औसर् मान 10.22 ± 3.20 पीपीएम है, जर्र्क पाकों में द्धस्थर् साइटो ंसे CO2ff का मान 

2.41 पीपीएम से 33.34 पीपीएम र्क है, र्जसका औसर् मान 13.32 ± 9.40 पीपीएम है। इसके 

अलावा, हमने उत्तर पर्िमी र्दल्ली, मध्य र्दल्ली और पूवब और दर्क्षर् पर्िम र्दल्ली के कुछ र्हस्ो ं

में CO2 में जीवाश्म ईंिन के उच्च योगदान को भी पाया है। 

अध्याय पांच में 2017 से 2022 र्क मेगार्सटी र्दल्ली में Δ14C और CO2ff में कार्लक र्दलाव का 

वर्बन र्कया गया है। हमने IUAC नई र्दल्ली  में AMS यन्त्र भवन की छर् पर र्सरं्र्र 2017 से 

र्दसंर्र 2022 र्क एक सप्ताह की आवृर्त्त पर 2M NaOH र्वलयन में वायुमंडलीय CO2 एकत्र 

र्कया है। । इस अध्ययन में, Δ14C का मान 88.14 ‰ से 7.48 ‰ र्क है, जर्र्क संरं्र्िर् CO2ff 

का मान क्मशः  40.26 पीपीएम से लेकर शून्य पीपीएम के करीर् मान र्क पररवर्बनीय है। CO2ff 

मूल्यो ंमें एक स्पष्ट् मौसमी प्रवृर्त्त देखी गई है, र्जसका मान मानसून के र्ाद के महीनो ं(अकू्टर्र-

नवंर्र) और सदी (र्दसंर्र-माचब) के मौसम में अर्िक है और मानसून (जुलाई-र्सरं्र्र) के मौसम 

में कम है। 

हमारे अध्ययन से पर्ा चला है र्क सर्दबयो ंऔर मानसून के र्ाद के महीनो ंके दौरान र्दल्ली में 

CO2ff का उच्च मान मुि रूप से वायुमंडलीय द्धस्थर द्धस्थर्र्यो ंके कारर् होरे् हैं, जो कम हवा की 
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गर्र् द्वारा समर्थबर् कम PBLH द्वारा उत्पन्न होर्ी हैं, जर्र्क दर्क्षर्-पर्िम मानसून के अलावा 

दर्क्षर्ी गोलािब से र्नकलने वाली थोडी 14C समृि वायु भी इसे प्रभार्वर् करर्ी है। उच्च 

पीर्ीएलएच और उच्च हवा की गर्र् के कारर् मानसून के मौसम में CO2ff मान कम पाए गए हैं  

। हमने र्दल्ली शहर के र्लए उत्सजबन अनुपार् RCO और RNOx भी र्निाबररर् र्कया है जो 2018 - 

2022 की अवर्ि के र्लए क्मशः  38.74 ± 1.88 पीपीर्ी/पीपीएम (r2 = 0.35) और 2.11 ± 0.13 

पीपीर्ी/पीपीएम (r2 = 0.51) हैं। RCO का मान दुर्नया के अर्िकांश अन्य शहरो ंकी रु्लना में 

अर्िक है जर्र्क RNOx मान पेररस के मान के लगभग समान हैं। र्दल्ली में उच्च RCO मान 

र्ायोमास जलने और खरार् दहन दक्षर्ा के योगदान का संकेर् देरे् हैं और दर्क्षर् एर्शयाई शहरो ं

में उच्च सीओ उत्सजबन को दशाबरे् हैं। यह अध्याय COVID-19 की पहली और दूसरी लहर के 

दौरान CO2ff के मान पर प्रर्र्रं्िो ंके प्रभाव का र्वशे्लषर् भी प्रसु्तर् करर्ा है। हमारे अध्ययन से 

पर्ा चलर्ा है र्क 2020 के लॉकडाउन के दौरान 5.60 पीपीएम की कमी हई, जर्र्क 2022 की 

समान अवर्ि की रु्लना में 2021 के लॉकडाउन के दौरान 4.75 पीपीएम की कमी हई (जर् कोई 

प्रर्र्रं्ि नही ंथे)। अध्याय छह वर्बमान थीर्सस के र्नष्कषों का सारांश प्रसु्तर् करर्ा है। इसके 

अलावा, यह भारर्ीय के्षत्र में प्रसु्तर् अनुसंिान के्षत्र के र्लए भर्वष्य की र्दशाएं प्रदान करर्ा है। 

सांकेतशब्द: कार्बन डाइऑक्साइड, जीवाश्म ईंिन, रेर्डयोकार्बन, एके्सलेरेटर मास से्पक्टर ोमेटर ी, 

भारर्ीय के्षत्र 
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