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Abstract  

Energy harvesting from solar energy, using semiconducting materials, has attracted significant 

attention to surpass the growing demands for renewable energy production. The production of 

hydrogen (H2) using solar energy is a viable approach to harness solar energy and tackle 

environmental issues that are raised due to the use of fossil fuels. Photoelectrochemical  

(PEC) water splitting has gained significant attention for generation of H2 using solar energy 

and water. Recently, 2D materials have emerged as potential materials in energy storage and 

conversion applications due to their unique optoelectronic properties, large surface areas, and 

good charge mobilities. The present thesis focuses on designing photoanodes using different 

2D semiconducting materials and strategies for developing efficient photoelectrodes to achieve 

high-performance PEC water splitting. 

In this work, the visible light active 2D tin sulfide (SnS2) has been synthesized using the 

hydrothermal method to study its potential in PEC water splitting application. Various 

characterization techniques are employed to analyze the morphological, structural, and optical 

properties of SnS2. The material exhibits suitable band positions that straddle the redox 

potentials of water, making it appropriate choice for PEC water splitting. However, the high 

recombination rate of photogenerated charge carriers limits its overall performance in this 

application. In order to enhance the PEC performance of SnS2 photoanode, various strategies 

such as the formation of nanocomposites with conducting material, the formation of 

heterojunctions, and the doping of transition metals, are used. 

 The coupling of SnS2 with carbon nanotubes (CNT) has been prepared with the help of an in-

situ hydrothermal method, and its performance in PEC water splitting has been investigated. 

SnS2 is coupled with 5, 10, and 20 wt. % of CNT to determine the optimal composition for 

enhanced PEC performance. The electron-accepting behavior of CNT is beneficial for the 
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SnS2/CNT photoanode to improve PEC water splitting performance. The highest photocurrent 

density is achieved for 10 wt. % of CNT in SnS2, ∼0.6 mA/cm2, at 1.0 V with respect to 

Ag/AgCl which is ~3 times enhanced than pure SnS2 photoanode. The enhancement in PEC 

performance is because of CNT providing the interfacial path for electron transport and 

reducing recombination rate of charge carriers. 

Although the SnS2/CNT nanocomposite shows some improvement, the enhancement in PEC 

performance is limited. To achieve further enhancement, a type-II heterojunction is formed 

between SnS2 and g-C3N4. Visible light-active SnS2/g-C3N4 type-Ⅱ heterojunction is 

synthesized with 10, 20, and 30 weight % of g-C3N4 using the chemisorption method. The 

SnS2/g-C3N4-20, a type-Ⅱ heterojunction, which includes 20 wt. % of g-C3N4 with SnS2, shows 

the maximum photocurrent density of ~1.0 mA/cm2, which is ~5 times higher compared of 

pure SnS2.This observed enhancement is because of type-Ⅱ heterojunction formation and self-

induced internal electric field, which help to transfer charge carriers easily and effectively 

reducing the recombination rate. 

Further, to tune the electrical and optical properties of SnS2, the effect of Ni doping in SnS2 is 

investigated. Ni-doping into SnS2 improves the electrical conductivity and enhances optical 

absorption of the resultant photoanode. The Ni-doped SnS2 photoanodes containing 3, 6, and 

10 wt. % of Ni are synthesized using the hydrothermal technique. The 6 wt. % of Ni doping 

into SnS2 (6-NSS) shows the highest photocurrent density of 2.5 mA/cm2, which is ~8 times 

higher compared to bare SnS2. Ni doping in SnS2 offers the maximum number of active sites 

for PEC water splitting reactions. The presence of defects acts as trapping sites for charge 

carriers, thereby reducing the recombination rate of charge carriers and hence enhancing PEC 

performance. 
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Finally, the combined effect of Ni doping and formation of type-Ⅱ heterojunction on the PEC 

performance of SnS2 is investigated. Next, a heterojunction is formed between Ni-doped SnS2 

and g-C3N4 using the chemisorption method, and its performance is compared with bare SnS2. 

The Ni-SnS2/g-C3N4 photoanode shows a photocurrent density of ~3.5 mA/cm2 at 1.0 V with 

respect to the Ag/AgCl reference electrode, which is ~11.6 times higher than that of SnS2. The 

enhanced PEC performance of Ni-doped SnS2 is attributed to the broadening of its absorption 

spectrum, which facilitates the generation of more photogenerated charge carriers participating 

in redox reactions of water. Further, the enhanced PEC performance in Ni-SnS2/g-C3N4 

photoanode is also due to formation of a type-Ⅱ heterojunction between Ni-SnS2 and g-C3N4, 

which increases transfer and separation efficiency of photogenerated charge carriers.  
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साराांश 

सौर ऊर्जा से ऊर्जा प्रजप्ति (Energy harvesting) के लिए अर्ाचजिक (semiconducting) पदजर्थों कज 

उपयोग बढ़ती नवीकरणीय ऊर्जा की मजांग को पूरज करने हेतु अत्यलर्क ध्यजन आकलषात कर रहज है। सौर 

ऊर्जा की सहजयतज से हजइड्र ोर्न (H2) कज उत्पजदन एक व्यजवहजररक तरीकज है, लर्ससे सौर ऊर्जा कज 

उपयोग लकयज र्ज सकतज है और र्ीवजश्म ईांर्नोां के उपयोग से उत्पन्न पयजावरणीय समस्यजओां कज समजर्जन 

लकयज र्ज सकतज है। फोटोइिेक्ट्र ोकैलमकि (PEC) र्ि लवभजर्न, सौर ऊर्जा और र्ि की सहजयतज से 

हजइड्र ोर्न उत्पजदन के लिए एक प्रभजवी लवलर् के रूप में उभरज है। हजि ही में, लि-लवमीय (2D) पदजर्थों ने 

अपनी अलितीय ऑप्टोइिेक्ट्र ॉलनक गुणोां, बडे सतही के्षत्र, और अचे्छ चजर्ा गलतशीितज के कजरण ऊर्जा 

भांड्जरण और रूपजांतरण अनुप्रयोगोां में अपजर सांभजवनजएां  लदखजई हैं। वतामजन शोर् कजया में लवलभन्न 2D 

अर्ाचजिक पदजर्थों कज उपयोग करके फोटोएनोड् लड्जजइन करने और उच्च दक्षतज वजिे PEC र्ि 

लवभजर्न के लिए प्रभजवशजिी फोटोइिेक्ट्र ोड् लवकलसत करने की रणनीलतयोां पर ध्यजन कें लित लकयज गयज 

है। 

इस कजया में िश्यमजन प्रकजश सलिय 2D लटन सल्फजइड् (SnS2) को हजइड्र ोर्थमाि लवलर् िजरज सांशे्ललषत 

लकयज गयज है तजलक इसके PEC र्ि लवभजर्न अनुप्रयोग की सांभजवनजओां कज अध्ययन लकयज र्ज सके। 

SnS₂ की सांरचनजत्मक, भौलमलतक और प्रकजशीय गुणोां कज लवशे्लषण लवलभन्न वणानजत्मक तकनीकोां की 

सहजयतज से लकयज गयज है। यह पदजर्था ऐसे उपयुक्त बैंड् पोर्ीशनोां को प्रदलशात करतज है र्ो र्ि के रेड्ॉक्स 

सांभजवनजओां के अनुरूप हैं, लर्ससे यह PEC र्ि लवभजर्न के लिए उपयुक्त बनतज है। हजिजांलक, 

फोटोर्लनत चजर्ा वजहकोां के उच्च पुनसंयोर्न दर के कजरण इसकी कुि प्रदशान सीलमत रहती है। इस 

प्रदशान को बेहतर बनजने हेतु कई रणनीलतयजाँ अपनजई गईां रै्से लक सुचजिक पदजर्थों के सजर्थ नैनोसांयोर्न 

(nanocomposite) बनजनज, हेटरोर्ांक्शन कज लनमजाण, तर्थज सांिमण र्जतुओां से ड्ोलपांग करनज। 
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SnS2 को कजबान नैनोटू्यब्स (CNT) के सजर्थ इन-सीटू हजइड्र ोर्थमाि लवलर् िजरज र्ोडज गयज और इसके PEC 

र्ि लवभजर्न प्रदशान कज अध्ययन लकयज गयज। SnS2 को 5, 10 और 20 भजर प्रलतशत CNT के सजर्थ र्ोडज 

गयज तजलक इष्टतम सांरचनज लनर्जाररत की र्ज सके। CNT की इिेक्ट्र ॉन-स्वीकजरने की क्षमतज SnS2/CNT 

फोटोएनोड् के लिए िजभकजरी सजलबत होती है, लर्ससे PEC प्रदशान में सुर्जर होतज है। 10 wt. % CNT 

के सजर्थ SnS2 में िगभग 0.6 mA/cm2 की अलर्कतम फोटोकरेन्ट घनतज प्रजि होती है (Ag/AgCl सांदभा 

इिेक्ट्र ोड् के सजपेक्ष 1.0 V पर), र्ो शुद्ध SnS2 की तुिनज में िगभग 3 गुनज अलर्क है। यह सुर्जर इस 

कजरण है लक CNT इिेक्ट्र ॉनोां के पररवहन के लिए इांटरफेस प्रदजन करतज है और चजर्ा वजहकोां के 

पुनसंयोर्न दर को कम करतज है। 

हजिजांलक SnS2/CNT नैनोसांयोर्न कुछ सुर्जर दशजातज है, परनु्त PEC प्रदशान में वृप्तद्ध सीलमत है। आगे 

बढ़ते हुए, SnS2 और g-C3N4 के बीच एक टजइप-Ⅱ हेटरोर्ांक्शन बनजकर और भी बेहतर पररणजम प्रजि 

लकए गए हैं। िश्यमजन प्रकजश सलिय SnS2/g-C3N4 टजइप-Ⅱ हेटरोर्ांक्शन को 10, 20 और 30 wt. % g-

C3N4  के सजर्थ केलमसॉर्पशान लवलर् िजरज सांशे्ललषत लकयज गयज। इनमें से SnS2/g-C3N4 -20 (20 wt. % g-

C3N4) सबसे अलर्क ~1.0 mA/cm2 की फोटोकरेन्ट घनतज देतज है, र्ो लक शुद्ध SnS2 की तुिनज में िगभग 

5 गुनज अलर्क है। यह वृप्तद्ध टजइप-Ⅱ हेटरोर्ांक्शन के लनमजाण और स्वयां पे्रररत आांतररक लवद्युत के्षत्र के 

कजरण है, र्ो चजर्ा वजहकोां को स्थजनजांतररत करने में सहजयतज करतज है और पुनसंयोर्न दर को प्रभजवी 

रूप से कम करतज है। 

इसके अलतररक्त, SnS2  की लवद्युत और प्रकजशीय गुणोां को टू्यन करने हेतु उसमें लनकि (Ni) ड्ोलपांग 

कज प्रभजव भी अध्ययन लकयज गयज। Ni ड्ोलपांग SnS2  की लवद्युत चजिकतज और प्रकजश अवशोषण को 

बढ़जतज है। Ni-ड्ोपेड् SnS2  फोटोएनोड््स को 3, 6 और 10 wt. % ड्ोलपांग स्तर के सजर्थ हजइड्र ोर्थमाि 

तकनीक िजरज तैयजर लकयज गयज। इनमें से 6 wt. % Ni ड्ोलपांग (6-NSS) वजिज फोटोएनोड् िगभग 2.5 

mA/cm2 की फोटोकरेन्ट घनतज देतज है, र्ो लक शुद्ध SnS2 की तुिनज में िगभग 8 गुनज अलर्क है। Ni 
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ड्ोलपांग के कजरण सलिय सजइट्स की सांख्यज बढ़ती है, लर्ससे र्ि लवभजर्न अलभलियजओां के लिए अलर्क 

प्रलतलियज के्षत्र लमितज है। सजर्थ ही, उत्पन्न दोष चजर्ा वजहकोां के टर ैलपांग सजइट्स के रूप में कजया करते हैं, 

लर्ससे पुनसंयोर्न दर में कमी आती है और प्रदशान में वृप्तद्ध होती है। 

अांततः , Ni ड्ोलपांग और टजइप-Ⅱ हेटरोर्ांक्शन लनमजाण के सांयुक्त प्रभजव कज PEC प्रदशान पर अध्ययन 

लकयज गयज। इसके लिए Ni-ड्ोपेड् SnS2 और g-C3N4 के बीच हेटरोर्ांक्शन बनजयज गयज और इसके 

प्रदशान की तुिनज शुद्ध SnS2 से की गई। Ni-SnS2/g-C3N4 फोटोएनोड् 1.0 V (Ag/AgCl सांदभा 

इिेक्ट्र ोड्) पर िगभग 3.5 mA/cm2 की फोटोकरेन्ट घनतज देतज है, र्ो लक SnS2 की तुिनज में िगभग 

11.6 गुनज अलर्क है। इस प्रदशान में वृप्तद्ध कज शे्रय Ni ड्ोलपांग िजरज प्रकजश अवशोषण से्पक्ट्रम के लवस्तजर 

को र्जतज है, लर्ससे अलर्क फोटोर्लनत चजर्ा वजहक उत्पन्न होते हैं और रेड्ॉक्स अलभलियजओां में भजग िेते 

हैं। सजर्थ ही, Ni-SnS2 और g-C3N4 के बीच टजइप-Ⅱ हेटरोर्ांक्शन कज लनमजाण चजर्ा वजहकोां के स्थजनजांतरण 

और पृर्थक्करण की दक्षतज को बढ़जतज है, लर्ससे PEC प्रदशान और बेहतर होतज है। 
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