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Abstract 

 

Superior battery metrics along with cost effectiveness, environmental benignity, and natural 

abundance renders Lithium-sulfur batteries (LSB) as the most promising next generation 

energy storage systems. However, the practical application is restricted by degradation of 

battery performance due to several inherent challenges on the cathode side. The insulating 

nature of sulfur, volume alteration of active material and shuttling of intermediate species due 

to dissolution into electrolyte are the prime challenges. The combined effect of these issues 

results in a poor electrochemical performance and untimely failure of LSB. Therefore, to 

exploit the full potential of LSB, suitable design architecture of cathode with functional 

materials addressing these challenges is crucial. Based on the aforementioned, this thesis 

focuses on the sustainable development of functional fibrous materials and exploration of 

suitable architecture to integrate these materials into the cathode to achieve a high performance 

LSB. 

In this thesis, fibrous materials have been prepared using facile, scalable, and economic 

techniques. The cathode architecture has been rationally modified by utilization of these 

fibrous materials. Carbon microfiber cloth has been implemented as a foundation for 

modification of the electrode design in each chapter e.g.in chapter 4, the cloth is used as current 

collector, in chapter 5, nanofibers are integrated into the carbon cloth as interlayer, in chapter 

6, hollow nanofibers are used as additives with carbon cloth collector and in chapter 7, the 

carbon cloth is used as a substrate for unmediated functionalization. This thesis reports 

fabrication of novel functional fibrous materials with rational cathode architectures for LSB. 

Initially, waste cotton cloth is used to prepare a carbon cloth where the 3-dimensional 

interwoven network is explored as a physical matrix for confinement of sulfur and polysulfides. 

The effect of carbonization temperature is systematically analysed where a higher 

carbonization temperature leads to better electrical properties. The enhanced electrical 

conductivity in synergy with physical confinement and conductive long range electron 

transport channels improves initial discharge capacity as well as the cycle life of LSB. Further, 

cell architecture is modified by incorporation of another layer of carbon cloth serving dual role 

of upper current collector and interlayer which further improves cell performance. In summary, 

the replacement of aluminium collector with the waste cotton cloth derived carbon cloth 
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collector leads to enhanced electrochemical performance. In the second part, perovskite lead 

zirconate titanate (PZT) nanofibers prepared using a facile electrospinning technique are 

demonstrated to restrict the shuttle effect. The perovskite nanofibers depict physical as well as 

chemical ability to bind the polysulfides meanwhile the carbon cloth offers physical 

confinement. Moreover, presence of lithophilic atoms with enhanced electrode wettability 

promotes ion diffusion. A pragmatic electrode design is devised where one side of the carbon 

cloth is coated with PZT nanofibers meanwhile the active material is coated upon the uncoated 

side. Benefitting from a rational electrode design with presence of perovskite nanofibers, 

higher sulfur utilization with promoted reaction kinetics and significant improvement in the 

cycle life of LSB can be achieved. In the subsequent work, the concept of simultaneous 

confinement-capture of polysulfides is shown to enhance the electrochemical performance of 

LSB. Hollow TiO2 nanofibers loaded with catalytic Fe2O3 nanoparticles (TiO2@Fe2O3) are 

proposed as additives in synergy with carbon cloth collector. The hollow TiO2 nanofiber shell 

offers high specific surface area with abundant sites for trapping of polysulfides meanwhile the 

Fe2O3 nanoparticles can trap as well as propel the conversion of polysulfides. Theoretical 

studies further support the experimental results where it is revealed that the composite 

nanofibers possess binding energies varying from moderate to strong which are requisite for a 

balanced adsorption and conversion of polysulfides. The combined effect of physical 

confinement offered by carbon cloth and simultaneous capture-conversion by the nanofiber 

additives can significantly boost the reaction kinetics with improved cycle life of LSB. In the 

next chapter, a scalable sputter deposition technique is explored to coat cotton cloth with 

suitable metal followed by carbonization treatment which leads to formation of metal oxide 

decorated carbon cloth. The functionalized carbon cloth is utilized as a current collector in LSB 

and exhibits superior properties over a carbon cloth collector. The 3-dimensional interwoven 

network provides physical confinement with long range effective channels for electron 

transport meanwhile the metal oxide results in strong adsorption and efficient transformation 

of polysulfides. The experimental observations are corroborated using theoretical studies 

where is shown that the metal oxide nanolayer significantly lowers the energy barriers for 

precipitation of soluble polysulfides along with promotion of reaction kinetics. Further, the 

lithium metal anode is replaced with a copper current collector coated with controlled amount 

of lithium which eliminates wastage of precious lithium. A full cell geometry is assembled and 

promising electrochemical performance of LSB cell is demonstrated. 



vi 

 

To summarize, this work reports successful fabrication of functional fibrous materials along 

with suitable electrode design to address challenges of LSB. The methods used are scalable, 

sustainable, and economic which renders them expedient to industrial development.   
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साराांश 

 

लागत प्रभावशीलता, पर्ाावरणीर् सौम्र्ता और प्राकृततक बहुतार्त के साथ सुपीररर्र मेतिक्स तलतथर्म-सल्फर बैटरी (एलएसबी) को अगली पीढी 

के सबस ेआशाजनक ऊजाा भंडारण प्रणातलर्ों के रूप में प्रस्तुत करता ह।ै हालांतक, कैथोड पक्ष पर कई अंततनातहत चनुौततर्ों के कारण बैटरी के 

प्रदशान में तगरावट व्र्ावहाररक अनुप्रर्ोग को बाधित करती ह।ै सल्फर की रोिक प्रकृतत, सतिर् सामग्री के आयतन में पररवतान और इलेक्िोलाइट 

में मध्र्वती प्रजाततर्ों का तवघटन होना प्रमखु चनुौततर्ां हैं। इन मदु्दों के संरु्क्त प्रभाव के पररणामस्वरूप खराब तवद्युत रासार्तनक प्रदशान और 

एलएसबी की असामतर्क तवफलता होती ह।ै इसतलए, एलएसबी की पूरी क्षमता का दोहन करन ेके तलए, इन चनुौततर्ों का समाधान करने वाली 

कार्ाात्मक सामतग्रर्ों के साथ कैथोड की उपरु्क्त तडजाइन वास्तुकला महत्वपूणा ह।ै उपरु्ाक्त के आधार पर, र्ह थीतसस कार्ाात्मक रेशेदार सामतग्रर्ों 

के धनर्ााण और इन सामतग्रर्ों को कैथोड में एकीकृत करके एलएसबी का प्रदशान उच्च करन ेकी खोज पर कें तित ह।ै 

इस थीतसस में, सरल, स्केलेबल और धकफायती तकनीकों का उपर्ोग करके कार्ाात्मक रेशेदार सामग्री तैर्ार की गई ह।ै इन कार्ाात्मक 

रेशेदार सामतग्रर्ों के उपर्ोग से कैथोड वास्तुकला को तका संगत रूप से धनधर्ात तकर्ा गर्ा ह।ै काबान माइिोफाइबर कपडे को प्रत्र्ेक अध्र्ार् में 

इलेक्िोड तडजाइन के धनर्ााण के तलए एक नींव के रूप में लागू तकर्ा गर्ा ह।ै अध्र्ार् 4 में कपडे का उपर्ोग धिद्युत िारा कलेक्टर के रूप में तकर्ा 

जाता ह,ै अध्र्ार् 5 में, नैनोफाइबर को काबान कपडे में इटंरलेर्र के रूप में एकीकृत तकर्ा गया ह।ै अध्र्ार् 6 में खोखल ेनैनोफाइबर काबान क्लॉथ 

कलेक्टर के साथ एतडतटव्स के रूप में उपर्ोग तकए गए हैं और अध्र्ार् 7 में,  काबान कपडे का उपर्ोग अनौपचाररक कार्ाात्मकता के तलए एक 

सब्सिेट के रूप में तकर्ा गया ह।ै र्ह थीतसस एलएसबी के तलए उपन्र्ास कार्ाात्मक रेशेदार सामग्री के साथ तका संगत कैथोड आतका टेक्चर के तनमााण 

की ररपोटा करता ह।ै 

सबसे पहल,े अपतशष्ट कपास कपडे का उपर्ोग काबान कपडा तैर्ार करन ेके तलए तकर्ा गया ह ैजहां 3-आर्ामी इटंरवॉवन नेटवका  को 

सल्फर और पॉलीसल्फाइड के कारावास के तलए भौततक मैतिक्स के रूप का सर्न्िेषण तकर्ा गया ह।ै काबान कपडे पर काबोनाइजेशन तापमान के 

प्रभाव का व्र्वतस्थत रूप से तवशे्लषण तकर्ा गया ह ैजहां उच्च काबोनाइजेशन तापमान बेहतर तवद्युत गुणों को उत्पन्न करता ह।ै भौततक कारावास 

और बढी हुई तवद्युत चालकता के तालमेल के साथ प्रवाहकीर् लंबी दरूी के इलेक्िॉन पररवहन चैनलों से प्रारंतभक तनवाहन क्षमता के साथ-साथ 

एलएसबी के चि जीवन में सुधार आता ह।ै इसके अलावा, काबान क्लॉथ की एक और परत को शातमल करके सेल आतका टेक्चर को संशोतधत 

तकर्ा गया है जो ऊपरी धिद्युत िारा कलेक्टर और इटंरलेर्र की दोहरी भतूमका तनभाता ह ैजो सेल प्रदशान को और बेहतर बनाता ह।ै सारांश में, 

एल्रू्मीतनर्म कलेक्टर का अपतशष्ट सूती कपडे व्रु्त्पन्न काबान कपडा कलेक्टर से प्रततस्थापन पर एलएसबी की तवद्युत रासार्तनक प्रदशान में वतृि 

होती ह।ै दसूरे अध्र्ार् में, शटल प्रभाव को प्रततबंतधत करने के तलए आसान इलेक्िोतस्पतनंग तकनीक द्वारा उत्पाधित पेरोव्स्काइट लीड तजरकोनेट 

टाइटेनेट (PZT) नैनोफाइबर प्रदतशात तकए गए हैं। पेरोव्स्काइट नैनोफाइबर पॉलीसल्फाइड को बांधने की भौततक और रासार्तनक क्षमता को दशााते 

हैं, इस बीच काबान कपडा शारीररक कारावास प्रदान करता ह।ै इसके अलावा, तलथोतफतलक परमाणओु ंकी उपतस्थतत और PZT नैनोफाइबर द्वारा 

इलैक्ट्रोड सतह को क्ट्लेिनीय बनाना आर्न प्रसार को बढावा देता ह।ै PZT नैनोफाइबर को इस्तेर्ाल करके एक तका संगत इलेक्िोड तडजाइन तैर्ार 

तकर्ा गया ह ैजहां काबान कपडे के एक तरफ PZT के साथ लेतपत होता ह ैऔर सतिर् सामग्री गारा को अनकोटेड पक्ष पर लेतपत तकर्ा जाता ह।ै 

पेरोव्स्काइट नैनोफाइबर की उपतस्थतत के साथ तका संगत इलेक्िोड तडजाइन से प्रचाररत प्रतततिर्ा कैनेटीक्स, उच्च सल्फर उपर्ोग और एलएसबी के 
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चि जीवन में महत्वपूणा सुधार प्राप्त तकर्ा जा सकता ह।ै तीसरे अध्र्ार् में, एलएसबी के तवद्युत रासार्तनक प्रदशान को बढाने के तलए पॉलीसल्फाइड 

का तवघटन रोकने के साथ साथ पॉलीसल्फाइड रूपांतरण की अवधारणा को तदखार्ा गर्ा ह।ै उत्प्रेरक Fe2O3 नैनोकणों (TiO2@Fe2O3) से 

भरे खोखल ेTiO2 नैनोफाइबर को काबान क्लॉथ कलेक्टर के साथ तालमेल में एतडतटव्स के रूप में प्रस्तातवत तकर्ा गर्ा ह।ै खोखल ेTiO2 

नैनोफाइबर शेल पॉलीसल्फाइड को फंसाने के तलए प्रचरु मात्रा में साइटों के साथ उच्च तवतशष्ट सतह क्षेत्र प्रदान करता ह,ै इस बीच Fe2O3 नैनोकण 

पॉलीसल्फाइड को फंसाने के साथ-साथ उनके रूपांतरण को प्रेररत कर सकते हैं। सैिांततक अध्र्र्न भी प्रर्ोगात्मक पररणामों का समथान करते हैं 

जहां र्ह पता चला ह ैतक समग्र नैनोफाइबर में मध्र्म से मजबूत तक बाध्र्कारी ऊजाा होती ह ैजो संतुतलत बंिन के साथ साथ पॉलीसल्फाइड के 

रूपांतरण के तलए आवश्र्क होती ह।ै काबान कपडे द्वारा पेश तकए गए भौततक कारावास और नैनोफाइबर एतडतटव्स द्वारा एक साथ कैप्चर-रूपांतरण 

का संरु्क्त प्रभाव प्रतततिर्ा कैनेटीक्स के साथ एलएसबी चि जीवन को काफी बेहतर कर सकता ह।ै अगले अध्र्ार् में, कपास कपडे को उपरु्क्त 

धातु के साथ कोट करन ेके तलए एक स्केलेबल स्पटर जमाव तकनीक का पता लगार्ा गर्ा ह।ै काबोनाइजेशन उपचार के बाद यह धात ुकोट करा 

हुआ कपास कपडा धातु ऑक्साइड सजाए गए काबान कपडे के गठन की ओर जाता ह।ै कार्ाात्मक काबान कपडे का उपर्ोग एलएसबी में धिद्युत 

िारा कलेक्टर के रूप में तकर्ा गया ह ैजो की काबान क्लॉथ कलेक्टर से बेहतर गणु प्रदतशात करता ह।ै 3-आर्ामी इटंरवॉवन नेटवका  इलेक्िॉन पररवहन 

के तलए लंबी दरूी के प्रभावी चैनलों के साथ भौततक कारावास प्रदान करता है, इस बीच धात ुऑक्साइड के पररणामस्वरूप मजबूत सोखना और 

पॉलीसल्फाइड का कुशल पररवतान होता ह।ै प्रर्ोगात्मक तटप्पतणर्ों को सैिांततक अध्र्र्नों का उपर्ोग करके पुतष्ट की जाती ह ैजहां तदखार्ा गर्ा है 

तक धातु ऑक्साइड नैनोलेर्र प्रतततिर्ा कैनेटीक्स को बढावा देन ेके साथ-साथ घलुनशील पॉलीसल्फाइड के धनक्षेपण के तलए ऊजाा बाधाओ ंको 

काफी कम करता ह।ै इसके अलावा, तलतथर्म धातु एनोड को तनरं्तत्रत तलतथर्म मात्रा के साथ लेतपत तांबे के धिद्युत िारा कलेक्टर के साथ बदल 

तदर्ा गया ह ैजो कीमती तलतथर्म की बबाादी को समाप्त करता ह।ै एक पूणा सेल ज्र्ातमतत को इकट्ठा तकर्ा गया ह ैऔर एलएसबी सेल के बेहतर 

तवद्युत रासार्तनक प्रदशान को िर्ााया गया ह।ै 

संक्षेप में, र्ह काम एलएसबी की चनुौततर्ों का समाधान करन ेके तलए कार्ाात्मक रेशेदार सामग्री का सफल तनमााण और उनका उपयोग कर उपरु्क्त 

इलेक्िोड तडजाइन करन ेकी ररपोटा करता ह।ै उपर्ोग की जाने वाली तवतधर्ां स्केलेबल, तटकाऊ और आतथाक हैं जो उन्हें औद्योतगक तवकास के तलए 

समीचीन बनाती हैं।   
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