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Abstract 

 

Advancements in technologies have led to a significant increase in energy demand, driving 

the need for efficient energy storage solutions. Energy storage systems such as rechargeable 

batteries, like lithium-ion (LIBs), sodium-ion (SIBs), and metal-air batteries (MABs), have 

emerged as promising candidates for energy storage due to their high energy density, long 

life cycle, and low cost. However, further design strategies in battery materials, including 

electrodes and/or electrolytes, are required to enhance their electrochemical performance. 

The current study focuses on the mechanistic design of various classes of materials for energy 

storage systems, including aqueous metal-ion batteries, metal-air batteries, and two-

dimensional (2D) materials based next-generation energy storage systems. The main 

objective is to tailor the battery materials and to understand the relationship between ion 

transport, reaction kinetics, electronic properties and their influence on electrochemical 

performance, using computational approaches such as density functional theory (DFT) and 

molecular dynamics (MD) simulations. For aqueous metal-ion batteries, the sodium 

superionic (NASICON)-structured ATi2(PO4)3 (A=Na, Li) material is investigated as a 

potential anode in mixed electrolyte systems containing both Li+ and Na+ ions. MD 

simulations are employed to study and compare the transport properties and energetics of the 

Na+ and Li+ ions in this material. A design strategy involving lattice strain is proposed to 

enhance Na-ion transport properties. Additionally, the effect of grain boundaries (GB) on Na-

ion conductivity and transport properties is explored using various GB structures. For metal-

air batteries, the focus is on investigating the kinetic properties of electrocatalyst materials for 

Zn-air batteries. The performance of Zn-air batteries is limited by the sluggish kinetics of 

oxygen reduction reaction (ORR) and oxygen evolution reaction (OER) at the air cathode. 

Molecular-level electronic structure engineering of Co3O4 electrocatalysts is explored to 
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enhance their electrocatalytic activity. The influence of factors such as the concentration of 

Cu-doped elements on active crystal planes, surface adsorbed intermediates, and electronic 

structure of the transition metal on the catalytic activity is investigated. For 2D materials, 

integration of reduced graphene oxide (rGO), including MoS2 and BFO (BiFeO3, Bi2Fe4O9, 

and Bi25FeO40) are investigated for next-generation energy storage devices. Na-ion 

intercalation properties are studied in MoS2@rGO and exhibit improved electrochemical 

performance due to enhanced Na-ion transport, including a reduction in the activation barrier 

and a corresponding increase in Na-ion diffusivity. BFO@rGO composites demonstrated 

enhanced electronic and photocatalytic properties, as evidenced by decreased bandgap, 

attributed to heteroatom (N, S) doped rGO integration.  

Overall, the focus of this dissertation is to design novel battery materials for energy storage 

systems by tuning their ion transport, reaction kinetics, and electronic properties using 

computational modelling and simulations. The study aims to elucidate the relationship 

between the modelled structure, composition, material design strategies, and the 

electrochemical performance of the materials, which can be correlated with experimental 

observations. 
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सार 

तकनीकी प्रगतत ने ऊर्जा की मजांग में महत्वपूर्ा वृद्धि की है, तर्ससे कुशल ऊर्जा भांडजरर् समजधजन की 

आवश्यकतज बढ़ गई है। ऊर्जा भांडजरर् प्रर्जतलयजां, रै्से ररचजरे्बल बैटररयजां (तलतियम-आयन बैटररयजां 

[LIBs], सोतडयम-आयन बैटररयजां [SIBs], और मेटल-एयर बैटररयजां [MABs]) ऊर्जा भांडजरर् के तलए 

आशजर्नक तवकल्प के रूप में उभरी हैं, क्ोांतक इनमें उच्च ऊर्जा घनत्व, लांबज र्ीवन चक्र, और कम 

लजगत रै्से गुर् मौरू्द हैं। हजलजांतक, बैटरी सजमतियोां, रै्से इलेक्ट्र ोड और/यज इलेक्ट्र ोलजइट्स, के 

तडजजइन में और अतधक रर्नीततयजां तवकतसत करने की आवश्यकतज है तजतक उनकी इलेक्ट्र ोकेतमकल 

प्रदशान क्षमतज को बढ़जयज र्ज सके। 

वतामजन अध्ययन तवतभन्न ऊर्जा भांडजरर् प्रर्जतलयोां के तलए तीन प्रकजर की सजमतियोां के यजांतिक तडजजइन 

पर कें तित है: र्लीय मेटल-आयन बैटररयजां, मेटल-एयर बैटररयजां, और अगली पीढ़ी के ऊर्जा भांडजरर् 

उपकरर्ोां के तलए ति-आयजमी (2D) सजमिी। मुख्य उदे्दश्य बैटरी सजमतियोां को अनुकूतलत करनज और 

आयन पररवहन, प्रतततक्रयज गततशीलतज, और इलेक्ट्र ॉतनक गुर्ोां को इलेक्ट्र ोकेतमकल प्रदशान से र्ोड़ने 

की प्रतक्रयज को समझनज है, तर्सके तलए घनत्व कजयजात्मक तसिजांत (DFT) और आर्तवक गततशीलतज 

(MD) तसमुलेशन रै्से कम्प्यूटेशनल दृतिकोर्ोां कज उपयोग तकयज गयज है। र्लीय मेटल-आयन बैटररयोां 

के तलए, सोतडयम सुपरआयोतनक (NASICON) सांरतचत ATi2(PO4)3 (A=Na, Li) सजमिी कज अध्ययन 

तमतित इलेक्ट्र ोलजइट प्रर्जतलयोां में सांभजतवत एनोड के रूप में तकयज गयज है, तर्नमें Li+ और Na+ आयन 

दोनोां शजतमल हैं। इस सजमिी में Na+ और Li+-आयनोां के पररवहन गुर्ोां और ऊर्जा स्तरोां कज अध्ययन 

और तुलनज करने के तलए MD तसमुलेशन कज उपयोग तकयज गयज है। Na-आयन पररवहन गुर्ोां को 

बढ़जने के तलए लैतटस तनजव के उपयोग की रर्नीतत प्रस्तजतवत की गई है।  इसके अततररक्त, Na-आयन 

चजलकतज और पररवहन गुर्ोां पर िेन बजउांडर ी (GB) के प्रभजव कज अध्ययन तवतभन्न GB सांरचनजओां कज 

उपयोग करके तकयज गयज है। मेटल-एयर बैटररयोां के तलए, अध्ययन कज मुख्य ध्यजन तर्ांक-एयर बैटररयोां 

में इलेक्ट्र ोकैटतलस्ट सजमतियोां के गततशील गुर्ोां की र्जांच पर है। तर्ांक-एयर बैटररयोां कज प्रदशान वजयु 

कैिोड पर ऑक्सीर्न ररडक्शन ररएक्शन (ORR) और ऑक्सीर्न एवोलू्यशन ररएक्शन (OER) की 

धीमी गततशीलतज के कजरर् सीतमत है। Co3O4 इलेक्ट्र ोकैटतलस््टस की इलेक्ट्र ोकैटतलतटक गतततवतध को 

बढ़जने के तलए आर्तवक स्तर पर इलेक्ट्र ॉतनक सांरचनज इांर्ीतनयररांग कज अध्ययन तकयज गयज है। सतक्रय 

तक्रस्टल पे्लनोां पर Cu-डॉप तत्वोां की सजांितज, सतह पर अवशोतित इांटरमीतडएट्स, और सांक्रमर् धजतु 

की इलेक्ट्र ॉतनक सांरचनज रै्से कजरकोां के प्रभजव कज तवशे्लिर् तकयज गयज है।  2D सजमतियोां के तलए, 

अगली पीढ़ी के ऊर्जा भांडजरर् उपकरर्ोां के तलए MoS2 और BFO (BiFeO3, Bi2Fe4O9, और 
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Bi25FeO40) सतहत ररडू्यस्ड िजफीन ऑक्सजइड (rGO) के एकीकरर् कज अध्ययन तकयज गयज है। 

MoS2@rGO में Na-आयन इांटरकलेशन गुर्ोां कज अध्ययन तकयज गयज है, तर्समें Na-आयन पररवहन में 

सुधजर, सतक्रयर् अवरोध में कमी, और Na+-आयन के प्रसजर में वृद्धि देखी गई है। वही ां, BFO@rGO 

समि सजमिी ने rGO एकीकरर् और हेटरोटॉम डोतपांग के कजरर् इलेक्ट्र ॉतनक और फोटोकैटतलतटक 

गुर्ोां में सुधजर तदखजयज है, तर्समें बैंडगैप में कमी देखी गई।   

कुल तमलजकर, इस शोध कज मुख्य उदे्दश्य कम्प्यूटेशनल मॉडतलांग और तसमुलेशन कज उपयोग करके 

ऊर्जा भांडजरर् अनुप्रयोगोां के तलए नवीन बैटरी सजमतियोां को तडर्जइन करनज है। यह अध्ययन मॉडल 

सांरचनज, सांरचनज और सजमतियोां के इलेक्ट्र ोकेतमकल प्रदशान के बीच सांबांध को स्पि करने कज प्रयजस 

करतज है, तर्से प्रयोगजत्मक अवलोकनोां से र्ोड़ज र्ज सकतज है।   
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