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ABSTRACT 

The unprecedented increase in atmospheric CO2 levels, primarily driven by anthropogenic 

emissions, poses a major global challenge. Simultaneously, carbon dioxide represents an abundant 

and underutilized C-feedstock that can be converted into valuable fuels and platform chemicals. 

This duality has given rise to intense research interest in carbon capture and utilization (CCU) 

technologies. However, most current CCU strategies treat capture and conversion as discrete 

processes, with traditional thermal CO2 regeneration methods proving energetically demanding 

and inefficient. In this context, electrochemical reactive CO2 capture (eRCC) presents a promising 

integrated alternative, one that merges the capture and conversion steps, thus lowering energy input 

and enabling on-demand valorization of captured CO2 under mild conditions. A core challenge in 

implementing eRCC lies in identifying or engineering an electrolyte system that not only ensures 

high CO2 solubility and favorable reaction kinetics but also supports a wide electrochemical 

window and stable operation. Deep eutectic solvents (DESs), a novel class of designer solvents 

formed from mixtures of hydrogen bond donors (HBDs) and acceptors (HBAs), offer remarkable 

tunability in their physicochemical properties, making them attractive candidates for eRCC media. 

This thesis investigates the utility of DESs for electrochemical CO2 capture and conversion, with 

particular focus on their interfacial behavior, bulk properties, and synergistic role in paired 

electrocatalytic systems. 

Chapter 1 introduces the conceptual and scientific background motivating this work. It discusses 

the urgency of developing sustainable CO2 management technologies and the emerging role of 

reactive CO2 capture strategies. A comprehensive review of various reactive capture approaches 

is presented, highlighting both the promise and the limitations of current systems. The unique 

advantages of electrochemical reactive CO2 capture are justified, particularly its potential to 

minimize energetic penalties and enable decentralized applications. The rationale for selecting 

DESs as the electrolyte framework is also presented, followed by a clear statement of the research 

objectives and an overview of the thesis structure. 

Chapter 2 provides a detailed description of the experimental methodologies and characterization 

techniques employed throughout the study. Key electrochemical techniques—cyclic voltammetry 

(CV), electrochemical impedance spectroscopy (EIS), and chronoamperometry (CA)—were used 

to probe electrochemical behavior and monitor catalytic performance. 
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To quantify CO2 reduction products, gas chromatography (GC) was used for gaseous species, 

while nuclear magnetic resonance (NMR) spectroscopy was employed for liquid-phase products. 

The structural and morphological evolution of metal foil electrodes during electrolysis was studied 

using scanning electron microscopy (SEM), field-emission SEM (FESEM), X-ray diffraction 

(XRD), Fourier-transform infrared spectroscopy (FTIR), Raman spectroscopy, and X-ray 

photoelectron spectroscopy (XPS). Gravimetric CO2 capture measurements leveraged the non-

volatile nature of DESs, and 13C NMR alongside FTIR spectroscopy were used to explore the 

chemical mechanisms underlying CO₂ absorption. The chapter also outlines the procedures for 

DES preparation, catalyst synthesis, and the instrumental setups used across the thesis. 

Chapter 3 explores the influence of DES composition on eRCC performance by examining the 

molecular interactions and structure at the electrode–electrolyte interface. A tailored DES system 

(Ethaline), modified with the addition of the organic superbase DBU to enhance CO2 affinity and 

dimethyl sulfoxide (DMSO) to reduce viscosity, was developed and evaluated. Through both 

experimental and computational analysis, the study reveals that CO2 capture and conversion 

performance in such DESs is governed by a complex interplay of factors: the availability of 

reactive sites, mass transport influenced by viscosity and conductivity, CO2–DES interaction 

energies, and the structure of the electrochemical double layer (EDL). The results suggest that the 

local microenvironment at the Cu/DES interface is highly sensitive to DES formulation and 

critically determines the efficiency and selectivity of CO2 conversion reactions. 

Chapter 4 focuses on systematically tuning the hydrogen bond donor component of type III DESs 

to understand its effect on bulk and interfacial properties relevant to eRCC. A range of HBDs with 

varying functional groups and molecular structures, including 1,4-butanediol, cresol, levulinic acid, 

and phenol were paired with choline chloride to create a series of DESs. These modifications 

significantly influenced DES parameters such as viscosity, CO2 solubility, and free volume. 

Changes in HBD structure also altered the EDL structure and the distance of closest approach of 

reactive species to the electrode surface, ultimately impacting the stabilization of key intermediates 

during electrocatalysis. Using Au as the working electrode, the study identified how subtle 

variations in HBD functionality can modulate product formation pathways and efficiency. 

Chapter 5 transitions to the role of the electrocatalyst in enhancing eRCC performance. Copper, 

known for its ability to catalyze CO2 reduction to hydrocarbons and multi-carbon products, was 
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chosen as the model electrocatalyst. Nanostructured Cu electrodes were synthesized via pulse 

galvanostatic electrodeposition from baths containing different copper salts, acetate, chloride, 

nitrate, and sulfate allowing control over particle morphology and surface characteristics. The 

study demonstrates that chloride-based precursors lead to the formation of catalytically active 

Cu2O/Cu phases with well-defined cubic morphology and enhanced surface area, facilitating 

higher CO2 adsorption and activation. Among the variants studied, copper deposited from chloride 

precursors exhibited the best performance, attributed to favorable surface structure and the 

presence of subsurface oxygen species. These catalysts were then tested in DES media to assess 

their morphological stability and electrocatalytic activity under eRCC conditions, offering insights 

into the design of stable nanocatalysts for DES-based applications. 

Chapter 6 investigates the integration of biomass valorization with CO2 reduction to further 

enhance process sustainability. Traditionally, water oxidation to O2 is used as the anodic reaction 

during CO2 reduction; however, its high overpotential and limited product value reduces the 

overall system efficiency. As an alternative, lignin oxidation - a reaction with lower 

thermodynamic requirements was coupled with CO2 reduction in a paired electrolysis setup. 

Lignin oxidation was carried out on a Ni foam electrode, while formic acid production from CO2 

was targeted at the Sn electrode. The paired configuration achieved substantial reductions in cell 

voltage compared to the conventional HER-OER pairing, and the formation of value-added 

products. This represents the first demonstration of such a system, highlighting the potential for 

DES-based electrochemical platforms to drive synergistic carbon and biomass valorization under 

mild conditions. 

Chapter 7 concludes the thesis by summarizing the major findings and discussing their broader 

implications for the development of integrated CO2 capture and conversion systems. The study 

establishes deep eutectic solvents as highly versatile and effective media for electrochemical CO2 

conversion, offering opportunities for rational solvent design, interfacial engineering, and reaction 

coupling. Future directions are proposed, including the scaling of DES systems to flow cells 

systems, the integration of renewable energy sources, and the thorough exploration of in-situ 

electrocatalyst restructuring to maximize energy and carbon efficiency. 
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ABSTRACT (Hindi) 

वायुमंडलीय CO2 स्तर में अभूतपूवव वृद्धि, जो मुख्यतः  मानवजननत उत्सजवनो ंके कारण हो रही है, एक गंभीर 

वैनिक चुनौती बन गई है। साथ ही, काबवन डाइऑक्साइड एक प्रचुर मात्रा में उपलब्ध और अभी तक अपयावप्त 

रूप से उपयोग की गई C-फीडस्टॉक है, नजसे मूल्यवान ईंधनो ंऔर रासायननक यौनगको ंमें रूपांतररत नकया 

जा सकता है। इस दै्वतता ने काबवन कैप्चर और उपयोग (CCU) तकनीको ंमें तीव्र अनुसंधान रुनच को जन्म 

निया है। हालांनक, वतवमान CCU रणनीनतयााँ आमतौर पर कैप्चर और रूपांतरण को िो पृथक प्रनियाओ ंके 

रूप में िेखती हैं, और पारंपररक तापीय CO2 नवमोचन नवनधयााँ ऊजाव की दृनि से अत्यनधक मांग वाली और 

अलाभकारी नसि होती हैं। 

इस पररपे्रक्ष्य में, इलेक्ट्र ोरासायननक प्रनतनियाशील CO2 कैप्चर (eRCC) एक आशाजनक एकीकृत नवकल्प 

के रूप में उभरता है, जो कैप्चर और रूपांतरण िोनो ंचरणो ंको एक ही इलेक्ट्र ोरासायननक पे्लटफॉमव में 

समानहत करता है। यह ऊजाव आवश्यकताओ ं को कम करता है और कोमल पररद्धिनतयो ं में CO2 के 

मूल्यवधवन को सक्षम बनाता है। eRCC को लागू करने में एक मुख्य चुनौती ऐसा इलेक्ट्र ोलाइट नसस्टम खोजना 

या नवकनसत करना है जो उच्च CO2 नवलेयता, अनुकूल प्रनतनिया गनत, नवसृ्तत इलेक्ट्र ोरासायननक नवंडो और 

द्धिर संचालन सुनननित कर सके। डीप यूटेद्धक्ट्क सॉल्वेंट्स (DESs), जो हाइडर ोजन बॉन्ड डोनर (HBDs) 

और एके्सप्टर (HBAs) के नमश्रण से बनते हैं, ऐसे नडजाइनर सॉल्वेंट्स का एक नया वगव हैं नजनके भौनतक-

रासायननक गुणो ंको अत्यनधक समायोनजत नकया जा सकता है। ये eRCC माध्यम के रूप में अतं्यत आकर्वक 

नवकल्प प्रिान करते हैं। 

यह शोध प्रबंध DESs के उपयोग की जांच करता है, नवशेर् रूप से उनके इंटरफेस व्यवहार, बल्क गुणो ं

और युद्धित इलेक्ट्र ोकैटानलनटक प्रणानलयो ंमें सहनियात्मक भूनमका पर ध्यान कें नित करते हुए। 

अध्याय 1 इस कायव की वैचाररक और वैज्ञाननक पृष्ठभूनम प्रसु्तत करता है। इसमें सतत CO₂ प्रबंधन तकनीको ं

के नवकास की आवश्यकता और प्रनतनियाशील CO₂ कैप्चर रणनीनतयो ंकी उभरती भूनमका पर चचाव की 

गई है। नवनभन्न प्रनतनियाशील कैप्चर दृनिकोणो ंकी व्यापक समीक्षा की गई है, जो वतवमान प्रणानलयो ंकी 

संभावनाओ ंऔर सीमाओ ंिोनो ंको उजागर करती है। इलेक्ट्र ोरासायननक प्रनतनियाशील CO₂ कैप्चर की 

नवनशि नवशेर्ताओ ंको उनचत ठहराया गया है, नवशेर् रूप से इसके ऊजाव हानन को नू्यनतम करने और 

नवकेद्धित अनुप्रयोगो ंमें सक्षम होने की क्षमता के संिभव में। DESs को इलेक्ट्र ोलाइट ढांचे के रूप में चुनने 

का तकव  और शोध के उदे्दश्य तथा प्रबंध की संरचना का अवलोकन भी प्रसु्तत नकया गया है। 
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अध्याय 2 अध्ययन में प्रयुक्त प्रयोगात्मक कायवप्रणानलयो ंऔर नवशेर्ता तकनीको ंका नवसृ्तत नववरण प्रिान 

करता है। प्रमुख इलेक्ट्र ोरासायननक तकनीकें —साइद्धिक वोल्टमेटर ी (CV), इलेक्ट्र ोरासायननक प्रनतबाधा 

से्पक्ट्र ोस्कोपी (EIS), और िोनोएमे्परोमेटर ी (CA)—का उपयोग इलेक्ट्र ोरासायननक व्यवहार की जांच और 

उते्प्ररक प्रिशवन की ननगरानी के नलए नकया गया। CO2 अपचयन उत्पािो ंकी मात्रा ननधावरण के नलए गैसीय 

उत्पािो ंहेतु गैस िोमैटोग्राफी (GC) और िव उत्पािो ंहेतु नू्यद्धियर मैगे्ननटक रेजोनेंस (NMR) से्पक्ट्र ोस्कोपी 

का उपयोग नकया गया। इलेक्ट्र ोनलनसस के िौरान धातु फॉयल इलेक्ट्र ोड्स के संरचनात्मक और रूपात्मक 

नवकास का अध्ययन SEM, FESEM, XRD, FTIR, Raman से्पक्ट्र ोस्कोपी और XPS के माध्यम से नकया गया। 

CO2 कैप्चर मापनो ंके नलए DESs की अवाष्पशील प्रकृनत का लाभ उठाया गया, और ¹³C NMR तथा FTIR 

का उपयोग CO2 अवशोर्ण की रासायननक प्रनियाओ ंकी जांच के नलए नकया गया। इस अध्याय में DES 

ननमावण, उते्प्ररक संशे्लर्ण और उपकरणीय सेटअप की प्रनियाएाँ  भी वनणवत हैं। 

अध्याय 3 DES संरचना के eRCC प्रिशवन पर प्रभाव की जांच करता है, नवशेर् रूप से इलेक्ट्र ोड–

इलेक्ट्र ोलाइट इंटरफेस पर अंतरफलक संरचना और आणनवक पारस्पररक नियाओ ंके संिभव में। एक नवशेर् 

रूप से तैयार नकया गया DES नसस्टम (Ethaline), नजसमें CO2 के प्रनत आकर्वण बढाने हेतु ऑगेननक 

सुपरबेस DBU और नचपनचपाहट कम करने के नलए डाईनमथाइल सल्फोक्साइड (DMSO) नमलाया गया, 

का नवकास और मूल्यांकन नकया गया। प्रयोगात्मक और संगणकीय नवशे्लर्ण से यह पता चला नक इन DESs 

में CO2 कैप्चर और रूपांतरण का प्रिशवन नवनभन्न जनटल कारको ं के संयोजन द्वारा ननधावररत होता है: 

प्रनतनियाशील साइटो ंकी उपलब्धता, नचपनचपाहट और चालकता द्वारा प्रभानवत िव्य पररवहन, CO2–DES 

इंटरैक्शन ऊजाव, और इलेक्ट्र ोरासायननक डबल लेयर की संरचना। पररणाम बताते हैं नक Cu/DES इंटरफेस 

पर िानीय सूक्ष्म वातावरण DES संरचना के प्रनत अत्यनधक संवेिनशील होता है और CO2 रूपांतरण 

प्रनतनिया की िक्षता और चयनात्मकता को ननयंनत्रत करता है। 

अध्याय 4 प्रकार III DESs में हाइडर ोजन बॉन्ड डोनर घटक को व्यवद्धित रूप से समायोनजत करता है तानक 

eRCC से संबंनधत बल्क और इंटरफेस गुणो ंपर उसके प्रभाव को समझा जा सके। नवनभन्न कायावत्मक समूहो ं

और आणनवक संरचनाओ ंवाले HBDs जैसे 1,4-बू्यटेनडायोल, िेसोल, लेवुनलननक एनसड और नफनोल को 

कोलाइन िोराइड के साथ नमलाकर DESs की एक शंृ्रखला तैयार की गई। इन संशोधनो ंने नचपनचपाहट, 

CO2 नवलेयता और मुक्त आयतन जैसे गुणो ंको प्रभानवत नकया। HBD संरचना में बिलावो ंने EDL संरचना 

और प्रनतनियाशील प्रजानतयो ं की इलेक्ट्र ोड सतह तक पहंुच की िूरी को भी पररवनतवत नकया, नजससे 
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इलेक्ट्र ोकैटनलनसस के िौरान प्रमुख मध्यवती उत्पािो ंकी द्धिरीकरण प्रनिया पर प्रभाव पडा। Au इलेक्ट्र ोड 

के उपयोग से यह समझा गया नक HBD कायावत्मकता में सूक्ष्म पररवतवन भी उत्पाि बनने के मागव और िक्षता 

को प्रभानवत कर सकते हैं। 

अध्याय 5 eRCC प्रिशवन को बेहतर बनाने में इलेक्ट्र ोकैटनलस्ट की भूनमका पर कें नित है। तांबा (Cu), जो 

CO2 को हाइडर ोकाबवन और बहु-काबवन उत्पािो ंमें रूपांतररत करने की क्षमता रखता है, को मॉडल उते्प्ररक 

के रूप में चुना गया। नवनभन्न तांबे लवणो—ंएसीटेट, िोराइड, नाइटर ेट और सले्फट—से युक्त स्नानो ंसे पल्स 

गैले्वनोसे्टनटक इलेक्ट्र ोनडपोनजशन द्वारा नैनोसंरनचत Cu इलेक्ट्र ोड्स का संशे्लर्ण नकया गया, नजससे कण 

आकाररकी और सतह नवशेर्ताओ ंको ननयंनत्रत नकया जा सके। अध्ययन िशावता है नक िोराइड आधाररत 

प्रीकसवसव से Cu2O/Cu चरणो ंका गठन होता है नजनकी घनाकार संरचना और उच्च सतह के्षत्र होता है, 

नजससे CO₂ का बेहतर अवशोर्ण और सनियण संभव होता है। इन इलेक्ट्र ोड्स को DES माध्यम में परीक्षण 

नकया गया नजससे इनकी संरचनात्मक द्धिरता और इलेक्ट्र ोकैटनलनटक गनतनवनध पर अंतदृवनि प्राप्त हुई। 

अध्याय 6 CO2 अपचयन को अनधक सतत बनाने के नलए बायोमास वैलराइजेशन के एकीकरण की जांच 

करता है। पारंपररक रूप से CO2 अपचयन के िौरान एनोड पर जल का ऑक्सीकरण होता है नजससे O2 

बनता है, लेनकन यह उच्च ओवरपोटेंनशयल और कम उत्पाि मूल्य के कारण प्रणाली की िक्षता को कम 

करता है। एक नवकल्प के रूप में, कम ऊष्मागनतकीय आवश्यकता वाले नलनग्नन ऑक्सीकरण को CO2 

अपचयन के साथ युद्धित नकया गया। Ni फोम इलेक्ट्र ोड पर नलनग्नन ऑक्सीकरण और Sn इलेक्ट्र ोड पर 

फॉनमवक एनसड ननमावण को लनक्षत नकया गया। इस युद्धित नवन्यास ने पारंपररक HER-OER संयोजन की 

तुलना में सेल वोले्टज को काफी हि तक कम नकया और मूल्यवनधवत उत्पािो ंका ननमावण नकया। यह प्रणाली 

DES आधाररत इलेक्ट्र ोरासायननक पे्लटफामों की क्षमता को िशावती है जो कोमल पररद्धिनतयो ंमें काबवन और 

बायोमास वैलराइजेशन को सक्षम बनाती है। 

अध्याय 7 इस शोध प्रबंध का समापन करते हुए प्रमुख ननष्कर्ों को संके्षनपत करता है और एकीकृत CO2 

कैप्चर और रूपांतरण प्रणानलयो ंके नवकास पर उनके व्यापक प्रभावो ंकी चचाव करता है। यह अध्ययन 

िशावता है नक DESs इलेक्ट्र ोरासायननक CO2 रूपांतरण के नलए अत्यनधक बहुपरक और प्रभावी माध्यम हो 

सकते हैं, नजससे सॉल्वेंट नडजाइन, इंटरफेस इंजीननयररंग और प्रनतनिया युिन के नए अवसर उत्पन्न होते 

हैं। भनवष्य की निशा में DES प्रणानलयो ंका से्कल-अप, नवीकरणीय ऊजाव स्रोतो ंका एकीकरण, और ऊजाव 

व काबवन िक्षता को अनधकतम करने के नलए अनतररक्त युद्धित प्रनतनियाओ ंकी खोज प्रस्तानवत की गई है 
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