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Abstract 

Rechargeable aqueous zinc-ion batteries (ZIBs) have attracted significant attention as next-

generation energy storage systems for large-scale energy storage applications, owing to their 

low cost, enhanced safety, and promising electrochemical properties. However, the 

advancement of ZIB technology toward practical applications is hindered by several critical 

challenges, including the formation and growth of zinc (Zn) dendrites, short cycle life, limited 

operating voltage, reduced energy density, and complex charge storage mechanisms. The 

present work proposes a strategic approach focused on the development of stable electrodes by 

integrating sustainable material design and interface engineering to overcome key issues, such 

as dendrite formation, poor cycling stability, and sluggish ion kinetics. To suppress dendritic 

growth and enhance anode performance, activated carbon (AC) derived from corn husk 

biomass is incorporated into the Zn anode. At an optimal loading of 15 wt.% AC, the modified 

anode achieves a high initial discharge capacity of 211.67  mAh.g-1 and retains 86.42% of its 

capacity after 125 galvanostatic charge-discharge (GCD) cycles, indicating improved 

electrochemical reversibility and cycling stability. Further enhancement is realized through 

surface engineering of the Zn anode using a metal-organic framework (MOF), specifically 

zeolitic imidazolate framework-8 (ZIF-8), electrodeposited onto a zinc-copper (Zn-Cu) 

structure. This interface-engineered structure promotes uniform Zn nucleation, minimizes 

dendritic growth, and enables stable plating/stripping of Zn2+ for 1000 hours in symmetrical 

cells. Post-cycling characterization confirms that the ZIF-8 layer effectively mitigates 

morphological degradation, contributing to extended anode lifespan in ZIBs. To gain 

quantitative insights into dendritic growth minimization, a mathematical model is developed 

that incorporates ion transport and electrochemical kinetics. The ZIF-8-modified electrode 

exhibits the highest Zn2+ transference number (𝑡+), the lowest dendritic current density, and a 

favorable steady-state Zn2+ concentration profile near the electrode surface. The developed 
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mathematical model suggests that while increasing the 𝑡+ significantly reduce dendritic 

growth, it cannot be eliminated completely. Enhanced Zn2+ transport also reduces the charge 

transfer resistance, promoting more stable and uniform Zn deposition at the anode surface. On 

the cathode side, two multivalent transition metal oxide systems are studied: ZIF-67-derived 

Co3O4/α-MnO2 composite and mixed-valence spinel-type NiMn2O4. Zn//Co3O4/α-MnO2 

delivers a discharge capacity of 243.51 mAh.g-1 at 0.4 C and 140.2 mAh.g-1 at 4 C, retaining 

90.59% of its capacity after 2000 GCD cycles at 4 C, while maintaining high Coulombic 

efficiency and redox reversibility. Zn//NiMn2O4 delivers a discharge capacity of 146.4 mAh.g-

1 at 1 C, with 88.5% capacity retention after 2050 GCD cycles with stable Coulombic 

efficiency. The findings of this work demonstrate that the use of biomass-derived porous AC 

and ZIF-based interface engineering effectively enhanced anode stability by minimizing Zn 

dendrite growth, while the development of mixed-valence spinel-type and tunnel-structured 

cathode materials improved capacity and cycling performance in ZIBs. The coupling of 

experimental validation with mathematical modeling provides a robust approach for the 

rational design of high-performance, sustainable, and safe energy storage systems. 

Keywords: Zinc-ion battery, aqueous battery, zinc dendrite, metal-organic framework, spinel 

cathode, zinc dendrite modelling 
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सार 

जैवभार-व्यतु्पन्न पनु: ररचाजज होन ेयोग्य जलीय जजिंक-आयन बटैररयााँ (ZIBs) अपनी कम लागत, बेहतर सरुक्षा तथा उत्कृष्ट 

जवद्यरासायजनक गणुों के कारण बडे पमैान ेपर ऊजाज भिंडारण अनुप्रयोगों के जलए अगली पीढी की ऊजाज भिंडारण प्रणाजलयों के रूप में 

जवशेष आकषजण का कें द्र बनी हैं। जकिं तु, ZIB तकनीक का व्यावहाररक उपयोग अभी भी कई महत्वपणूज चनुौजतयों से बाजित ह,ै 

जजनमें जजिंक (Zn) डेंड्राइट्स का जनमाजण एविं वजृि, अल्प चक्र-जीवन, सीजमत पररचालन वोल्टेज, कम ऊजाज घनत्व तथा जजटल 

चाजज-सिंग्रहण तिंत्र शाजमल हैं। इन चनुौजतयों को दरू करन े के जलए प्रस्तुत शोिकायज में जटकाऊ सामग्री जडजाइन और इिंटरफेस 

इिंजीजनयररिंग को सजममजलत करत ेहएु जस्थर इलेक्ट्रोड जवकजसत करन ेकी एक रणनीजतक पिजत प्रस्तुत की गई ह।ै डेंड्राइट जनमाजण को 

दबाने और ऐनोड प्रदशजन को सिुारने हतेु, मकई के भसेू से प्राप्त सजक्रय काबजन (AC) को Zn ऐनोड में सजममजलत जकया गया। 15 

wt.% AC के अनुकूजलत स्तर पर सिंशोजित ऐनोड न े211.67 mAh.g-1 की उच्च प्रारिंजभक जडस्चाजज क्षमता प्रदजशजत की और 125 

GCD चक्रों के बाद 86.42% क्षमता बनाए रखी, जो बेहतर चक्र-जस्थरता और जवद्यरासायजनक पनुरावतजनीयता को दशाजता ह।ै ऐनोड 

जस्थरता को और बढान ेके जलए, मेटल-ऑगेजनक फे्रमवकज  (MOF), जवशेष रूप से Zeolitic Imidazolate Framework-8 

(ZIF-8), को Zn-Cu सिंरचना पर इलेक्ट्रोजडपोजजशन के माध्यम से कोट जकया गया। यह इिंटरफेस-इिंजीजनयडज सिंरचना Zn का समान 

रूप से नाजभकीयकरण सजुनजित करती ह,ै डेंड्राइजटक वजृि को न्यनूतम करती ह ैतथा समजमतीय कोजशकाओिं में 1000 घिंटे तक 

जस्थर Zn2+ प्लेजटिंग/जस्रजपिंग को सक्षम बनाती ह।ै चक्र-उपरािंत जवशे्लषण पजुष्ट करता ह ैजक ZIF-8 परत सतही अपक्षय को प्रभावी 

रूप से जनयिंजत्रत करती ह,ै जजससे ऐनोड का जीवनकाल बढता ह।ै डेंड्राइट वजृि में कमी के मात्रात्मक आकलन हतेु एक गजणतीय 

मॉडल जवकजसत जकया गया ह,ै जजसमें आयन पररवहन और जवद्यरासायजनक अजभजक्रयात्मकता दोनों को शाजमल जकया गया ह।ै 

ZIF-8 सिंशोजित इलेक्ट्रोड न ेसवाजजिक Zn2+ रािंसफरेंस सिंख्या (𝑡+), न्यनूतम डेंड्राइजटक करिंट घनत्व तथा इलेक्ट्रोड सतह के 

समीप अनुकूल जस्थर-जस्थजत Zn2+ सािंद्रता प्रोफाइल प्रदजशजत की। मॉडल इिंजगत करता ह ैजक 𝑡+ में वजृि से डेंड्राइट वजृि में महत्वपणूज 

कमी आती ह,ै जकिं तु इसे पणूजतः समाप्त नहीं जकया जा सकता। सिुरी हईु Zn2+ गजतशीलता चाजज-रािंसफर प्रजतरोि को भी घटाती ह,ै 

जजससे ऐनोड सतह पर अजिक जस्थर एविं समान Zn जनक्षपेण सजुनजित होता ह।ै कैथोड पक्ष में, दो बहुवैलेंट सिंक्रमण िातु ऑक्ट्साइड 

प्रणाजलयों का अध्ययन जकया गया: ZIF-67-व्यतु्पन्न Co3O4/α-MnO2 सजमश्रण तथा जमजश्रत-वलेंसी जस्पनले-प्रकार NiMn2O4। 
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Zn//Co3O4/α-MnO2 न े0.4 C पर 243.51 mAh.g-1 तथा 4 C पर 140.2 mAh.g-1 की जडस्चाजज क्षमता प्रदान की, और 4 

C पर 2000 GCD चक्रों के बाद 90.59% क्षमता को बनाए रखा। Zn//NiMn2O4 न े1 C पर 146.4 mAh.g-1 की क्षमता 

प्रदजशजत की तथा 2050 GCD चक्रों के बाद 88.5% क्षमता को जस्थर कूलॉजमबक दक्षता के साथ बनाए रखा। समग्रतः, यह शोि 

दशाजता ह ैजक जैव-अवशेषों से जनजमजत झरझरा AC तथा ZIF-आिाररत इिंटरफेस इिंजीजनयररिंग Zn ऐनोड में डेंड्राइट वजृि को प्रभावी 

रूप से जनयिंजत्रत करती ह,ै जबजक जमजश्रत-वलेंसी जस्पनेल एविं टनल-सिंरजचत कैथोड सामजग्रयााँ क्षमता तथा चक्र-जीवन में उल्लेखनीय 

सिुार लाती हैं। प्रायोजगक सत्यापन को गजणतीय मॉडजलिंग के साथ सिंयोजजत करने से उच्च-प्रदशजन, जटकाऊ तथा सरुजक्षत ऊजाज 

भिंडारण प्रणाजलयों की तकज सिंगत जडजाइन हतेु एक सशक्त पिजत प्राप्त होती ह।ै 

क ुं जी शब्द: जजिंक-आयन बटैरी, जलीय बटैरी, जजिंक डेंड्राइट, मेटल-ऑगेजनक फे्रमवकज , जस्पनेल कैथोड, जजिंक डेंड्राइट मॉडजलिंग 
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