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Abstract

Graphene, a single-atom-thick layer of sp2 hybridized carbon atoms arranged in

a hexagonal lattice, has transformed materials science with its remarkable prop-

erties, including a high surface area, exceptional electron mobility, outstanding

thermal conductivity, and superior mechanical strength. Since its isolation in

2004, graphene has demonstrated unmatched potential in electronics, energy stor-

age, and sensing applications. Monolayer graphene (MG) is the building block of

all graphitic materials, features an extremely high surface area ( 2630 m2 g−1),

unparalleled thermal conductivity (up to 5000 W m−1K−1), exceptional electron

mobility (up to 200,000 cm2 V−1s−1), and nearly complete optical transparency

(∼ 97.7%). Bilayer graphene (BG), with two stacked layers, introduces interlayer

coupling that slightly reduces these properties but still offers high thermal con-

ductivity ( 2500–3000 W m−1K−1), electron mobility ( 15,000 cm2 V−1s−1), and

optical transparency m−1K−1ency (∼ 95.4%), alongside a tunable electronic band

gap ideal for transistors and photodetectors. Trilayer graphene (TG), composed of

three layers, further transitions toward bulk behavior, with a surface area ( 1017

m2 g−1), thermal conductivity ( 2000–3000 W m−1K−1) and optical transparency

(∼ 92.4%), lower than MG and BG, yet retaining sufficient electron mobility (

10,000 cm2 V−1s−1) and mechanical strength for flexible electronics and quantum
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computing. These forms of graphene demonstrate the critical importance of con-

trolling layer thickness during synthesis, as the remarkable properties observed

in thinner layers, are progressively diminished in thicker graphene, transitioning

toward bulk-like behavior.

The bottom-up approaches, such as Chemical Vapor Deposition (CVD), for

synthesizing MG, BG, and TG involve growing high-quality, precisely controlled

graphene layers from fundamental carbon building blocks using specific catalysts

and carefully regulated operating conditions. However, these methods face limita-

tions such as substrate compatibility, defect introduction during graphene transfer,

high production costs, and complex equipment, making them less viable for large-

scale applications. In contrast, top-down approaches involve exfoliating graphite,

where graphene layers are peeled apart by weakening the Van der Waals forces.

These methods, including chemical, electrochemical, and mechanical techniques,

offer scalable and cost-effective solutions for graphene production but often re-

sult in higher defect density, smaller flake sizes, and variability in the number of

layers (layer polydispersity). Among these, electrochemical exfoliation of graphite

stands out due to its ability to produce graphene with fewer defects and larger flake

sizes. Electrochemical exfoliation of graphite involves intercalating guest species

into graphite layers using an electric potential, followed by subsequent expansion

and exfoliation to release graphene flakes. Furthermore, unlike bottom-up tech-

niques, which are limited by substrate compatibility, electrochemical exfoliation

offers a solution-processable approach that enables direct application of graphene

to substrates.

In this work, electrochemical protocols were established to synthesize single-

stage I–III graphite bisulfate (GB) compounds with minimal defect density, serv-
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ing as precursors for controlled graphite exfoliation. Stage-I GB was exfoliated

and sonicated to produce MG dispersions with ∼ 93.3% yield, an average flake

size of ∼ 136 µm2, and exhibiting optoelectrical properties comparable to those

of CVD-grown MG. Similarly, single-stage II GB was processed to yield BG dis-

persions with ∼ 80.5% yield and an average flake size of 93 µm2, while stage-III

GB produced TG dispersions with a yield of ∼ 77.6% and an average flake size of

∼ 96 µm2, both demonstrating properties akin to their CVD-grown counterparts.

Furthermore, the synthesized MG, BG, and TG demonstrate low defect densities,

reflected by an ID/IG ratio below 0.1. The atomic oxygen content is minimal,

measured at 2.8%, 3.2%, and 3.6% for MG, BG, and TG, respectively, which is

only slightly higher than the 2.1% found in pristine HOPG.

MG demonstrated excellent optoelectrical properties with an optical transmit-

tance of ∼ 96.86% and conductivity of ∼ 2.45 ×106 S m−1, while BG exhibited

a slightly lower transmittance of ∼ 94.87% and conductivity of ∼ 2.39 ×106 S

m−1. TG showed an optical transmittance of ∼ 92.2% and conductivity of ∼ 2.17

×106 S m−1. In terms of electrochemical performance, MG achieved a specific

capacitance of ∼ 666 F g−1 in 1 M sodium sulfate at 1 A g−1, retaining ∼ 60%

of its capacity at 8 A g−1. In 5 M sulfuric acid, it delivered an impressive capaci-

tance of ∼ 1363 F g−1 with ∼ 74% capacity retention at 8 A g−1. BG exhibited

specific capacitances of ∼ 363 F g−1 in 1 M sodium sulfate and ∼ 521 F g−1 in

5 M sulfuric acid, retaining ∼ 63% and ∼ 92% of its capacity, respectively, at

8 A g−1. Similarly, TG recorded specific capacitances of ∼ 259 F g−1 in 1 M

sodium sulfate and ∼ 453 F g−1 in 5 M sulfuric acid, with capacity retention of ∼

67% and ∼ 94% at 8 F g−1, respectively. To the best of my knowledge, the spe-

cific capacitance reported for MG, BG, and TG is the highest to date, surpassing
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the values documented in the literature for electrochemically synthesized thicker

graphene and reduced graphene oxide (RGO). Thus, these results underscore the

exceptional potential of MG, BG, and TG for high-performance supercapacitive

energy storage applications.

The findings presented in this work emphasize the effectiveness of electrochemi-

cal exfoliation as a scalable and cost-efficient method for yielding high-quality MG,

BG, and TG with minimal defect densities and exceptional optoelectrical prop-

erties. By tailoring the synthesis protocols to achieve layer-monodispersity and

optimal flake size, this research highlights the potential of graphene-based mate-

rials in advanced supercapacitive energy storage applications. These results pave

the way for future exploration of graphene’s unique properties across various in-

dustrial and technological domains, emphasizing its role as a critical material for

next-generation energy solutions.

Keywords: Monolayer Graphene, Bilayer Graphene, Trilayer Graphene, Elec-

trochemical Exfoliation, Graphite Bisulfate, Optoelectrical properties, Superca-

pacitive energy storage
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सार 

ग्राफीन, एक षट्कोणीय जाली में व्यवस्थित SP2 संकररत कार्बन परमाणुओ ंकी एक एकल-परमाणु-मोटी परत, ने 

अपने उले्लखनीय गुणो ंके साथ पधाथब ववज्ञान को र्दल वदया है, वजसमें एक उच्च सतह के्षत्र, असाधारण इलेक्ट्र ॉन 

गवतशीलता, उतृ्कष्ट तापीय चालकता और रे्हतर यांवत्रक शस्थि शावमल है। वषब 2004 में अपने अलगाव के र्ाद से, 

ग्राफीन ने इलेक्ट्र ॉवनक्स, ऊजाब भंडारण और संवेदन अनुप्रयोगो ंमें रे्जोड़ क्षमता का प्रदशबन वकया है। एकल परत 

ग्राफीन (MG) सभी गे्रफाइवटक सामवग्रयो ंका वनमाबण खंड है, इसमें एक अतं्यत उच्च सतह के्षत्र (2630 m2 g−1), 

अवितीय तापीय चालकता (5000 W m−1K−1 तक), असाधारण इलेक्ट्र ॉन गवतशीलता (200,000 cm2 V−1s−1 तक) 

और लगभग पूणब ऑविकल पारदवशबता (∼ 97.7%) है। दो खड़ी परतो ंके साथ विपरत ग्राफीन (BG) इंटरलेयर युग्मन 

का पररचय देता है जो इन गुणो ंको थोड़ा कम करता है लेवकन वफर भी उच्च तापीय चालकता (2500-3000 W 

m−1K−1), इलेक्ट्र ॉन गवतशीलता (15,000 cm2 V−1s−1) और ऑविकल पारदवशबता m−1K−1ency (∼ 95.4%) प्रदान 

करता है, साथ ही टर ांवजस्टर और फोटो वडटेक्ट्रो ंके वलए एक पररवतबनशील इलेक्ट्र ॉवनक र्ैंड गैप आदशब है। तीन 

परतो ंसे र्ना वत्रस्तरीय ग्राफीन (TG), सतह के्षत्र (1017 m2 g−1), तापीय चालकता (2000–3000 W m−1K−1) और 

ऑविकल पारदवशबता (∼ 92.4%) के साथ, MG और BG से कम है, वफर भी लचीले इलेक्ट्र ॉवनक्स और क्ांटम 

कंपू्यवटंग के वलए पयाबप्त इलेक्ट्र ॉन गवतशीलता (10,000 cm2 V−1s−1) और यांवत्रक शस्थि र्नाए रखता है। ग्राफीन 

के ये रूप संशे्लषण के दौरान परत की मोटाई को वनयंवत्रत करने के महत्वपूणब महत्व को प्रदवशबत करते हैं, क्ोवंक 

पतली परतो ंमें देखे जाने वाले उले्लखनीय गुण, मोटे ग्राफीन में उत्तरोत्तर कम होते जाते हैं, जो थोक जैसे व्यवहार 

की ओर संक्रमण करते हैं। 

MG, BG और TG के संशे्लषण के वलए रासायवनक वाष्प जमाव (CVD) जैसे नीचे से ऊपर के तरीको ंमें वववशष्ट 

उते्प्ररको ंऔर सावधानीपूवबक वववनयवमत पररचालन स्थिवतयो ंका उपयोग करके मौवलक कार्बन वर्स्थडंग ब्लॉको ंसे 

उच्च गुणवत्ता वाले, सटीक रूप से वनयंवत्रत ग्राफीन परतो ंको ववकवसत करना शावमल है। हालााँवक, इन वववधयो ंमें 

सब्सटर ेट संगतता, ग्राफीन िानांतरण के दौरान दोष का पररचय, उच्च उत्पादन लागत और जवटल उपकरण जैसी 

सीमाएाँ  हैं, जो उन्हें र्डे़ पैमाने पर अनुप्रयोगो ंके वलए कम व्यवहायब र्नाती हैं। इसके ववपरीत, ऊपर से नीचे के 

तरीको ंमें गे्रफाइट को स्थललना शावमल है, जहााँ वैन डेर वाल्स र्लो ंको कमजोर करके ग्राफीन परतो ंको अलग- 

अलग वकया जाता है। रासायवनक, ववद्युत रासायवनक और यांवत्रक तकनीको ंसवहत ये वववधयााँ ग्राफीन उत्पादन के 

वलए से्कलेर्ल और लागत प्रभावी समाधान प्रदान करती हैं, लेवकन अक्सर उच्च दोष घनत्व, छोटे फे्लक आकार 

और परतो ं की संख्या में पररवतबनशीलता  का पररणाम देती हैं। इनमें से, गे्रफाइट का ववद्युत रासायवनक 

एक्सफोवलएशन कम दोषो ंऔर र्डे़ आकार के फे्लक के साथ ग्राफीन का उत्पादन करने की अपनी क्षमता के 

कारण अलग है। गे्रफाइट के इलेक्ट्र ोकेवमकल एक्सफोवलएशन में इलेस्थक्ट्र क पोटेंवशयल का उपयोग करके अवतवथ 

प्रजावतयो ंको गे्रफाइट परतो ंमें इंटरकैलेट करना शावमल है, इसके र्ाद ग्राफीन के गुचे्छ को छोड़ने के वलए ववस्तार 

और एक्सफोवलएशन वकया जाता है। इसके अलावा, र्ॉटम-अप तकनीको ंके ववपरीत, जो सब्सटर ेट संगतता िारा 



सीवमत हैं, इलेक्ट्र ोकेवमकल एक्सफोवलएशन एक समाधान-प्रवक्रया योग्य दृवष्टकोण प्रदान करता है जो सब्सटर ेट पर 

ग्राफीन के सीधे अनुप्रयोग को सक्षम र्नाता है। 

इस कायब में, नू्यनतम दोष घनत्व वाले वसंगलसे्टज I-III गे्रफाइट र्ाइसले्फट (GB) यौवगको ंको संशे्लवषत करने के 

वलए इलेक्ट्र ोकेवमकल प्रोटोकॉल िावपत वकए गए थे, जो वनयंवत्रत गे्रफाइट एक्सफोवलएशन के वलए अग्रदूत के रूप 

में काम करते हैं। से्टज-I GB को एक्सफोवलएट वकया गया और सोवनकेट वकया गया तावक MG फैलाव का उत्पादन 

वकया जा सके वजसमें ∼ 93.3% उपज, ∼ 136 μm2 का औसत फे्लक आकार और CVD-ग्रोन MG के तुलनीय 

ऑिोइलेस्थक्ट्र कल गुण प्रदवशबत हो।ं इसी तरह, वसंगल-से्टज II GB को संसावधत वकया गया तावक BG फैलाव का 

उत्पादन वकया जा सके वजसमें ∼ 80.5% उपज और 93 μm2 का औसत फे्लक आकार हो, जर्वक से्टज-III GB ने 

∼ 77.6% की उपज और ∼ 96 μm2 के औसत फे्लक आकार के साथ TG फैलाव का उत्पादन वकया, दोनो ंने अपने 

CVD उत्पावदत समकक्षो ंके समान गुण प्रदवशबत वकए। इसके अलावा, संशे्लवषत MG, BG और TG कम दोष घनत्व 

प्रदवशबत करते हैं, जो 0.1 से नीचे आईडी/आईजी अनुपात िारा दशाबया गया है। परमाणु ऑक्सीजन सामग्री नू्यनतम 

है, MG, BG और TG के वलए क्रमशः  2.8%, 3.2% और 3.6% मापी गई है, जो वक वप्रस्थस्टन एचओपीजी में पाए जाने 

वाले 2.1% से थोड़ा ही अवधक है। 

MG ने लगभग 96.86% ऑविकल संपे्रषण और लगभग 2.45 ×106 S m⁻¹ की चालकता के साथ उतृ्कष्ट 

ऑिोइलेस्थक्ट्र कल गुणो ंका प्रदशबन वकया, जर्वक BG ने लगभग 94.87% का थोड़ा कम संपे्रषण और लगभग 2.39 

×106 S m⁻¹ की चालकता प्रदवशबत की। TG ने लगभग 92.2% का ऑविकल संपे्रषण और लगभग 2.17 ×106 S 

m⁻¹ की चालकता वदखाई। ववद्युत-रासायवनक प्रदशबन के संदभब में, MG ने  1 A g⁻¹ पर 1 M सोवडयम सले्फट में 

लगभग 666 F g⁻¹ की वववशष्ट धाररता हावसल की, वजसने 8 A g⁻¹ पर अपनी क्षमता का लगभग 60% र्रकरार 

रखा। 5 M सल्फ्यूररक एवसड में, इसने 8 A g⁻¹ पर ∼ 74% क्षमता प्रवतधारण के साथ ∼ 1363 F g⁻¹ की प्रभावशाली 

धाररता प्रदान की। BG ने 1 M सोवडयम सले्फट में ∼ 363 F g⁻¹ और 5 M सल्फ्यूररक एवसड में ∼ 521 F g⁻¹ की 

वववशष्ट धाररता प्रदवशबत की, वजसने 8 A g⁻¹ पर क्रमशः  अपनी क्षमता का ∼ 63% और ∼ 92% र्नाए रखा। इसी 

तरह, TG ने 1 M सोवडयम सले्फट में ∼ 259 F g⁻¹ और 5 M सल्फ्यूररक एवसड में ∼ 453 F g⁻¹  की वववशष्ट धाररता 

दजब की, वजसमें 8 F g⁻¹ पर क्रमशः  ∼ 67% और ∼ 94% क्षमता प्रवतधारण था। मेरी जानकारी के अनुसार, MG, 

BG और TG के वलए ररपोटब की गई वववशष्ट धाररता आज तक की सर्से अवधक है, जो इलेक्ट्र ोकेवमकली संशे्लवषत 

मोटे ग्राफीन और कम ग्राफीन ऑक्साइड (RGO) के वलए सावहत्य में दजब मूल्ो ंसे अवधक है। इस प्रकार, ये पररणाम 

उच्च प्रदशबन वाले सुपरकैपेवसवटव ऊजाब भंडारण अनुप्रयोगो ंके वलए एमजी, र्ीजी और टीजी की असाधारण क्षमता 

को रेखांवकत करते हैं। 

इस कायब में प्रसु्तत वनष्कषब इलेक्ट्र ोकेवमकल एक्सफोवलएशन की प्रभावशीलता पर जोर देते हैं, जो नू्यनतम दोष 

घनत्व और असाधारण ऑिोइलेस्थक्ट्र कल गुणो ंके साथ उच्च गुणवत्ता वाले एमजी, र्ीजी और टीजी प्राप्त करने के 

वलए एक से्कलेर्ल और लागत-कुशल वववध है। परत-मोनोवडस्पवसबटी और इष्टतम फे्लक आकार को प्राप्त करने के 



वलए संशे्लषण प्रोटोकॉल को तैयार करके, यह शोध उन्नत सुपरकैपेवसवटव ऊजाब भंडारण अनुप्रयोगो ंमें ग्राफीन-

आधाररत सामवग्रयो ंकी क्षमता पर प्रकाश डालता है। ये पररणाम वववभन्न औद्योवगक और तकनीकी डोमेन में ग्राफीन 

के अवितीय गुणो ंकी भववष्य की खोज का मागब प्रशस्त करते हैं, जो अगली पीढी के ऊजाब समाधानो ंके वलए एक 

महत्वपूणब सामग्री के रूप में इसकी भूवमका पर जोर देते हैं।  

कीवडब: मोनोलेयर ग्राफीन, वर्लेयर ग्राफीन, वटर लेयर ग्राफीन, इलेक्ट्र ोकेवमकल एक्सफोवलएशन, गे्रफाइट 

वर्सले्फट, ऑिोइलेस्थक्ट्र कल गुण, सुपरकैपेवसवटव ऊजाब भंडारण 
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