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چكيده
در پژوهش حاضر، سطحهاي اين ماده را بهبود ببخشد. تواند ويژگيبا ايجاد يك پيوند كوالانسي مي گرافن اكسيداصلاح سطح 

هايگروه وهاي آميني ليگاند گروه بينيك پيوند كووالانسي  و تشكيلپيريدين بي- 2'،2- آمينو- 6شده با مولكول تهيه گرافن اكسيد
)،XRDپراش پرتو ايكس ( هايبا روش گذاري شد.نام ABP-GO صورتو بهاصلاح  ،گرافن اكسيدكربوكسيليك اسيد سطح 

ميدانيگسيل وني روبشي الكتر يميكروسكوپ )،FTIRسنجي فروسرخ تبديل فوريه (طيف)، XPSسنجي فتوالكترون پرتو ايكس (طيف
)FESEM(، طيف) سنجي تفكيك انرژيEDS ( الكتروني يميكروسكوپو ) عبوريTEM( شده باتركيب اصلاح ريختو  ساختار

)،EISالكتروشيميايي ( رهبندي سنجيطيف هايروش با شدهاصلاح الكتروشيميايي الكترود هايويژگي. دندشتأييد  ،ليگاندهاي پيريديني
توانايي و زياد سطح . مساحتشدبررسي  )DPASVتفاضلي ( تپيسازي آندي عاري آمپرسنجيولت) و CVاي (چرخه رسنجيآمپولت
الكترود اين .بود نانومولار 3 تشخيص حد با ، Pb(II)حسگر مناسب عملكرد از حاكي شدهاصلاح الكترود مناسب رسانايي با سرب جذب

)درصد 90 حدوددر  و بار 5( خوب پذيري تكرار و دوباره كارگيريبه قابليت سازد ومي مهيا را)II(سرب وNH2 - گروه بين پيوند آسانيبه
كند.مي فراهم ترتيب را به

پيريدين، حسگر، آمپرسنجيولتگرافن، كليدي: هاي واژه
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 مقدمه

، درsp2 هيبريداسيون شده با ديبريه يگرافن، كربن دو بعد
ماده مورد مطالعه نيترگسترده ،يشك چيبدون هحال حاضر، 

كربن با ضخامت هاياتماز  ايورقهماده با ساختار  نياست. ا
ن،يترشده است، نازك دهيچ يتك اتم كه به شكل لانه زنبور

داراي ،نيماده جهان است و همچن نيترمحكمو  نيتريقو
نيه اك ستيتعجب ن ياست. جا تهيسيگرما و الكتر بالا ييرسانا

رياز سا دوارتريام يحت ،ياز نظر كاربرد ،يماده دو بعد
و يبعد كي يهانانولوله يعنيكربن نانوساختار،  يهاآلوتروپ
زمان از .]3تا  1[ شود در نظر گرفته ،يصفر بعد يهافولرن

يكيالكترون ويژگي مربوط به يشواهد تجرب ندستيابي نخستي
بر يتجرب هايپژوهش ، تمركز عمده2004گرافن در سال 

متمركز شده است كه ديجد يمصنوع يرهايتوسعه مس
مشخص را فراهم ر كاملوطبه يهاموثر ورقه ديامكان تول

يبردارهيشامل لا شدهكارگرفتهبه متداول يهاكند. روشيم
بخار نهشترشد  ت،يگراف ييايميش اي يكيكرومكانيم
گرمايي ،ييايميالكتروش ،ييايمي، كاهش ش(CVD) ييايميش
.]5تا  3[ است گرافن اكسيد يستيفوتوكاتال اي

گرافن امكان يساز آماده يبرا افتهي توسعه يها روش
مين يكوانتوماز جمله اثر هال  همتابي هايويژگيمشاهده 

اتاق، يدر دما يها حت ها و حفره الكترون يرا برا 1حيصح
.كند يفراهم م 2يمولكولتك صيبالا و تشخ بسيارتحرك 

تيرا از نظر ماه يگريدبرتر  يهايژگيو ،نيگرافن همچن
ابهد. دينشان مو حمل و نقل  ينور ،يكيمكان ،يكيالكترون

هايكاربردقابليت و برتر، گرافن  همتابي يها يژگيو نيا
،يسوخت يها ها، سلول خازن ،يلمس يها را در صفحه زيادي
هايدستگاه و يسم حسگرها، حذف مواد ها، يباتر

.]8تا  6[ نشان داده است، ريانعطاف پذ يكيالكترون
شامل گرافنكردن دارعامل ي زيادي در بارههاپژوهش

1. Half-integer quantum Hall effect 2. Single-molecule detection

و يآل يهامولكولآن) با  هايواكنش گرافن (و مشتق
،همچنين بزرگ گرافن وويژه سطح  ييايمياصلاح ش ،يمعدن
يركووالانسيغو  يكووالانس يهاكنشبرهمو بررسي  هيارا

كردن ورقهدارعامل .]11تا  9[ است ، گزارش شدهبا گرافن
هدف توسعه نيچند يبرا يآل يعامل يهاگرافن با گروه يها
يآل يها گرافن در حلال يپراكندگ ،ياست. هدف اصل افتهي
ويژه يآل يها گروه پيوندپس از  طور معمولبهاست كه  جيرا
يآل يها كه مولكول يرد، زمانموا شتريدر ب. ديآ يدست مبه

،كنندپيوند برقرار ميسطح گرافن  با يبه صورت كووالانس
واپايشو امكان  شود يگسترده آن مختل م كيآرومات يژگيو

يشكاف نوار جادي. اكند يآن را فراهم م يكيالكترون ويژگي
كارگيريبه يروش قدرتمند برا كي ييايميش نگيدوپ راهاز 

.]16تا  14[ است يكينانوالكترون يها اهگرافن در دستگ
گرافن شامل دو يآل يكووالانس يساز عامل يها واكنش

نيب يكووالانس يوندهايپ ليتشك )الف(است:  يكل ريمس
از گرافن و C═C يوندهايو پ ها ليانوفيد ايآزاد  يها كاليراد

و يلآ يعامل يها گروه نيب يكووالانس يوندهايپ ليتشك )ب(
يو نظر عملي هايهتجرب پايهبر .GOاز  ژنياكس يها گروه
يآل يها گونه نيتر جذاب ،يكربن يها با فولرن و نانولوله يقبل
و يآزاد آل يها كاليگرافن، راد sp2 يها واكنش با كربن يبرا
يانيم يواكنش يهر دو اجزا طور معمولبههستند.  ها ليانوف يد

شوند.يم ديدر حضور گرافن تول ياويژه طيهستند كه تحت شرا
وري مشتق جديدي ازاتهيه و فر حاضر، بر پژوهشدر        

گزارش هاييجهنت پايهر. بشده استتمركز  گرافن اكسيد
و شدهدارعامل گرافن اكسيدشده در مورد استفاده از 

يحاو شدهدارعامل گرافن اكسيد كي هيآن، بر ته كاربردهاي
،و اصلاح سطح جاد پيوندهاي كوالانسي آميديايبا  تروژنين

در حضور هآماده شد پيشاز  گرافن اكسيد نجا،ي. در اشدكار 
با)، يوني عي(ما ميدازوليميا ليمت-3-ليبوت-1 ديبرم
دارشدعامل يكووالانس با پيوند پيريدينبي-2'،2-آمينو-6
)ABP-GO(. هايها با روشنمونه FTIR ،XRD، XPS،
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FESEM،EDS  و TEM  شده درتهيهماده . شدندشناسايي
عاملي جديد، توانايي كاربرد هايدليل حضور گروهاين كار، به

يندهاي الكتروشيميايي،افر مانند، تفاوتهاي مسامانهدر 
.دو غيره را دار هاحسگر، هاجاذب

بخش تجربي
 گرافن اكسيدآماده سازي 

دارايگرافن است كه  يها شامل ورقه گرافن اكسيد
گرافنپودر  يساز آماده .است ديو اپوكس ليدروكسيه يها گروه
شدهمنتشر هايهطور كه در مقالروش هامر همان برپايه اكسيد
به طور. ]20تا  17[ انجام شد ،ه استداده شد حيتوض پيشين

جيرتدگرم) به 2( تيگرم) و گراف NaNO3 )2يمرتب، پودرها
فلاسك كي در) ٪98 تر،يل يليم H2SO4 )50در محلول

2براي ) C° 50( خيزدن مداوم در حمام ) با همتريل 1( يحجم
عنوانگرم) بهيليم KMnO4 )6سپس،مخلوط شدند. ساعت 

و دما درافزوده تعليقه به  يآرامبه ،يقو كنندهديعامل اكس كي
وبرداشته شد  خيحمام  ازآن،پسمتعادل شد.  C° 15 ودحد
زده شد تا به لجنهم C° 30 دماي درطور متوسط بهه تعليق
.ادامه داشتساعت  48زدن هم .شود ليتبد ياقهوه يريخم

هشد (ب قيآب مقطر رق تريليليم 100مخلوط با  ،سپس
رنگ همراه با جوشش و ياقهوه تعليقهشد) و  فزودها يآهستگ

ستهپيوطور به مخلوطاين شد.  ديتول C° 98تا دما  شيافزا
شد. قي) رقتريليليم 200( يزده و با افزودن آب اضافهم

اني) پادرصد H2O2  )30 تريليليم 20 آرام واكنش با افزودن
شد. هزدهمديگر ساعت  2 تبه مدازآن، مخلوط . پسافتي

با آمدهدستبه مخلوط خالص، لجن كيدست آوردن به يبرا
HCl )10 ( زدودهيونو آب  )درصدDIو بار شسته شد ) پانزده

ياپودر قهوه ت،يشد. در نهابا گريزانه جداسازي انجام سپس 
اتاق يدر دما شدن در خلأو خشك صافپس از  گرافن اكسيد

.دست آمدبه

1بي پيريدين-2'،2-آمينو-6با  گرافن اكسيدتهيه 

مايع يوني گرم) به 2شده (هيته GOدر مرحله بعد، پودر 
ليفنيو تر) 2BMI-Br( ميدازوليمياليمت-3-ليبوت-1 ديبرم
تيفسف

)2TPP (يشد و در دما افزوده C° 80 شد.  هزدهمTPP

-BMI يوني عيكند و مايعامل متراكم عمل م كيعنوان به

Br يحلال برا نوانعو هم به ستيعنوان كاتالهم به
گرافن اكسيدكردن سطح سمت فعالبه ميتراكم مستقيپل

به محلول پيريدينبي-2'،2-آمينوكند. سپس، يعمل م
گرافن اكسيدزده شد تا ساعت هم 2و  افزوده آمدهدستبه

دي) تولABP-GO( پيريدينبي-2'،2-آمينو-6 با شدهدارعامل
شود.

هادستگاهمواد و 
- سيگماهمه مواد اوليه با درصد خلوص بالا، از شركت 

گرافنشده و هيته افن اكسيدگر خريداري شدند. آلدريچ
-ABP( پيريدينبي-2'،2-آمينو-6(شده دارعامل اكسيد

GO(( قرارگرفتندارزيابي موردساختار متخلخل  دييتا يبرا.
سنجي فتوالكتروني پرتو ايكسطيف هايبراي اين كار روش

)XPS (دستگاه با Thermo Scientific Multilab 2000

 Al Kα X-ray  (1486.6 eV)كارگيريبا بهساخت امريكا 

9-10و  15kV، 25 Wدر شرايط و( Pa،(سنجيطيف
-JACSO- FTIR سامانهبا ) FTIRفروسرخ تبديل فوريه (

با) TGA( سنجي گرمايي تجزيه وزن ساخت آلمان، 410
پراشو  ساخت آلمان  TG 209F3 NETZSCH سامانه

 X’Pert-MPDدستگاهكارگيري ) با بهXRDپرتو ايكس (

 S4160( يروبش يالكترون كروسكوپيم، ساخت هلند

Hitachi( يعبور يالكترون كروسكوپيم ،ساخت ژاپن
)Zeiss Leo 912 AB(120KV)( كارگرفتهبه ساخت آلمان

برداريبا نقشه ABPها در گرافن اكسيد و  درصد اتم شدند.

1. 6-amino-2,2’-bypyridine 2. 1-buthyl-3-methyl-imidazolium 
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EDS يسنجرپمآهاي ولتآزمايش    براي انجام .شد بررسي
الكترودكربن، .كارگرفته شدبه) IviumSoftم (دستگاه ايويو
 عنوان به ترتيب ، به Ag/AgCl الكترود و ميله گرافيت
. گرفتند قرار مورداستفاده مرجع و مقابل كار، الكترودهاي

 رهبندي سنجي طيف و) CV1( اي چرخه آمپرسنجيولت
 پتانسيواستات از استفاده با) EIS2( الكتروشيميايي

.شد انجام) Ivium V21508، Vertex( گالوانوستات/
FTIR هايطيف

گرافن  نمونهپيوندهاي هر دو  FTIR هايطيفبا 
گرافن براي نمونه  .ندشدشناسايي  ABP-GOو  اكسيد
به ارتعاش كششي  مربوط  cm-1 3409ناحيه ، پيكاكسيد
 هايناحيه هاياست. همچنين، پيك O-H (-COOH) پيوند
cm-1 1072 ،cm-1 1629  وcm-1 1729  به ترتيب مربوط به

براي  هستند. C=Oو  C-O ،C=Cهاي پيوندهاي ارتعاش
 cm-1و  cm-11114 هايناحيه هايپيك ABP-GOنمونه 
(حلقه و  C-Oهاي كششي ترتيب مربوط به ارتعاشبه 1285

cm-1 1385همچنين، پيك ناحيه هستند. C-Hپيريدين) 
مربوط به cm-11629 و پيك ناحيه C=Cمربوط به پيوند 

وجود در حلقه پيريدين است. C=Nارتعاش كششي پيوند 
-cmو   cm-1 ،  cm-12928 1717هاي هايي در ناحيهپيك

C=Oهاي پيوندهاي به ترتيب مربوط به ارتعاش 13422

حضور پيوندهاي متفاوت هستند. OH-و  C-Hگروه كربنيل، 
تار،ساخ نيل دركرببه گروه پيك مربوط ويژه مشاهده و به

كوالانسي با ايجاد پيوندتشكيل آميزبودن نشانگر موفقيت
يك گروه آميدي است.

1. Cyclic voltammetry (CV) 2. Electrochemical impedance spectroscopy (EIS)

، SEMهاي روشبا  هاو تجزيه عنصري نمونه شناسيريخت
EDS  وTEM

كيعنوان بهپيريدين بي-2'،2-آمينو- 6 دادنقرار اب       
زمتماي ينسب طوربه  هيتك لا ريخت دار،عامل 3برندهپيش
.قابل تشخيص است ه،ياول يكربندياز پروشني به ، كهشد

ج و-1شكل ( TEMو الف و ب) - 1(شكل  SEM ريتصاو
بارا  ABP-GOو  گرافن اكسيداز  هيساختار چند لا كي) د

كمساختار دهد. يچروك نشان م يكم زيت يهالبه
ندويپاز  يبا سطح ناهموار ناش شتريب لايههيلا ولي ،شدهاصلاح

نيدهد. ايرا نشان م يكمتر تجمع ،پيريدينبي-2'،2-آمينو-6
دوبارهشدن از جمع يريروش اصلاح را در جلوگ ،دنشدارعامل

ريتصاو ن،يابرافزون. دهد ينشان م گرافن اكسيد يها هيلا
TEM يو هم برا اكسيدگرافن  يهم برا ABP-GO،
- آمينو-6مهمان  يها رنگ از مولكول كم يا هيلا يريگ جهت

نشان ABP-GOمانند ورقه ريخترا در  پيريدينبي-2'،2
   .دهند يم

در خالص گرافن اكسيد EDS يبردارنقشه هاييجهنت
)ABP-GO(پيريدين بي- 2'،2-آمينو-6 گرافن اكسيدبرابر 

با ABP-GOشده در هيارا يهانسبت اتم داد كهنشان 
GOدر ساختار  تروژنين يحاو ياملع يهاگروه گرفتنقرار

،N يهاحضور اتمهمچنين،  EDS يبردارنقشهكرد.  رييتغ
C  وO در  ها. مقادير آنداد شده را نشان عيتوزABP-GO

-ABP شناسيريخت .متفاوت بود گرافن اكسيدنسبت به 

GO برپايه تصويرهاي SEM  وTEM يها اتم عيتوز و
-آمينو-6 زيآم تيموفق وندي، پEDS يبردارنقشهشده در  هيارا
.]27تا  21[ كردندتاييد را  GOدر سطح  پيريدينبي-2'،2

3. Promoter
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 الف ب

ج د
براي نمونه گرافن اكسيد TEMتصاوير (ب) و  ABP-GOو (الف) براي نمونه گرافن اكسيد خالص  SEMتصاوير  1 شكل

(د) ABP-GOو (ج) خالص 

 )TGAگرمايي ( سنجيوزن تجزيه
خالص و گرافن اكسيداز  DTGو  TGA ينمودارها

2در شكل  تفاوتم ييكاهش جرم را در دو منطقه دما ،دارعامل
كيپ نخستينخالص، گرافن   DTGدهد. در نمودارينشان م
شدهآب جذب يهابه حذف مولكول C° 120 تا 25 نيب ريگرماگ

در زتريت ريگرماگ كيمنطقه، پ نيدر ا ].28[ شودينسبت داده م
شده نشان داد كهدارعامل گرافن اكسيدمربوط به   DTGنمودار

هاهنانوصفح يروپيريدين بي- 2'،2- آمينو- 6 يهاوجود مولكول

نمودارشده است. در  گرافن اكسيد يدوستآب شيمنجر به افزا
°Cتا  175  نيكاهش وزن ب نيخالص، دوم گرافن اكسيدگرمايي 

گرمايي هياز تجز يدرصد كاهش وزن) ناش 13 حدود( 250
.]29[ است گرافن اكسيد هايهنانوذربر  ژنياكس عاملي يها گروه

با گرافن اكسيد هايهشدن سطح نانوصفحدارپس از عامل
كينقطه پ بيشينه ،پيريدينبي- 2' ،2- آمينو- 6 يهامولكول
يداريدهنده پاتر منتقل شد كه نشاننييپا يبه دماها ريگرماگ

شدن است.دارعامل ندياپس از فر هاهكمتر نانوصفح گرمايي
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گرافن اكسيد نمودار گرمايي مدو هيدر ناح شتريكاهش وزن ب
به ،خالص گرافن اكسيدبا  سهمقاي در) درصد 28دار (حدود عامل
هايهسطح نانوصفح برشده جذب يهامولكول گرمايي هيتجز

كردندارعاملبيانگر  هايجهنت ني. اشوديمربوط م گرافن اكسيد
- 2'،2- آمينو- 6 يهابا مولكول گرافن اكسيد هايهموفق نانوصفح

.است پيريدينبي

W
ei

gh
t 

(%
)

Temperature (°C)   

W
ei

gh
t 

(%
)

Temperature (°C)   

W
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gh
t 

(%
)

Temperature (°C)    

) و  نمونهA) براي  گرافن اكسيد (TGAسنجي گرمايي (وزن 2شكل  
ABP-GO )B و  نمودار (DTG براي هر دو نمونه در بازه دمايي صفر

)C°500 )Cتا 

)XRD( پرتو ايكسپراش 
برابر θ2را در  واضح پيك كي گرافن اكسيدخالص  يها هيلا
سهيدر مقا .دهد يساختار نشان م اريعنوان مع درجه به 6/11با 
جا شده راهجاب كيپ كي ABP-GO، گرافن اكسيد ساختاربا 

شدهجاهجاب كيپ .دهدينشان م درجه 6/24برابر با  θ2در 
پيريدينبي-2'،2-آمينو-6 با ABP-GOآن است كه  انهنش
.]34تا  30[ شده است اصلاح يمولكول كاربرد كيعنوان به

XPS هايطيف

نيتر گسترده، )XPS( كسيفوتوالكترون پرتو ا يسنج فيط
امكاناست كه در آن  تفاوتم پژوهشي يها نهيزم يبرا روش
سطح، و يميش وند،يدر مورد ساختار پ قيدق يها داده يورآجمع
توجه به عملكرد سطحبا. ]39تا  35[ وجود داردسطوح  بيترك

پديدار XPS يهادر داده پيكرود كه چند يم ر، انتظاگرافن اكسيد
ليو تحل هياست. تجز ديمواد جد اي وندهاياز پ ياشود كه نشانه

ها ودادهبرپايه  .نشان داده شده است 3 شكل در XPS طيف
،ABP-GOو  گرافن اكسيد XPS يهاطيف 1آميختواهم
،C=O (287.6 eV) ،C-C/C=C (284.7 eV) يهاپيك

O=C-O (288.4 eV) ،C-OH (286.1 eV)  وC-O-C 

(286.8 eV) براي .شد خصمش گرافن اكسيد يبرا ABP-GO

 C=N (283.6, 38.6%) ،C=C/C-C  يهاپيكشده، تهيه

(284.36, 36.7%) ،C-N (285.36, 16.1%)، N-C=O 

.شدند پديدار C=O (287.57, .25%)و  (6.1% ,286.42)
گرافنموفق  كردندارعاملنشانه ، ديجد شدهپديدارهاي پيك

.]42تا  40[ است ABP-GOنمونه  هيته يبرااكسيد 

1. Deconvolution 
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ها براي گرافنآن آميختو واهم  XPSهايطيف 3 شكل
ABP-GOاكسيد خالص و نمونه 

الكتروشيميايي  بررسي
الكتروليت يك در) CV( ايچرخه آمپرسنجينمودار ولت

و GO-imi-(CH2)2NH2-CPEالكترود  دو براي حامل
ABP-GO-CPE در مقايسه با  CPE1 داده نشان 4 شكل در

هگستر در هاچرخه طي در كاهش- شياكسا پيك هيچ .است شده
 نمودار .)ولت - 5/1 تا 5/1( است نشده ثبت ،شدهاعمال پتانسيل

CV شدهدگرگون هايشكل با شدهالكترود اوليه و اصلاح،   
 براين،افزون .است كربن خمير سطح اصلاح توانايي دهندهنشان

 .دندهمي نشان را آلايده خازني عملكرد شدهاصلاح الكترودهاي
 ABP-GO-CPEو  GO-imi-(CH2)2NH2 ديگر،بيان به

                                 

1. Carbon paste electrode (CPE) 

از يكي. اندبخشيده بهبود را CPE الكترودهاي خازني عملكرد
تانتقال بار در سرعهاي الكترود بررسي سنتيك عاملترين مهم

شده اصلاح الكترودهاي از CV هاياست. منحني تفاوتم روبش
شكل و داد نشان بالا روبش سرعت در را لاايده خازني عملكرد

از انحراف مقدار ،روبش سرعت با د.شحفظ  آن مستطيلي
و الكترود مقاومت به توانمي كه دش مشخص روشنيبه مستطيل،
.داد نسبت الكتروليت

براي آمدهدستبه ايچرخه آمپرسنجيولتنمودارهاي  4شكل 
GO-imi-(CH2)2NH2-CPE و ABP-GO-CPE مقايسه در

بافر محلول در ثانيه بر ولتميلي 100 روبشسرعت  در CPE با
  

براي) CV( ايچرخه آمپرسنجيولت گيرياندازه       
محيط در شدهاصلاح الكترود الكتروشيميايي رفتار درنظرگرفتن

Fe3+/Fe2+ [5 mM]  در الكتروليت حامل KCl 1/0 مولار
جفت يك ،شودمشاهده مي 5 شكل رد كه طورهمان .شد انجام
اصلاح با. است شدهپديدار CPE براي كاهش- اكسايش پيك
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آندي و پيك كاتدي جريان دو هر ،شدهدارالكترود با گرافن عامل
- 6 و GO-imi-(CH2)2NH2 بسيار الكتريكي رساناييعلت به

كه دهدمي نشان اين .نداافزايش يافتهپيريدين بي- 2'،2- آمينو
 الكترون، انتقال تسهيل با GO-imi-(CH2)2NH2 از تركيبي

 .دكنرا در سطح الكترود تقويت مي كاهش- اكسايشفعاليت زوج 
 سطح تا شد استفاده Fe+3/ Fe+2 بر مبتني كرونوكولومتري فن از

 دست آيد.هب آنسون معادله به توجه با) A( فعال الكتروشيميايي
 Qads و Qdl با ترتيب به فاراديك بار و لايه دو گانه الكتريكي بار

 تعداد به ترتيب،به F و n، c، D هايعامل و اندشده داده نشان
 انتشار ضريب گونه، غلظت شده،بدل و رد الكترون

K3[Fe(CN)6] در cm2s-1)  6 -10×6/7 ( M] 1/0[ KCl  و
  .شوندمي داده نسبت) Cmol-1 485/96( فارادي ثابت

)1(ܳሺݐሻ ൌ
0.5ݐ0.5ܦܥܣܨ2݊

0.5ߨ
൅ ݈ܳ݀ ൅ ݏ݀ܽܳ

،استنشان داده شده  ب- 5 طور كه در داخل شكل همان       
-GO-imi) وCPE )1 براي Q-t1/2 آمده از نموداردستشيب به

(CH2)2NH2/CPE   )2 ( اين .آمد دستبه 34/0و  12/0به ترتيب
است 12/0و  35/0ترتيب به CPEو   ABP-GO-CPEشيب براي

-GO-imi الكترود ،CPEد الكترو با مقايسه در .)6 (شكل 

(CH2)2NH2/CPE  و نيزABP-GO-CPE موثر بيشتري سطح
.دهندنشان مي الكتروشيميايي فعال مكان داشتن دليلبه را

  
 I-tنمودارو  (الف)) 2(  GO-imi- (CH2)2-NH2) وCPE )1 ايچرخه آمپرسنجيولتهاي نمودار 5شكل

مولار K3[Fe(CN)6]005/0 در (ب) GO-imi-(CH2)2-NH2-CPE شدهاصلاحنمونه 
مولار) K3[Fe(CN)3]005/0در  GO-imi (CH2)2-NH2-CPE نمونهQ-t0.5(s0.5) نمودار: شكل ب نمودار داخل(
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(الف) و )2( ABP-GO-CPEو) CPE )1 ايچرخه آمپرسنجيولتنمودارهاي  6 شكل
(ب) مولار K3[Fe(CN)3] 005/0شده در صلاحاABP-GO-CPE نمونه I-t  نمودار

)مولار K3[Fe(CN)3] 005/0 در ABP-GO-CPEنمونه Q-t0.5(s 0.5) نمودارنمودار داخل: (

-GO-imi سازهچند مقاومت الكتريكي و الكترود سينتيك

(CH2)2NH2-CPE وABP-GO-CPE  سنجيطيف روش با
نمودارهايبرپايه  .شد بررسي) EIS1( الكتروشيميايي رهبندي

قطركه مولار  K3[Fe(CN)6]  005/0ر الكترودها د نايكوييست
با ،است )Rct( بار انتقال برابر در مقاومت دهندهنشان دايره نيم
اين ،CPE بر ABP-GOو  GO-imi-(CH2)2NH2 دادنقرار
مقاومت كاهش معني به كه شد تركوچك آشكار طورهب قطر

انتقال سرعت ثابت ،EIS گيرياندازه ايهپبر. است انتقال بار
-GO-imi-(CH2)2NH2 شده برايبينيپيش)ket( الكترون

CPE شدهدر معادله ذكر آيد.دست ميبه 2 معادله با "CPE" و
"Rct"توصيف را بار انتقال مقاومت و 2ثابت فازعنصر  ترتيببه

.كنندمي

)2(   ket = 1/2(Rct)(CPE)

-GOبراي Rct و CPE مقدار Z-View ارافزنرمبا 

imi-(CH2)2NH2 – CP با برابر ترتيب به  µFs-116/2 و
Ω980 و براي ABP-GO-CPE  برابر با µFs-185/2 و
Ω820 ثابت مقدار ،2 معادله برپايه بنابراين،. شد محاسبه

1. Electrochemical impedance spectroscopy (EIS) 2. Constant phase element 

-ABP وGO-imi-(CH2)2NH2 – CP براي الكترون انتقال

GO-CP هانتيجه اين .دست آمدبه 49/258و  21/236 به
-ABPو  GO-imi-(CH2)2NH2-CPEدهد فيلم نشان مي

GO-CPE يك بستر مناسب براي انتقال الكترون بين
كند.الكتروليت و الكترود فراهم مي

عملكرد ،)0/5با برابر  pH( استات بافر حضور در
رد) II( سرب مولارنانو 200 ومولار  01/0 الكتروشيميايي

CPE، GO-imi-(CH2)2NH2/ CPE  وABP-GO-CPE

تپيسازي آندي عاري آمپرسنجيولت و CVهاي روشبا 
01/0 براي( CV نمودار در .شدبررسي ) DPASV3( تفاضلي
يندافر از پس مولارنانو 200 براي( DPASV و) مولار
خالص CPE براي نواري به صورت جزئي پيك ،)رسوب
-CPE-GO براي بالاتر ان پيكجري كهدرحالي شد، پديدار

imi (CH2)2NH2 وABP-GO-CPE دش مشاهده.
و GO-imi-(CH2)2NH2/CPE  شده ازهاي تقويتنشانك

ABP-GO-CPE رساناييتنها انتقال الكتروني آسان با نه
را تاييد GO-imi-(CH2)2NH2هاي از مولكول بسيار

3. Differential pulse anodic stripping voltammetry (DPASV) 
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-/GO-imi-(CH2)2NH2 در NH2- هايكنند، بلكه گروهمي

CPE در پيريدينبي-2'،2-آمينو-6 هايو نيز مولكول
ABP-GO-CPE سرب با تواندمي سادگي به )II (پيوند

الكترود سطح در سرب تجمع افزايش به منجر و هدتشكيل د
.شود رسوب يندافر طي در

هاي سرباي يونچرخه آمپرسنجيولت برپايه نمودار
جريان پيك اكسايش در سطح الكترود ،استات در محلول بافر

كه بودبيشتر  GO-imi-(CH2)2NH2 / CPEشده اصلاح
دهد الكترود سطح فعال بيشتري براي واكنش سربنشان مي

،هاي پايين سربدارد. براي بررسي رفتار الكتروشيمي غلظت
.شد كاربردهبه  DPASVروش

لكتروشيمياييا حسگركمك  ) بهIIبراي تعيين سرب (
-V1/1 ابتدا با اعمال پتانسيل  نانومولار 0/300 در محلول

ثانيه) 300هاي سرب در سطح الكترود رسوب داده شد (يون
ها بررسياكسايش آن ،آمپرسنجيولتپالس  روشو سپس با 
با شود،مي مشاهده الف -7 شكل در كه طورشد. همان

زماني تا يابدميافزايش  جريان محلول، pH تدريجي افزايش
.شودمي مشاهده  0/5برابر با  pH  بيشترين جريان در كه

در شرايط اسيدي و بازي مزاحمت كه است اين بر فرض
دهدنظر را كاهش ان گونه موردتواند جريمي +Hهاي يون

.]73و  71، 20[

تشكيل از است ممكن پيك جريان گاهي كه حالي در
هايمشاهده پايهبر .جود آيدوبه Pb(OH)X هايمشتق

هايآزمون براي شدهبهينه 5برابر با   pH،آزمايشي
با قرار داده شد. استفادهمورد ولت - 1/1 پتانسيل با الكتروشيميايي

500 تا 50 زماني بازه در گذاريرسوب روش ولت، - 1/1 پتانسيل
در كه طورهمان .شد انجام) 5برابر با  pH( استات بافر در ثانيه
پيش پيك جريان يندافر آغاز از شود،مي مشاهده ب-7 شكل

به سپس و رودمي بالا آراميبه ثانيه 100 به رسيدن از
ثانيه 300در نقطه بالاترين به تا يابدافزايش مي سرعت
به دليل اهميت زياد پتانسيل ترسيب ،اينبرافزون .برسد

هايل، جريان پيك در پتانسيهامناسب براي اندازه گيري
ثانيه) و 300( لآدر زمان ايده ج-7 در شكل تفاوتترسيب م
نشان I-V نمودار پايهبر ) ولت ثبت شد.0تا  -6/1پتانسيل (

) ولت0تا  -6/1ه (گسترجريان در  ج-7 داده شده در شكل
يابد تاكند و به سرعت افزايش ميروند صعودي را طي مي

پتانسيل رچه با افزايشگا ولت برسد. -1/1پتانسيل به اندازه 
منظورشود بهولت مشاهده مي - 3/1جريان پيك در پتانسيل 

گذاريكردن رسوبمحدود ،و همچنين H2كردن توليد محدود
عنوانواهد بود و بهولت بهتر خ - 1/1هاي فلزي پتانسيل يون

شود.مدتر تعيين ميپتانسيل كارآ
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ماده  DPASVپاسخو (ب) ل ترسيب پتانسي، (الف) زمان ترسيب  pHتاثير 7 شكل
 GO-imi-(CH2)2 -NH2/CPE  5( در بافر استات pH = (  حاويPb  300 (ج) نانومولار

) IIارتباط جريان پيك و غلظت سرب (  DPASVروش
طور . همانشدبررسي GO-imi-(CH2)2-NH2  براي نمونه

         هاينشان داده شده است پيك الف-8 كه در شكل
پديدار -58/0در پتانسيل  +Pb2مشخص طوركامل به
تا Pb2+ )5از تفاوتهاي مدر غلظت براين،افزون شوند.مي

پيك) يك رابطه خطي بين غلظت با جريان نانومولار 300
نشانك به نوفهنسبت ، با +Pb2وجود دارد. در مورد تشخيص 

)S/N(  مقدار ،3با  برابر LOD  مولاريليم 3/0برابر با
صورت خطبه ،واسنجي مربوطشود و نمودار مي تخمين زده

).ب-8شكل دست آمد (هب 9916/0 تعيينمستقيم با ضريب 
حسگر، حد تشخيص در آمدهدستهب هايبا توجه به نتيجه

شده، قابل مقايسهگزارش پيشينشده شده با مواد سنجشذكر
.است

الف

ب

I 
(

A
)

  

C (nM)

با  GO-imi-(CH2)2-NH2/CPEماده DPASVپاسخ  8 شكل
و (الف)  ) = 5pH( در بافر استاتPb(II)  هاي متفاوت ازغلظت
)II( براي سرب پيكهاي خطي مربوط به جريان واسنجينمودار 

(ب)
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-GO-imi-(CH2)2كترودنمودارهاي نايكوييست ال 9شكل 

NH2/CPE عنوانرا كه در پتانسيل پيك ثبت شده است به
نشان داده +Pb2مربوط به چندين غلظت از  1افست- سيدي

شده است. مدار معادل متناسب با نمودار نايكوييست در حضور
Pb(II)ه شده است. در مدار معادل، خازن (يارا 9 در شكلC(

است لازمشده معقول، سازيشبيه نديرهببراي دستيابي به يك 
جايگزين شود. در مدار معادل )CPE(عنصر فاز ثابت يك كه با 

) وCPEdl)، عنصر فاز ثابت (Rctالكتريكي، مقاومت انتقال بار (
هيهاي مرتبط اراعاملگرفتن ) براي درنظرRsمقاومت محلول (

عنوانيند انتشار توسط واربراگ بهافر، اينبرافزون شده است.
افزايش  9شكل  برپايهعنصر الكتريكي توصيف شده است. 

دهد.دايره را كاهش ميقطر نيم Pb+2غلظت 

با  GO-imi-(CH2)2-NH2 /CPEنمودار نايكوييست 9شكل 
)  = 5pH( بافر استاتدر  Pb(II) هاي متفاوت ازغلظت

هايبرابري يون 40سنجي، غلظت تداخل آزمون پايهبر
براي +Pb2از نانومولار 300فلزي به بافر استات با غلظت 

GO-imi-(CH2)2-NH2/CPEارزيابي توانايي ضد تداخل 

تغييرات خطي حدود هيدهد ارانشان مي هاوارد شد. نتيجه

1. DC-offset

، پس از افزودنII(Pbمناسب است. جريان پيك ( درصد 5/4
Cd(II)، Zn(II) ،Cu(II)، Fe(II) ،Ni(II)، Mn(II) و
Co(II) رقابتي رفتارتوان به را ميشده در داخل بافر آماده

نشان هانسبت داد. نتيجه شدهكننده افزودههاي مداخلهيون
هاي مزاحم ديگرشده در حضور يونساخته حسگردهد مي

2هاي واقعي دهد. براي تعيين نمونهفعاليت منطقي نشان مي
5/0ليظ و غ HNO3ليتر ميلي 2شده در گرم سبزيجات خرد

هب زير صافي فراوردهحل شد. سپس  H2O2ليتر ميلي
مخلوط شد. امكان 1:1آمده با بافر استات به نسبت دست

با II(Pb( افزودنهاي واقعي پس از سنجش در نمونه
ها با آزمون ريكاوري بررسي شد.به نمونه تفاوتهاي مغلظت
ميانگين ،ستداده شده ا نشان 1جدول در كه طورهمان

هايدر نمونه درصد 102تا  95ه گسترريكاوري در 
دهنده صحت خوب ايندست آمد كه نشانشده بهحقيقي

روش پيشنهادي است.

3 براي گياهي هاينمونه در) II( سرب تعيينهاي نتيجه 1 جدول
متوالي گيرياندازه

بازيابيدرصد  
شدهيافت  Pb(II)

(نانومولار)
شده افزوده  Pb(II)

 (نانومولار)
نمونه

102 2/10 0/10  1
98 7/14 0/15  2
95 1/19 0/20 3

 گيرينتيجه

گرافن همتايبيهاي در اين كار با توجه به ويژگي
و معرفي عاملي براي اصلاح سطح تهيه، سعي در اكسيد

با گرافن اكسيدسطح  كار،. در اين بود گرافن اكسيد
به صورت كوالانسي پيريدينبي-2'،2-ينوآم-6هاي مولكول
سبتنABP-GO  ها درشد. مقايسه تغيير درصد اتم دارعامل

تغيير شكل TEMو  SEMخالص، تصاوير  گرافن اكسيدبه 
هاي جديدرا در اثر حضور مولكول ريختساختار و 
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ها واتمناجوراين ماده جديد به دليل حضور  تهيهند. اددنشان 
شده، به احتمال زياد عملكرد خوبي درر اصلاحساختا

كارگيري دربه و جذب و نيز يندهاي الكتروشيمياييافر
كربن خمير الكترودخواهد داشت.  هاحسگر، و هاستيكاتال

-GO-imiو  ABP-GOبا دو تركيب  شدهاصلاح

(CH2)2NH2 بررسي .شدكارگرفته بهگيري سرب براي اندازه
سنجيطيف هايروش با شدهاصلاح دالكتروشيميايي الكترو

ايچرخه آمپرسنجيولت)، EISالكتروشيميايي ( رهبندي
)CV عاري سازي آندي پالس تفاضلي آمپرسنجيولت) و
)DPASV (انجام شد.

رسانايي با سرب جذب توانايي و زياد سطحي مساحت
حسگر مناسب عملكرد از حاكي شدهاصلاح الكترود مناسب
pb(II)، آسانيبه الكترود اين .بودنانومولار  3 تشخيص حد با

قابليت با و ساخت مهيا را) II( سرب و NH2-  گروه بين پيوند
)درصد 90 حدود در و بار 5( خوب تكرارپذيري و دوباره استفاده
مرتبه هر از پس شدهاصلاح الكترودهاي .كرد فراهم ترتيب را به
هايپويش مانند الكترود ازيسپاك مراحل انجام به گيرياندازه

انجام طوركليبه و ويژه هايمحلول از استفاده يا و پتانسيلي
كه شودمي موضوع موجب همين و ندارد نياز گيروقت مراحل
به نيازي الكترود اين. يابد كاهش زيادي حد تا آزمون يك زمان
نيطور آبه تواندمي تهيه از پس بار هر و ردندا اوليه سازيآماده

يندافر سادگيبه  توانمي الكترود اين هايويژگي از. شود استفاده
زياد و پايداري تجديد، قابل سطح ساخت، پايين هزينه آن، تهيه

اين روش، مسير .كرد اشاره ساخت در نياز مورد مواد كم سميت
شده در بسياري ازدارهاي عاملخوبي را براي توسعه گرافن
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Synthesis of graphene oxide with 6-amino-2,2'-bipyridine for 
designing a nanosensor to determine the heavy metal ions 
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Abstract: Modification of the graphene oxide surface by improving a covalent bond 
can improve the properties of this material. In the present study, the surface of the 
prepared graphene oxide was functionaized with 6-amino-2,2'- bipyridine molecules to 
form a covalent bond between amino groups of the ligand and carboxylic acid groups 
on the surface. The modified material was termed ABP-GO. The new structure and 
morphology of the modified compound by pyridine ligands were confirmed with X-ray 
diffraction (XRD), X-ray photoelectron spectroscopy (XPS), Fourier transform infrared 
spectroscopy (FTIR), field emission scanning electron microscopy (FESEM), Energy–
dispersive spectroscopy (EDS), and transmission electron microscopy (TEM). The 
electrochemical properties of the modified electrode were investigated using 
electrochemical impedance spectroscopy (EIS), cyclic voltammetry (CV), and 
differential pulse anodic discharge voltammetry (DPASV) methods. The large surface 
area and the ability to absorb lead with proper guidance of the modified electrode 
indicate the proper performance of the Pb (II) sensor, with a detection limit of 3 nM. 
This electrode quickly provides the bond between the -NH2 group and lead (II) and 
provides good reusability and reproducibility 5 times and about 90%, respectively. 
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