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  چکیده

هاي کربن انولولهناصلاح شده با نانوکامپوزیت ) GC(اي الکترود کربن شیشهدر قسمت اول تحقیق، 

 )سولفونیل متیل فلوئورو تري( بیس -پیرولیدینیم -متیل -N -بوتیل -N یونی  مایع / چنددیواره

الکتروشیمیایی بعنوان بستري عالی جهت تثبیت ) MWCNTs/IL( [NTf2][C4mpyr]ایمید 

اي نتایج ولتامتري چرخه. بکار گرفته شده است) NAD+ )Ox-P(NAD+)محصولات اکسایش 

کاتالیز اکسایش جهت  MWCNTs/IL/Ox-P(NAD+)اصلاح شده با  GCحاکی از توانایی الکترود 

NADH  در پتانسیل بسیار پایین)V 05/0 نسبت به Ag/AgCl ( و در نتیجه مقدار کاهش قابل

 تنتایج بدس .اصلاح نشده بود GCدر قیاس با الکترود ) mV 600 حدود(در اضافه ولتاژ توجهی 

با این الکترود اصلاح شده نشان از حساسیت بالاي حسگر با  NADHآمده در تعیین آمپرومتري 

 µMدر گستره غلظتی تا ) V 05/0(، پتانسیل اعمال شده کم )nM 20(حد تشخیص بسیار پایین 

بعنوان ) ADH(با استفاده از آنزیم الکل دهیدروژناز . دگی سطح الکترود داشتندو حداقل آلو 42

نتایج نشان دادند . گیري اتانول توسط سیستم پیشنهاد شده تست گردیدآنزیم مدل، امکان اندازه

 µM 60 -5طور خطی با افزایش غلظت اتانول در دو گستره غلظتی شامل هحسگر بکه پاسخ زیست

 µM( کمحسگر اتانول داراي حد تشخیص همچنین زیست. کندزایش پیدا میاف µM 900-60و 

  . بود s 10و زمان پاسخ سریع ) 5/0

 محل نانوذرات مغناطیسی رسوبی ساده جهت تولید دراز یک روش همدر قسمت دوم این رساله، 

Fe3O4 هاي کربنی چنددیواره بر روي نانولوله(MWCNTs) اي ي چرخهنتایج ولتامتر. استفاده شد

جهت کاتالیز اکسایش  Fe3O4/MWCNTsاصلاح شده با  GCحاکی از توانایی بالاي الکترود 

NADH  کمدر پتانسیل بسیار )mV 0/0  بر حسبAg/AgCl (اي و در نتیجه کاهش قابل ملاحظه

جریان حاصل از اکسایش . اصلاح نشده بود GCدر مقایسه با الکترود ) mV 650(در اضافه ولتاژ 



) mV 0/0 )Ag/AgClدر پتانسیل اعمال شده پایین  NADHالیزوري امکان تعیین آمپرومتري کات

تعیین لاکتات با . را فراهم نمود µM 300و گستره پاسخ خطی تا حد  µM 3/0با حد تشخیص 

اصلاح شده با  GCبر روي الکترود ) DPV(استفاده از تکنیک ولتامتري پالس تفاضلی 

Fe3O4/MWCNT/LDH/NAD+ ، منجر به پاسخهاي خطی در گستره غلظتیµM 500-50  با حد

  . گردید µA mM-1 67/7و حساسیت  µM 5تشخیص 

هاي گرافن اکسید نانوورقه/Fe3O4نانوکامپوزیت نانوذرات مغناطیسی  در قسمت سوم رساله حاضر،

کاربرد اي با آن، سنتز شده و پس از اصلاح الکترود کربن شیشه) r-GO) (Fe3O4/r-GO(کاهیده 

حسگرهاي ی جدید در ساخت و طراحی حسگرها و زیستسیستمالکترود حاصله بعنوان 

با  Fe3O4/r-GO/GCکارایی بالقوه سیستم الکتروشیمیایی . الکتروشیمیایی گزارش گردیده است

این . استفاده از انواع مختلفی از ترکیبات الکتروفعال مهم معدنی و آلی مورد بررسی قرار گرفت

، چهار )H2O2/NADH(دهیدروژناز /دربرگیرنده مولکولهاي مرتبط به سیستمهاي اکسیداز ترکیبات

) IgE( E، ایمونوگلوبولین ))C(و سیتوزین ) T(، تیمین )A(، آدنین )G(گوانین ( DNAباز آزاد 

مطالعات . بعنوان یک پروتئین مدل هدف و نیتریت بعنوان یک آنالیت مهم معدنی بودند

از فعالیت الکتروکاتالیزوري عالی در  Fe3O4/r-GO/GCان دادند که الکترود الکتروشیمیایی نش

 O2و همچنین کاهش کاتالیزوري ) SCEبرحسب ( V 05/0 کوچکدر پتانسیل  NADHاکسایش 

بعنوان ) GOx(یا گلوکز اکسیداز ) LDH(با تثبیت لاکتات دهیدروژناز . برخوردار است H2O2و 

، قابلیت الکترود اصلاح شده Fe3O4/r-GO/GCناز بر روي الکترود دهیدروژ/آنزیمهاي مدل اکسیداز

بعلاوه با بکارگیري ولتامتري پالس تفاضلی . گیري گلوکز و لاکتات به خوبی اثبات گردیددر اندازه

)DPV ( براي بررسی رفتار اکسایش الکتروشیمیایی چهار باز آزادDNA  در الکترودFe3O4/r-

GO/GC رود اصلاح شده فعالیت الکتروکاتالیزوري بالایی براي تعیین همزمان معلوم گردید که الکت

علاوه بر این یک . باشداین بازها دارا بوده و جدایی پیک مربوط به بازهاي مورد نظر قابل توجه می



بر پایه الکترود  IgEگیري بدون نشانه براي اندازه) EIS(سنجی امپدانس الکتروشیمیایی روش طیف

گیري تغییرات امپدانس مربوط به گزارش شد که اساس آن، اندازه Fe3O4/r-GO/GCاصلاح شده 

 EISاز تکنیک  .بود Fe3O4/r-GO/GCبه آپتامرهاي تثبیت شده بر سطح الکترود  IgEمیزان اتصال 

استفاده شده و بر همین اساس،  DNAهمچنین جهت مطالعه فرایندهاي تثبیت و هیبریدیزاسیون 

در . گزارش شد DNAگیري بدون نشانه فرایند هیبریدیزاسیون هت اندازه جروشی با قابلیت بالا

هم براي اکسایش و  Fe3O4/r-GO/GCنهایت بر پایه فعالیت الکتروکاتالیزوري بسیار قوي الکترود 

  .گیري نیتریت پیشنهاد گردیدهم کاهش نیتریت، یک حسگر آمپرومتري با حساسیت بالا در اندازه

هاي کربنی، گرافن، وذرات مغناطیسی، نانوکامپوزیت، اکسید آهن، نانولولهنان: کلمات کلیدي

- نوکلئوتید، آنزیمهاي دهیدروژناز، زیستديآدنینآمیدنیکوتینهیدرواکسایش الکتروکاتالیزوري، دي

  .DNA ،IgEحسگر، اتانول، لاکتات، 
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  75....................................شده مکانیسم غیرفعالسازي پیشنهاد شده براي واکنش یک حدواسط جذب سطحی - 20-1شکل 
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  NADH.............................76هاي معمول براي اکسایش کاتالیزوري هاي ساختاري تعدادي از حدواسطفرمول - 21-1شکل 

  M(..........................................................................77(توسط حدواسط  NAD(P)Hرقابت سینتیکی اکسایش  - 22-1شکل 

  PQQ................................................................................81اضافه شده با حدواسط  Ca+2هاي کنش یونمبره - 23-1 شکل

  A(....................................................................................84(فلوئورنون - 9- نیتروتري- 7و4و2فرمول ساختاري  - 24-1شکل 

  94.....................................................حسگر اتانولهاي الکتروکاتالیزوري درگیر در زیستنماي شماتیک واکنش -1-2کل ش

  95.................................نانوکامپوزیت SEMتصویر ): راست(هاي کربنی چنددیواره؛ نانولوله SEMتصویر ): چپ( -2-2 شکل

  95.................................................اصلاح شده GCدست آمده با الکترود ه اي باولین و دومین ولتاموگرام چرخه -3-2شکل 

  96............................................................چرخه متوالی 250اي در طی اجراي اولین و آخرین ولتاموگرام چرخه -4-2 شکل

  NAD+....................................................................98شماي اکسایش الکتروشیمیایی بخش آدنینی در مولکول  -5-2شکل 

  MWCNTs/IL/Ox-P(NAD+).....................................101اصلاح شده با  GCاي الکترود هاي چرخهولتاموگرام - 6-2 شکل

  MWCNTs/IL/Ox-P(NAD+).....................................102اصلاح شده با  GCاي الکترود هاي چرخهولتاموگرام -7-2 لشک

  MWCNTs............................................................103اصلاح شده با  GCاي الکترودهاي هاي چرخهولتاموگرام -8-2 شکل

  MWCNTs/IL/Ox-P(NAD+).....................................104اصلاح شده با  GCاي الکترود هاي چرخهولتاموگرام -9-2 شکل

  MWCNTs/IL/Ox-P(NAD+).......................................106اصلاح شده با  GCپاسخ آمپرومتري الکترود ) A( - 10-2 شکل

  M 1/0 PBS.......................................107در محلول  s 1800در مدت  NADHاز  µM 20ومتري پاسخ آمپر - 11-2 شکل

  MWCNTs/IL/Ox-P(NAD+).................................................108اصلاح شده با  GCوابستگی پاسخ الکترود  - 12-2 شکل

  PBS.....................109در  MWCNTs/IL/Ox-P(NAD+)اصلاح شده با  GCد اي الکتروهاي چرخهولتاموگرام - 13-2 شکل

  mM 1...................111در  MWCNTs/IL/Ox-P(NAD+)اصلاح شده با  GCالکترود پاسخ کرونوآمپرومتري  -14-2 شکل

  μM 20....................112در غلظت  MWCNTs/IL/Ox-P(NAD+)اصلاح شده با  GCوابستگی پاسخ الکترود  - 15-2شکل 

  114..........................................................................اصلاح شده با نانوکامپوزیت GCپاسخ آمپرومتري الکترود  -16-2شکل 

  Fe3O4/MWNTs/LDH/NAD+..............................125 اصلاح شده با GCساخت الکترود ) a(نمایش شماتیک  -1-3کل ش



 ح 

  Fe3O4/MWNTs............................................................126نانوکامپوزیت ) b(و  MWCNTs) TEM )aتصاویر  - 2-3 شکل      

  Fe3O4/MWNTs................................................................127نانوکامپوزیت ) b(و  MWCNTs) FTIR )aطیف  -3-3 شکل     

  c (Fe3O4..................................128(و  Fe3O4/MWCNTs) a (MWCNTs ،)b(دماي اتاق  AGFMنمودارهاي  - 4-3 شکل      

  M 1/0.................................129در  Fe3O4/MWNTsاصلاح شده با  GCاي الکترود هاي ولتامتري چرخهپاسخ -5-3شکل 

  130...........................................................................اصلاح نشده) GC )aاي الکترودهاي هاي چرخهولتاموگرام -6-3 شکل

  Fe3O4/MWCNTs.......................................................133اصلاح شده با  GCاي الکترود هاي چرخهولتاموگرام -7-3شکل 

  Fe3O4/MWCNTs.......................................................134اصلاح شده با  GCاي الکترود هاي چرخهولتاموگرام -8-3شکل 

  Fe3O4/MWNTs............................................................136اصلاح شده با  GCپاسخ کرونوآمپرومتري الکترود  - 9-3شکل 

  NADH...................................................137از  µM 20محلول بر روي پاسخ جریان آمپرومتري براي  pHاثر  - 10-3شکل 

  M 1/0 PBS ..................138در  Fe3O4/MWNTsاصلاح شده با نانوکامپوزیت  GCپاسخ آمپرومتري الکترود  - 11-3شکل 

  M 1/0................................................139در محلول  s 2000در مدت  NADHاز  µM 50پاسخ آمپرومتري  -12-3 شکل

   M 1/0............142در  +Fe3O4/MWCNTs/LDH/NADاصلاح شده با  GCاي الکترود هاي چرخهولتاموگرام -13-3شکل 

  Fe3O4/MWCNTs/LDH/NAD+.......................143اصلاح شده با  GCتفاضلی الکترود  هاي پالسولتاموگرام - 14-3شکل 

 Fe3O4/r-GO...............................................156زیاد از نانوکامپوزیت  (B)کم و (A) با بزرگنمایی  TEMتصاویر  - 1-4شکل       

  Fe3O4/r-GO.......................................................................................................157نانوکامپوزیت  XRDالگوي  -2-4شکل       

  Fe3O4/r-GO..............................158نانوکامپوزیت ) b(و  Fe3O4نانوذرات ) a(هاي مغناطیس دماي اتاق منحنی -3-4شکل 

  Fe3O4/r-GO/GC.......................................160و  Fe3O4/GC ،r-GO/GCاي الکترودهاي هاي چرخهولتاموگرام - 4-4شکل 

  Fe3O4/GC ،r-GO/GC........................................................................161اي الکترودهاي هاي چرخهولتاموگرام -5-4شکل 

   163..........................در غلظت H2O2هاي متوالی با افزایش Fe3O4/r-GO/GCومتري براي الکترود منحنی آمپر -6-4شکل 

  164...........................در غلظت H2O2هاي متوالی با افزایش Fe3O4/r-GO/GCمنحنی آمپرومتري براي الکترود  -7-4شکل 

  GOx/Fe3O4/r-GO/GC .........167و  GOx/Fe3O4/GC ،GOx/r-GO/GCاي اي الکترودههاي چرخهولتاموگرام -8-4شکل 
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  M 1/0 PBS )0/7 pH(..........................168در  GOx/Fe3O4/r-GO/GCاي الکترود هاي ولتامتري چرخهپاسخ -9-4شکل 

  169................................................در سرعت روبش GOx/Fe3O4/r-GO/GCاي الکترود هاي چرخهولتاموگرام - 10-4 لشک

  PBS..........................................170هاي در محلول GOx/Fe3O4/r-GO/GCاي الکترود هاي چرخهولتاموگرام - 11-4شکل 

    170.........................هاي متوالی گلوکز دربا افزایش GOx/Fe3O4/r-GO/GCمنحنی آمپرومتري براي الکترود  - 12-4شکل 

  Fe3O4/r-GO/GC....................................172و  Fe3O4/GC ،r-GO/GCاي الکترودهاي هاي چرخهولتاموگرام -13-4شکل 

  NADH....................................174هاي متوالی با افزایش Fe3O4/r-GO/GCمنحنی آمپرومتري براي الکترود  -14-4شکل 

  M 1/0 PBS )0/7 pH(..........................................175در  LDH/Fe3O4/r-GO/GCاي هاي چرخهولتاموگرام -15-4شکل 

  M 1/0 PBS )0/7 pH(....................................176در  LDH/Fe3O4/r-GO/GCهاي پالس تفاضلی ولتاموگرام - 16-4شکل 

  M 1/0 PBS )4/7 pH(.................................178در  Fe3O4/r-GO/GCهاي پالس تفاضلی الکترود لتاموگرامو - 17-4شکل 

  M 1/0............................................................179در  Fe3O4/r-GO/GCهاي پالس تفاضلی الکترود ولتاموگرام - 18-4شکل 

  M 1/0 KCl............................................................182در  -mM 0/1 [Fe(CN)6]3-/4اي هاي چرخهرامولتاموگ - 19-4شکل 

        Fe3O4/r-GO/GC، ................................183 در الکترودهاي -mM 0/1 [Fe(CN)6]3-/4هاي نایکویست دیاگرام - 20-4شکل 

  GC،.......................................................186 در الکترودهاي -mM 0/1 [Fe(CN)6]3-/4هاي نایکویست گرامدیا -21-4شکل 

  S1/Fe3O4/r-GO/GC....................................186در الکترود  -mM 0/1 [Fe(CN)6]3-/4هاي نایکویست دیاگرام -22-4شکل 

  M 1/0 PBS.........................................................188در  Fe3O4/r-GO/GCاي الکترود هاي چرخهامولتاموگر -23-4شکل 

  M 1/0  PBS.................................................................188در  Fe3O4/r-GO/GCمنحنی آمپرومتري الکترود  - 24-4شکل 

  M 1/0  PBS................................................................189در  Fe3O4/r-GO/GCی آمپرومتري الکترود منحن -25-4شکل 
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  هافهرست جدول

  21........................................................................................................هاي سنتز نانوذرات مغناطیسیاي از روشمقایسه - 1-1جدول 

  43.................................................................حسگرهاي بر پایه گرافناي تعدادي از حسگرها و زیستپارامترهاي تجزیه - 2-1جدول 

  113..................................................یدروژنازهاي دهحسگرهاي مختلف اتانول بر پایه آنزیماي زیستهاي تجزیهشاخصه - 1-2جدول 

  MWCNTs/IL/Ox-P(NAD+)......115اصلاح شده با  GCهاي حقیقی با استفاده از الکترود گیري اتانول در نمونهاندازه - 2-2 جدول

  140......................................................................................................متفاوت NADHاي حسگرهاي پارامترهاي تجزیه - 1-3جدول 

  144............................................................................................................................هاي پلاسماتعیین لاکتات در نمونه - 2-3جدول 

  165......................................................................هاي مختلفبراي آنالیت Fe3O4/r-GO/GCهاي پاسخ الکترود شاخصه - 1-4جدول 
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تعریف  اختارهاهاي مرتبط با نانوسروش عنوان تکنولوژي بکارگیري نانومواد وه توان بنانوتکنولوژي را می

و فتونیکس  پیشرفتهتلفیق نانوتکنولوژي، زیست شناسی، علم مواد  راستايدر  روزافزونتلاش . ]1[ نمود

اي سیلهحسگر وزیست .ده استشعنوان ابزارهاي تشخیصی قدرتمند حسگرها بزیستنانو پیدایشمنجر به 

اندام ها، هاي ایمنی، بافتسیستمها، شیمیایی تسهیل شده توسط آنزیمهاي زیستاست که از واکنش

هاي ترکیبات شیمیایی معمولاً از طریق سیگنالگیري تعیین و اندازه درهاي کامل و یا سلول 1زنده

طراحی شده بر مبناي ي هاحسگر، زیست2هاحسگرنانوزیست .]2[ گیردالکتریکی، گرمایی یا نوري بهره می

: باشد که عبارتند از زیست حسگر معمولاً شامل سه بخش میساختار یک . ]3، 4[ است وادنانوم بکارگیري

عنصر یا بخش تشخیصی که حساس به آنالیت مورد نظر . ]4[ کنندهو تقویت 4، مبدل3خیصیعنصر تش

ها، ها، آنزیمتا آنتی بادي اندام زندهها و ها، سلولاي از بافتشامل گسترهست دربرگیرنده عناصر زیستی ا

مبدل به . است 5زیستیدیگري با رفتار  یک اسیدها و ترکیبات مشتق شده زیستی یا موادها، نوکلئگیرنده

صورت حد واسطی بین عنصر زیستی و تقویت کننده عمل کرده و بنابراین همانند یک آشکارساز عمل 

کنش بین آنالیت و عنصر تشخیصی به یک نقش عمده آن تبدیل سیگنال حاصل از برهم. نمایدمی

هاي ها عبارتند از مبدلانواع اصلی مبدل .گیري استل تشخیص و یا قابل اندازهخروجی قاب

تغییرات مربوط به توزیع الکتریکی، خواص الکتروشیمیایی، نوري، پیزوالکتریک و کالریمتري که به ترتیب 

مبدل و تقویت سیگنال  ،در نهایت کار تقویت کننده. کنندگیري مینوري، جرم و خواص گرمایی را اندازه

   .]5[ )1-1شکل ( اي قابل فهم براي کاربر استنمایش آن به شیوه

                                                             
1 Organelles 
2 Nanobiosensor 
3 Recognition element 
4 Transducer 
5 Biomimetic materials 


