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Надлишок нітрит іонів у воді, м’ясі та молочних продуктах становить значну загрозу здоров’ю через їхню здатність викликати кисневе голодування організму та перетворення у нітрозаміни – канцерогени, що мають згубний вплив на серцево-судинну систему та процеси обміну речовин. Нітрит іони у водоймах та ґрунтах становлять небезпеку зокрема і для водних тварин та екосистем. Надзвичайно важливим є забезпечення високої чутливості та можливості мініатюризації методів їх визначення. Було досліджено властивості нових електродів із 3D-графеновою піною, пориста структура якої відкриває нові перспективи покращення вимірювань, до та після електрохімічного синтезу відновленого оксиду графену на поверхні таких електродів in situ, що є швидким, доступним та «зеленим» методом модифікації, оскільки виключає використання агресивних реагентів і розчинників.
Метою роботи було отримання відновленого оксиду графену на поверхні друкованих вуглецевих електродів, покритих 3D-графеновою піною на поліімідній основі зі срібними з’єднаннями (GF/PI) та їх застосування для вольтамперометричного визначення нітрит іонів.
Поверхню електроду GF/PI було окиснено до оксиду графену (GO/PI) електрохімічно за допомогою вольтамперометрії з лінійною розгорткою потенціалу від 0,0 В до 1,8 В, за швидкості сканування 5 мВ/с у 0,1 М NaH2PO4. Потім оксид графену на поверхні електроду було електрохімічно відновлено (rGO/PI) з використанням методу циклічної вольтамперометрії в діапазоні потенціалів від 0,0 В до –1,2 В за швидкості сканування 100 мВ/с протягом 20 циклів у 0,1 М розчині KCl. Методом циклічної вольтамперометрії встановлено, що висота струму окиснення-відновлення розчину фері/фероціаніду зросла в близько 1,8 разів на rGO/PI порівняно із GF/PI. Поверхню електроду GF/PI було також хімічно окиснено до оксиду графену за методом Гаммерса. Для отриманого електроду c-GO/PI висота струму окиснення-відновлення розчину фері/фероціаніду зросла у близько 1,7 разів, проте спостерігалися додаткові піки струму окиснення-відновлення, що може свідчити про забруднення поверхні електроду іонами металу із покриття. Отже, електрохімічне модифікування GF/PI є кращим за хімічне. Було встановлено площі електроактивної поверхні електродів, що становили 0,0581 см2 для вуглецевого планарного електроду (SPCE), 0,508 см2 для GF/PI, 1,27 см2 для rGO/PI та 1,44 см2 для c-GO/PI. Зміну електрохімічних характеристик поверхні GF/PI до та після модифікування було підтверджено методом електрохімічного імпедансу.
Досліджені електроди було використано для електрохімічного визначення нітрит іонів із застосуванням методу диференційно імпульсної вольтамперометрії (ДІВ) за струмом окиснення аналіту. Умови вимірювань: Estep = 0,005 В, Epulse = 0,100 В, tpulse = 0,05 с, швидкість сканування 0,02 В/с. Оптимальним обрано pH 6, за якого потенціали піків струму окиснення нітриту зсунуті найближче до нуля, а струм достатньо високий. Отримано калібрувальні графіки для визначення нітриту і оцінено межі виявлення (LOD) NaNO2 на досліджених електродах. Для GF/PI LOD = 1,4×10-5 М за Eox = 0,676 В, для rGO/PI LOD = 6,6×10-5 М, Eox = 0,626 В, а для GO/PI LOD = 4,0×10-5 М, Eox = 0,631 В. RSD при визначенні 1,0×10-4 М NaNO2 становить 2,8 % для GF/PI та 2,3 % для rGO/PI (n=3). Чутливість методики корелює з ГДК нітрит іонів у питній воді за WHO (MCL = 1 мг/л за N).
Отримані електроди на основі 3D-графенової піни, модифіковані оксидом графену і відновленим оксидом графену є перспективними для визначення слідових кількостей нітрит іонів, зокрема у природній воді, що є важливим в умовах війни, для еко- і нацбезпеки країни.
