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 چکیده

سنتز لایه برداری الکتروشیمیایی از گرافیت، یکی از روش  شیمیایی در این فرایند می   های  سل الکترو تواند  گرافن بوده و علی رغم اینکه توان 

سی ایفا کند، کمتر مورد توجه قرار گرفته     سا شی ا سیل یا  های قبلی در بازهو پژوهش نق شده  جریان الکتریکی انای محدود از اختلاف پتان جام 

ست.  ش    شده و مقدار گروه عاملی قرار گرفته روی آن ها در بازه  برداریدر این پژوهش تاثیر توان بر مقدار گرافن لایه ا سی  سترده برر ده ای گ

بر  تفاده شد.  حصولات اس  تعیین مشخصات م   برای عبوری الکترونی میکروسکوپ  فرابنفش و-جذب مرئیاز آنالیزهایی نظیر رسانایی، توزین،  است.  
 .  شودمیها نیز بیشتر برداری از الکترود بیشتر شده و مقدار گروه عاملی آنبا کاهش توان ورودی به سل، لایهاساس نتایج 

 

 .، گروه عاملیتوانبرداری، گرافن، لایه  کلیدی هایهواژ
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Abstract 

The electrochemical exfoliation of graphite is a method to obtain graphene. Despite the important role of 

electrical power in this process, it hasn’t been investigated extensively. In this research, the effect of 

electrical power in an extensive range on the amount of exfoliated graphene and oxygen functional groups 

was studied. Transmission electron microscopy, weighing, UV-vis spectroscopy and electrical conductivity 

were used for characterization of the products. According to the results, by decreasing the power, the 

amount of exfoliated graphene and its functional groups increased. 
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 مقدمه
با  بوده کههای کربن ای دو بعدی از اتمگرافن ورقه

تحرک الکترونی  .[1] اندبه هم متصل شده SP2هیبرید 
رسانایی حرارتی، مقاومت مکانیکی و بالا، ابر

 پذیری بالا، از خواص قابل توجه گرافن بوده وانعطاف
از این جهت سنتز و تولید آن برای صنایع مختلف اهمیت 

از جمله کاربردهای گرافن در ابزارهای . [2] زیادی دارد
های شیمیایی، مواد سازی هیدروژن، حسگرذخیره

ها یها و باترپوزیتی با مقاومت بالا و ساخت ابرخازنکام
  .[3] باشدمی

هایی که برای سنتز گرافن وجود دارد مانند خیلی روش
های بالا به پایین و روش از نانو ذرات دیگر، شامل روش

به دلیل ارزان بودن و بیشتر  .[4] های پایین به بالا است
لا به پایین، های بابودن مقدار تولید گرافن در روش

 های بالا به پایین مترکزدر این تحقیق بر روش مطالعات
از گرافیت به  های سنتز از بالادر روش .[5] باشدمی

به  گرافیت صفحات شود.عنوان منبع کربنی استفاده می
ها از که نیروی بین مولکولی آنبوده هم چسبیده گرافن 

گرافن . برای تهیه صفحات [6,7] نوع واندروالس است
 ها غلبه کرده وواندروالس بین مولکول باید به نیروی

 از هم جدا کرد (Exfoliation) برداریصفحات را با لایه
 گیرد:های مختلفی انجام میبرداری به روشلایه .[8]

مقدار . [9] مکانیکی، حرارتی، شیمیایی و الکتروشیمیایی
سایر  به نسبتروش الکتروشیمیایی گرافن تولید شده در 

واع ها، انبرداری بیشتر بوده و با انواع حلالهای لایهروش
 .[10]گرافیت و در دمای اتاق انجام پذیر است 

یایی  روش الکتروشیم تاثیر گذار درچند پارامتر تا به حال 
ند    ته ا برداری در از جمله لایه   .مورد بررسیییی قرار گرف

ند الکترود  تد   یا   آ یا افقی بودن سییییل    کا ، عمودی 
 الکتروشییییمیایی، الکترولیت و منبع کربنی می توانند در   

 .[11] موثر باشندمحصول گرافن  کیفیت و کمیت
علی رغم اینکه توان سل الکتروشیمیایی در این فرایند 

رار ق د، کمتر مورد توجهقشی اساسی ایفا کند نتوانمی
ی محدودی از های قبلی در یک بازهو پژوهش گرفته

 یا جریان الکتریکی انجام شده استاختلاف پتانسیل 
. از آنجائیکه اختلاف پتانسیل و جریان الکتریکی در [12]

 استفاده از ترکیب آنها یعنیکنند، این فرایند تغییر می
مفهوم دقیق تری از انرژی اعمال  بیان کننده تواندمی توان،

یر در این پژوهش تاث شده به سل الکتروشیمیایی باشد.
شده و مقدار گروه عاملی  برداریگرافن لایه توان بر مقدار

برای تعیین مشخصات گرافن سنتز  آن بررسی شده است.
فرابنفش و -جذب مرئی رسانایی، شده از آنالیزهای

 میکروسکوپ الکترونی عبوری استفاده شده است.
 

 تحقیق روش و مواد
از الکترودهای گرافیتی با خلوص بالای  تحقیقدر این 

 7و  3گرم، طول و عرض به ترتیب  22درصد، وزن  39
تفاده به عنوان الکترولیت اسسانتی متر و سولفوریک اسید 

های مشابه صورت گرفته، زمان تقریبی در پژوهششد. 
دقیقه بوده و اختلاف پتانسیل اعمال شده به  72واکنش 

ولت بیشتر نیست  72مولا از سل الکتروشیمیایی نیز مع
لیتر، شامل میلی 729در این فرآیند از یک بشر  .[13,14]

به عنوان ظرف واکنش استفاده شده دو الکترود گرافیتی، 
تر از یکدیگر )فاصله ممیلی 29ۀبه فاصلالکترودها که 

اند. همچنین در زمان انجام استاندارد( قرار داده شده
شود فویل آلومینیم پوشانده می ۀفرآیند، سل واکنش بوسیل

تا تاثیر عوامل محیطی تا حد امکان کاهش یافته و شرایط 
(، 7آزمایش برای هر مرحله یکسان باشد. شکل )

شماتیکی از سل الکتروشیمیایی ساخته شده در این 
 باشد.پژوهش می

 
 

 ایی ساخته شدهیشماتیک سل الکتروشیم  7 شکل

 

ی گرافیتی به عنوان آند و برای شروع آزمایش، الکترودها
دقیقه  72لیتر سولفوریک اسید به مدت میلی 799کاتد در 
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ولت قرار  6/79و 72، 3، 2، 3/7های در اختلاف پتانسیل
 وانتسعی شده برای بررسی تاثیر  تحقیقداده شد. در این 

کمینه  بین بیشینه و ۀبرداری الکتروشیمیایی، بازبر لایه
ولتاژ پوشش داده شود. از طرفی، در کارهای مشابه 

واحدی اختلاف پتانسیل، تغییرات  9تا  9معمولا با تغییر 
محسوسی در مکانیزم واکنش و خواص محصولات 

های انتخاب . بر این اساس، بازه[15]مشاهده شده است 
وی حشده در این کار، بین بیشترین و کمترین ولتاژ، به ن

 .[16] بوده که با کارهای مشابه مطابقت داشته باشد
ای هبرای مقایسه کمی مقدار گرافن سنتز شده در توان

برداری مختلف دو پارامتر وزن خورده شده و وزن لایه

عبارت شده تعریف شد. بر این اساس وزن خورده شده 
است از وزن همه ذرات جدا شده از الکترود گرافیتی. 

گیری این پارامتر، وزن سل الکتروشیمیایی برای اندازه 

ها به قبل و بعد از واکنش محاسبه شده و اختلاف آن
همچنین، وزن  شود.عنوان وزن خورده شده معرفی می

برداری شده ذراتی هستند که پس از سه بار عملیات لایه
 9999دقیقه با چرخش  79سانتریفیوژ، هر بار به مدت 

 ده و ته نشین نشدند. برای محاسبهدور بر دقیقه، پایدار مان

این پارامتر، کافی است محصول بعد از سانتریفیوژ توزین 
شود. لازم به ذکر است که مدت زمان و دور سانتریفیوژ 
بر اساس استاندارد کارهای مشابه استفاده شده است 

همچنین در این تحقیق از آزمون رسانایی برای  .[17,18]
خوردگی ذرات گرافن  بررسی اکسایش و میزان برش

استفاده شد. به این صورت که دو الکترود مسی در فاصله 
مشخصی از هم، در محلول قرار گرفته و مقاومت بین دو 

 شود.متر خوانده میالکترود توسط مولتی

 

 نتایج و بحث
برداری یکی از پارامترهای مهم مورد بررسی در لایه

. از است الکتروشیمیایی گرافیت، توان ورودی به سل
های طرفی در هر مرحله از اعمال اختلاف پتانسیل

. [19] مختلف، تغییرات جریان و ولتاژ یکسان نیستند

برای اینکه هم تغییرات ولتاژ و هم تغییرات جریان لحاظ 
شود، حاصلضرب آنها یعنی توان برای هر مرحله در نظر 
گرفته شد. به این ترتیب توان ورودی به سل 

بیانگر تغییرات ولتاژ و جریان در طول  الکتروشیمیایی
 (.2 باشد )شکلفرایند می

 
 

 تغییرات توان ورودی به سل الکتروشیمیایی با گذشت زمان  2 شکل
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(، با افزایش اختلاف پتانسیل، توان 2با توجه به شکل )
، 3های یابد. همچنین در اختلاف پتانسیلنیز افزایش می

ولت با گذشت زمان، توان ورودی به سل  6/79و  72
د، شود. مطابق آنچه که بحث شالکتروشیمیایی بیشتر می

ده و بیشتر، جریان نیز بیشتر شبا اعمال اختلاف پتانسیل 
یابد. از طرف دیگر، در در نتیجه توان افزایش می

با گذشت زمان، انرژی ورودی  6/79و  72، 3ولتاژهای 
به سل الکتروشیمیایی صرف تخریب ساختار الکترود نیز 

شود. بنابراین دلیل افزایش توان در ولتاژهای بالا در می
اری، بردوه بر لایهطول واکنش، این است که سیستم علا

 برای تخریب الکترود نیز به انرژی نیاز دارد.

یکی دیگر از پارامترهای مهم مورد بررسی در سنتز  
گرافن، مقدار کل ذرات خورده شده از الکترود در 

. به همین منظور نمودار وزن [20] های مختلف استتوان

این ذرات بر حسب توان اعمال شده به سل 
 ( ترسیم شده است.9ر شکل )الکتروشیمیایی د

(، با افزایش توان اعمال شده به سل 9طبق شکل ) 
یابد. از الکتروشیمیایی، وزن خورده شده افزایش می

وات، شیب تغییرات وزن کم  9تا  77/9طرفی در توان 
وات،  9است. همچنین با توجه به شکل الکترودها در 

تورم گرافیت بیشتر است. شیب تغییرات وزن خورده 

 روند افزایشی دارد. 6/26تا  2/79شده نیز از 
تری ها با شدت بیشبا افزایش توان اعمال شده به سل، یون

کنند و به صورت گروهی به سمت الکترود حرکت می
ک شوند. بنابراین در ینهی میبین صفحات گرافیت میانه

مدت زمان معین ذرات بیشتری از الکترود جدا شده و 
. تصاویر خوردگی الکترودها بعد از یابدوزن افزایش می

برداری، قابل مقایسه با کار طاهری نجف آبادی و لایه
. از طرف دیگر با کاهش توان اعمال [21]همکاران است 

ها به سمت الکترود شده به سل، شدت حرکت یون
نهی کاهش یافته و در یک مدت زمان معین، با میانه

ا ات کمتری جدها بین صفحات گرافیت، ذرانفرادی یون

 یابد. شده و در نتیجه وزن خورده شده کاهش می

نه   9تا   77/9در توان   یا قدار    نهی یونوات، م به م ها 
به آهسیییتگی صیییورت می   گیرد. علاوه بر این، کم و 

برداری غالبا به صورت سطحی است. بنابراین شیب      لایه
شده در  شد.   این محدوده کم می تغییرات وزن خورده  با
وات اتفاق   9ها در  نهی یوناز طرف دیگر، حداکثر میانه   

افتاده و در نتیجه گرافیت بیشترین تورم را دارد. همچنین 
وات، منجر به بیشتر شدن    6/26تا  2/79افزایش توان از 

ها و در نتیجه تخریب ساختار گرافیت شده  نهی یونمیانه
یابد.وزن افزایش میو بنابراین شیب تغییرات 

 

 
 تغییرات وزن خورده شده نسبت به توان ورودی به سل الکتروشیمیایی  9 شکل
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(، تغییرات وزن خورده شده از الکترود نسبت 9در شکل )
به توان ورودی به عنوان یکی از پارامترهای اصلی در 

م گرافن با تعداد لایه کسنتز گرافن بررسی شد. اما وزن 
از اهمیت بیشتری برخوردار است. به عبارت دیگر، ذرات 

ی اند، به مراتب مهم تر از ذراتبرداری شدهگرافیتی که لایه
اند. چرا که خواص ویژه هستند که از الکترود خورده شده

آن  لایهگرافن )الکتریکی، مکانیکی و حرارتی( در نوع کم
. بنابراین بررسی تغییرات [22] دکنبیشتر نمود پیدا می

تواند برداری شده نسبت به توان ورودی، میوزن لایه
بیانگر این باشد که تولید گرافن تا چه حد موفقیت آمیز 

 (.9بوده است )شکل 

(، با افزایش توان اعمال شده به سل، 9مطابق شکل ) 
یابد. علاوه بر این، شیب برداری شده کاهش میوزن لایه
وات بیشتر  6/71برداری شده بعد از وزن لایه تغییرات

 شود.می
 نهیافزایش توان اعمال شده به سل، منجر به میانه 

ها در گرافیت و خورده شدن ذرات گروهی آنها یون
برداری شده کاهش شود. در نتیجه وزن لایهدرشت تر می

برداری شده در یابد. از طرف دیگر افزایش وزن لایهمی
نهی انفرادی توان ناشی از میانهین را میهای پایتوان
برداری سطحی از ها بین صفحات گرافیت و لایهیون

 گرافیت دانست.  

(، اینگونه به  9با توجه به تصییاویر الکترودها در شییکل )
سد که بعد از  نظر می سل،   6/71ر وات، توان ورودی به 

یه     جای لا یب الکترود گرافیتی   به  برداری صیییرف تخر
شده از    شود. ب می صول غالب، ذرات خورده  نابراین مح

برداری شییده. پس دلیل گرافیت هسییتند و نه گرافن لایه
  6/71برداری شده بعد از افزایش شیب تغییرات وزن لایه

تواند مصیییرف انرژی برای تخریب گرافیت به    وات، می
 برداری باشد.جای لایه

ای هدر کارهای مشابه معمولا برای بررسی ساختار و لایه
گرافن سنتز شده، از تصاویر میکروسکوپ الکترونی 

 . به وسیله این آنالیز[23]کنند ( استفاده میTEMعبوری )

های تک لایه و چند لایه را در توان وجود گرافنمی
نیز برای  پژوهش. در این [24] محصول بررسی نمود

بررسی تاثیر توان ورودی به سل الکتروشیمیایی بر 

های محصول گرافن، این آنالیز به برداری و تعداد لایهلایه
الف( مربوط به محصول سنتز -2کار گرفته شد. شکل )

ب( -2وات و ) 6/26مقدار بازه توانی،  شده در بیشترین
برداری شده در کمترین مقدار بازه تصویر گرافن لایه

 باشد.وات می 77/9توانی، 

 

 

 
برداری شده نسبت به توان ورودی به سل الکتروشیمیاییتغییرات وزن لایه  9شکل 
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 وات 77/9وات، ب(  6/26الف(  :گرافن سنتز شده در  2 شکل

 

 
 های مختلفسنتز شده در توان فرابنفش اکسید گرافن-نمودار جذب مرئی  6شکل 

 
الف( -2( از شکل )7با توجه به آنچه که در ناحیه ) 

و تعداد ضخامت  ،های بالاشود، در توانمشاهده می
گرافیت زیاد است. چرا که های ذرات جدا شده از لایه

در آن، قسمتی از تصویر میکروسکوپ الکترونی کاملا 
های گرافن مشخص تیره رنگ شده و چیزی از لایه
ب(، -2( از تصویر )2نیست. از طرف دیگر در ناحیه )

ذرات گرافن چند لایه مشخص بوده که محصول به دست 
 وات است. 77/9آمده در توان 

 خریب الکترود مکانیزم غالببا اعمال توان بیشتر، ت 
بوده و ذرات جدا شده از گرافیت ضخامت زیادی دارند. 

ها و نهی یونهای پایین، میانهدر حالیکه در توان
های برداری غالبا سطحی بوده و محصول شامل گرافنلایه

 چند لایه است.
های بررسی پراکندگی اکسید گرافن در یکی از راه 

-نی جذب در آزمون مرئییک حلال، استفاده از منح
. به این ترتیب که هر چقدر ذرات [25,26] فرابنفش است

گرافن بیشتر اکسید شود، پراکندگی بیشتری در حلال آبی 
گرافن، افزایش -داشته و میزان جذب نور سیستم حلال

. از طرف دیگر، جذب کم، بیانگر این است [27] یابدمی
ت گرافن اکسایش گرافن به خوبی انجام نشده و ذرا

های با رسم منحنی نیشنی دارند. بنابراینتمایل به ته
ان توهای مختلف، میهای سنتز شده در توانجذب گرافن

ها بحث کرد راجع به مقدار پراکندگی و اکسایش آن
 (.6 )شکل

(، با کاهش توان ورودی به سیییل     6مطابق شیییکل )   
ود. علاوه  شگرافن بیشتر میمیزان جذب الکتروشیمیایی، 

نانومتر برای    299در طول موج حدود   وجود قله  بر این،
شانه در       ست. همچنین، یک  شخص ا هر نمونه کاملا م
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   نانومتر قابل مشاهده است. 999طول موج حدود 
اند دلیلی توبرداری بهتر گرافن و اکسایش بیشتر، میلایه

های پایین باشد. چراکه بر افزایش میزان جذب در توان
بردای سطحی پدیده غالب بوده و ین، لایههای پایدر توان

های کم لایه، اکسایش بیشتری صورت با جدا شدن گرافن
ها افزایش یافته و نور گیرد. در نتیجه، پراکندگی آنمی

کنند. در طرف مقابل، افزایش توان بیشتری جذب می
ورودی، منجر به جدا شدن ذرات گرافیت شده که 

ها قرار خوبی روی آن های عاملی اکسیژن دار بهگروه
گیرند. این ذرات با اکسایش کمتر، پراکندگی خوبی نمی

کنند. لازم به ذکر است نداشته و مقدار نور کمی جذب می
های جذب در این تحقیق، قابل مقایسه با کار که منحنی

های جذب و آلان یالی اوغلو و همکاران بوده و منحنی
. اما [28]شد  ها مشاهدههای مشابهی در کار آنپیک

 کار یالی و پژوهشفرابنفش این -تفاوت آزمون مرئی
اوغلو و همکاران، در تفسیر آن است. به این ترتیب که 
ایشان معتقدند که با افزایش اختلاف پتانسیل اعمال شده 

یکه یابد. در حالبه سل الکتروشیمیایی، جذب افزایش می
انسیل پتنشان داده شد که افزایش اختلاف  تحقیقدر این 

ورودی به سل، منجر به جدا شدن ذرات درشت از 
شود. در نتیجه اکسایش به خوبی انجام نگرفته گرافیت می

. بنابراین با [29] و پراکندگی ذرات گرافن کمتر است

کند، افزایش اختلاف پتانسیل، میزان جذب کاهش پیدا می
 .      [30] نه افزایش

توان نانومتر را می 299طول موج حدود قله در جود و 
C پیوندهای  ππ* به انتقالهای − C،ربط داد. همچنین 

نانومتر، مربوط  به  999طول موج حدود شانه در وجود 
Cپیوندهای  πn* انتقالهای = O باشد. علاوه بر می

نانومتر  297همکاران دریافتند که قله این، پاردس و 
اکسید گرافن، در نمودار جذب اکسید گرافن کاهش یافته 

ه شود. این انتقال نقطه بیشینه، بنانومتر منتقل می 219به 
کاهش پیوستگی الکتریکی بین ذرات و همچنین عدم 

 .[31]های اکسیژن دار ربط داده شده است حضور گروه
به هم متصل  2SPهای کربنی در گرافن با هیبرید اتم 
و در یک صفحه گرافن هر اتم کربن یک پیوند آزاد  شده

. این پیوند مکان مناسبی [32] در خارج از صفحه دارد
های عاملی و همچنین گیری برخی گروهبرای قرار

های عدم حضور گروههای هیدروژن است. از طرفی اتم
های آزاد در انتقال جریان شود الکترونعاملی، باعث می

 الکتریکی شرکت کرده و رسانایی گرافن افزایش پیدا کند
. بنابراین برای بحث درباره چگونگی تغییرات [33]

های عاملی اکسیژن دار در گرافن، رسانایی نسبت به گروه
ود ترسیم ش هم لازم است نمودار این دو پارامتر بر حسب

.(1)شکل 
 

 

 
 

 رسانایی بر حسب گروه های عاملی اکسیژن  1 شکل
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های عاملی اکسیژن (، با افزایش گروه1) با توجه به شکل
یابد. از طرفی، هر چقدر این دار، رسانایی کاهش می

ها کمتر باشند، رسانایی بیشتر است. علاوه بر این، گروه
یابد. های بالا شیب تغییرات رسانایی افزایش میدر توان

تر  های پایین ملایمدر حالیکه شیب این تغییرات در توان
 است. 

های آزاد گرافن با ش اکسایش، الکترونبا افزای 
. [34] دهندهای عاملی اکسیژن دار پیوند تشکیل میگروه

 توانندهای عاملی شده و نمیها درگیر گروهاین الکترون
در انتقال جریان الکتریکی شرکت کنند. در نتیجه جریان 

 شودکاهش یافته و به دنبال آن رسانایی گرافن نیز کم می

[35]. 
 

 ه گیرینتیج
تا  77/9، تحقیقدر بازه توانی به کار گرفته شده در این 

وات، با افزایش توان ورودی به سل، وزن خورده   6/26
شده افزایش یافت. در حالیکه کاهش توان ورودی به سل 
منجر به افزایش ذرات گرافن کم لایه شده و در حقیقت 

های شود. چراکه در توانبیشتر می برداری شدهوزن لایه
 ذراتبرداری غالبا سطحی بوده و پایین مکانیزم لایه

 .دگرافن جدا شده از الکترود، کم لایه هستن

طه وزن لایه   با    راب برداری شیییده و وزن خورده شیییده 
کدیگر   که هر چقدر خوردگی        ی یب اسیییت  به این ترت

به سییمت تخریب الکترود پیش بیشییتر شییود و مکانیزم 
ج   به  یه برود،  یه، ذرات    برداریای لا های کم لا گرافن 

 شود.میگرافیت از الکترود جدا 
با جدا شدن ذرات گرافیت چند لایه از الکترود، سطح  

 اردهای عاملی اکسیژنتماس کمتری برای اتصال گروه
ه در نتیجشود. ها کمتر میفراهم شده و اکسایش ذرات آن

جذب پراکندگی ذرات در حلال کمتر شده و میزان 
از طرفی، هر  یابد.فرابنفش آنها نیز کاهش می-مرئی

ن های عاملی اکسیژ، گروهشدبیشتر با برداریچقدر لایه

شده که موجب افزایش پراکندگی ذرات در بیشتر  دار
فرابنفش -شود. در نتیجه میزان جذب مرئیحلال می

 یابد.ذرات افزایش می

ه ب گروه عاملی با رسانایی رابطه معکوس داشته و 
عبارتی با افزایش هر میلی مول بر گرم از گروه عاملی، 

 شود.تقریبا یک زیمنس بر متر از میزان رسانایی کم می
رسانایی در سایر  هاینتایج این آزمون با نتایج آزمون

کارهای پژوهشی مشابه مطابقت داشته و با افزایش مقدار 
 یابد.گروه عاملی، رسانایی کاهش می
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