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摘要:通过 ３－氨丙基三甲氧基硅烷(ＡＰＳ)对氧化石墨烯(ＧＯ)进行功能化得到功能化氧化石墨烯(Ｆ－ＧＯ)ꎬ再用水合肼对

ＧＯ 进行还原ꎬ通过控制还原时间制备出不同还原程度的还原氧化石墨烯(Ｆ－ｒＧＯ)ꎮ 利用 ＦＴ－ＩＲ、ＸＰＳ、Ｒａｍａｎ 光谱、ＴＥＭ、ＴＧ 对

产物的结构、形貌和性能进行表征ꎮ 结果表明ꎬＡＰＳ 与 ＧＯ 表面的羟基和羧基发生反应ꎬ共价接枝到 ＧＯ 表面ꎻ随着水合肼还原

时间的不断增长ꎬＦ－ＧＯ 表面的含氧官能团数量不断下降ꎬ并且石墨烯的缺陷程度不断增大ꎬ在 ＤＭＦ 和丙酮中的分散性更加稳

定ꎻ此外ꎬ还原程度的提高使其热稳定性也有所提高ꎮ
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　 　 ２００４ 年ꎬ 英 国 曼 彻 斯 特 大 学 的 Ｇｅｉｍ 和

Ｎｏｖｏｓｅｌｏｖ 教授通过“胶带法”从石墨中剥离出石墨

烯[１]ꎮ 石墨烯是由碳原子经过 ｓｐ２ 杂化组成的二维

平面碳纳米材料ꎬ具有很多优良的性质ꎬ如石墨烯具

有 １３０ ＧＰａ 的超高强度ꎬ是钢的 １００ 多倍[２]ꎬ其热导

率约为 ５ ３００ Ｗ / ( ｍ􀅰Ｋ) [３]ꎬ其载流子迁移率达

１５ ０００ ｃｍ２ / (Ｖ􀅰ｓ) [４]ꎮ 但是石墨烯片层之间距离

短、有较强的范德华力、容易团聚ꎬ并且很难溶解在

水或有机溶剂中ꎬ极大地限制了石墨烯的应用ꎮ 所

以研究者制备出了氧化石墨烯ꎬ其表面存在羟基、羧
基、羰基等含氧官能团[５]ꎬ这些基团可以促进氧化

石墨烯在溶剂中的分散ꎬ也可以为表面修饰提供活

性位点ꎮ
近年来ꎬ许多研究者对氧化石墨烯进行功能化

研究ꎬ从而进一步提高石墨烯在各种溶剂中的分散

性以及其与基体的相容性ꎮ Ｗａｎｇ 等[６]使用 ３－氨丙

基三乙氧基硅烷对石墨烯纳米片进行功能化ꎬ有效

改善了石墨烯在溶剂中的团聚ꎮ Ｈｅｌｉｏ Ｒｉｂｅｉｒｏ 等[７]

利用四乙基五胺的氨基与氧化石墨烯上的羧基反应

形成共价键ꎬ扩大了石墨烯片层间距ꎬ增强了与环氧

树脂的连接性和相容性ꎮ Ｓｔａｎｋｏｖｉｃｈ 等[８] 利用异氰

酸酯与氧化石墨烯的羟基和羧基发生反应ꎬ使其亲

水性降低ꎬ可在极性溶剂中剥离ꎬ并且能稳定分散在

二甲基甲酰胺(ＤＭＦ)、二甲基亚砜(ＤＭＳＯ)等有机

溶剂中ꎮ 然而ꎬ功能化后的氧化石墨烯表面仍然会

有剩余的含氧官能团ꎬ这些剩余的含氧官能团会与

片层之间产生作用力ꎬ从而影响石墨烯的片层状态

及其在溶剂中的分散性ꎮ 笔者利用 ３－氨丙基三甲

氧基硅烷(ＡＰＳ)对氧化石墨烯(ＧＯ)进行功能化得

到功能化氧化石墨烯(Ｆ－ＧＯ)ꎬ再用水合肼对 Ｆ－ＧＯ
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进行还原ꎬ通过控制还原时间调控 Ｆ－ＧＯ 表面的含

氧基团数量ꎬ同时ꎬ考察了 Ｆ－ＧＯ 含氧官能团以及结

构变化对其在溶剂中的分散性影响ꎮ

１　 实验部分

１􀆰 １　 实验材料与仪器

原料和试剂:３－氨丙基三甲氧基硅烷(ＡＰＳ)ꎬ
上海笛柏生物科技有限公司生产ꎻ丙酮、ＮꎬＮ－二甲

基甲酰胺、水合肼、盐酸、乙醇ꎬ上海凌峰化学试剂有

限公司生产ꎻ氧化石墨烯(ＧＯ)ꎬ深圳市图灵进化科

技有限公司生产ꎮ
仪器:Ｎｉｃｏｌｅｔ ６７００ 型傅里叶红外光谱 ( ＦＴ －

ＩＲ)ꎬＫＢｒ 压片制样ꎬ波数范围为 ４ ０００~４００ ｃｍ－１ꎻ英
国 Ｔｈｅｒｍｏ Ｆｉｓｈｅｒ 公司生产的 ＥＳＣＡＬＡＢ ２５０Ｘｉ Ｘ 射

线光电子能谱仪ꎬ工作条件:铝靶 Ｘ 射线源ꎬ工作电

压为 １５ ｋＶꎬ发射电流为 １０ ｍＡꎬ功率为 １５０ Ｗꎬ所得

能谱图用 ＸＰＳ ＰＥＡＫ４􀆰 １ 软件分峰ꎬ进行高斯－洛沦

兹混合拟合ꎬ校准以 Ｃ １ｓ 的电子结合能(２８４􀆰 ６ ｅＶ)
为参比ꎻ英国雷尼绍公司生产的 ｉｎｖｉａ ｒｅｆｌｅｘ 拉曼光

谱仪ꎬ数据收集范围 １００ ~ ３ ０００ ｃｍ－１ꎬ氩离子激光

器ꎬ波长为 ５１４ ｎｍꎻ将石墨烯超声分散于 ＤＭＦ 中ꎬ
然后滴于微栅上ꎬ干燥后ꎬ用日本电子公司生产的

ＪＥＭ－２１００ 型透射电子显微镜观察其形态ꎻＰｅｒｋｉｎ
Ｅｌｍｅｒ ＴＧＡ ８０００ 热重分析仪ꎬ氮气气氛ꎬ升温速率为

１０℃ / ｍｉｎꎮ
１􀆰 ２　 实验步骤

１􀆰 ２􀆰 １　 功能化氧化石墨烯(Ｆ－ＧＯ)的制备

将 １００ ｍｇ ＧＯ 溶解于 １００ ｍＬ Ｖ(乙醇) ∶Ｖ(水)＝
２ ∶１的混合溶剂中ꎬ加入一定量的稀盐酸调节 ｐＨ 至

２~３ꎬ再加入 ＡＰＳ ２ ｇꎬ超声分散 １ ｈꎬ在三口烧瓶中

磁力搅拌 ６０℃反应 ２４ ｈ 后ꎬ用去离子水或丙酮离心

洗涤溶液至 ｐＨ 为 ７ꎬ将得到的 Ｆ－ＧＯ 在 ５０℃下真空

干燥 １２ ｈꎬ研磨成粉后待用ꎮ
１􀆰 ２􀆰 ２　 功能化还原氧化石墨烯(Ｆ－ｒＧＯ)的制备

将 １００ ｍｇ Ｆ－ＧＯ 溶于 ５０ ｍＬ 水中ꎬ超声分散

１ ｈ 后倒入三口烧瓶ꎬ加入水合肼 ０􀆰 ５ ｇ 后在 ９０℃进

行还原ꎬ反应结束后用去离子水或乙醇离心洗涤至

ｐＨ 为 ７ꎬ然后将得到的 Ｆ－ｒＧＯ 在 ５０℃下真空干燥

１２ ｈꎬ研磨成粉状后保存备用ꎮ 将还原时间为 ３０、
９０ ｍｉｎ 和 ２４ ｈ 的 Ｆ－ｒＧＯ 分别记为 Ｆ－ｒＧＯ－１、Ｆ－
ｒＧＯ－２、Ｆ－ｒＧＯ－３ꎮ

２　 结果与讨论

２􀆰 １　 红外光谱分析

ＧＯ、Ｆ－ＧＯ、Ｆ－ｒＧＯ－１、Ｆ－ｒＧＯ－２、Ｆ－ｒＧＯ－３ 的红

外谱图如图 １ 所示ꎮ

１—ＧＯꎻ２—Ｆ－ＧＯꎻ３—Ｆ－ｒＧＯ－１ꎻ４—Ｆ－ｒＧＯ－２ꎻ５—Ｆ－ｒＧＯ－３

图 １　 ＧＯ、Ｆ－ＧＯ、Ｆ－ｒＧＯ－１、Ｆ－ｒＧＯ－２、
Ｆ－ｒＧＯ－３ 的红外谱图

从图 １ 中谱线 １ 可以看出ꎬ３ ４１８ ｃｍ－１处为ＧＯ 表

面—ＯＨ 基团的伸缩振动峰ꎬ１ ７４３ ｃｍ－１和 １ ４０５ ｃｍ－１

处分别是羧基的 Ｃ􀪅􀪅Ｏ 伸缩振动吸收峰以及 Ｏ—Ｈ
振动吸收峰ꎬ１ ６３８ ｃｍ－１处为所吸收的水分子的振动

吸收峰[９]ꎮ 从图 １ 中谱线 ２ 可以看出ꎬＧＯ 与 ＡＰＳ
发生反应后ꎬ在 ３ ４１８ ｃｍ－１处的峰强度减弱ꎬ表明部

分—ＯＨ 被取代ꎬ１ ７４３ ｃｍ－１和 １ ４０５ ｃｍ－１处的吸收

峰消失ꎬ说明羧基和 ＡＰＳ 上的氨基进行了反应ꎬ并
且在 １ １３６ ｃｍ－１ 和 １ ０２０ ｃｍ－１ 处出现 Ｓｉ—Ｏ—Ｃ 和

Ｓｉ—Ｏ—Ｓｉ 的特征峰ꎬ以及 １ ５７０ ｃｍ－１处出现氨基的

Ｎ—Ｈ 弯曲振动吸收峰ꎬ表明 ＧＯ 成功被功能化ꎮ 然

而ꎬ在 ３ ３００ ｃｍ－１左右的氨基的 Ｎ—Ｈ 伸缩振动峰未

出现ꎬ这是由于该区域中吸收水的特征峰重叠所致ꎮ
从图 １ 中谱线 ３~ ５ 可以看出ꎬ随着水合肼对 Ｆ－ＧＯ
的还原时间不断增长ꎬ—ＯＨ 的峰强度不断减弱ꎬ表
明剩余羟基仍可通过还原操作除去ꎬ而 １ １３６ ｃｍ－１

和 １ ０２０ ｃｍ－１ 处的吸收峰仍然保持非常明显的强

度ꎬ说明水合肼对 Ｓｉ—Ｏ—Ｃ 和 Ｓｉ—Ｏ—Ｓｉ 的影响非

常小ꎮ
２􀆰 ２　 Ｘ 射线光电子能谱分析

ＧＯ 和 Ｆ －ＧＯ 的 ＸＰＳ 全谱及 ＧＯ、Ｆ －ＧＯ、Ｆ －
ｒＧＯ－１、Ｆ－ｒＧＯ－２、Ｆ－ｒＧＯ－３ 的 Ｃ １ｓ ＸＰＳ 谱图如图 ２
所示ꎮ

１—ＧＯꎻ２—Ｆ－ＧＯ
(ａ)ＧＯ 和 Ｆ－ＧＯ 的 ＸＰＳ 全谱
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(ｂ)ＧＯ 的 Ｃ １ｓ ＸＰＳ 谱图

(ｃ)Ｆ－ＧＯ 的 Ｃ １ｓ ＸＰＳ 谱图

(ｄ)Ｆ－ｒＧＯ－１ 的 Ｃ １ｓ ＸＰＳ 谱图

(ｅ)Ｆ－ｒＧＯ－２ 的 Ｃ １ｓ ＸＰＳ 谱图

(ｆ)Ｆ－ｒＧＯ－３ 的 Ｃ １ｓ ＸＰＳ 谱图

图 ２　 ＧＯ 和 Ｆ－ＧＯ 的 ＸＰＳ 全谱及 ＧＯ、Ｆ－ＧＯ、
Ｆ－ｒＧＯ－１、Ｆ－ｒＧＯ－２、Ｆ－ｒＧＯ－３ 的 Ｃ １ｓ ＸＰＳ 谱图

从图 ２(ａ)中可以看出ꎬＦ－ＧＯ 的 ＸＰＳ 全谱出现

非常明显的 Ｓｉ ２ｐ 峰和 Ｎ １ｓ 峰ꎬ而 Ｓｉ 和 Ｎ 元素峰强

度的增加源于 ＡＰＳꎬ表明成功实现了 ＡＰＳ 对 ＧＯ 的

共价功能化ꎬ这与红外谱图中得出的结论具有一致

性ꎮ 从图 ２(ｂ) ~图 ２( ｆ)中可以观察到 ＧＯ 的功能

化以及 Ｆ－ＧＯ 的还原过程中的结构变化ꎮ 从 ＧＯ 的

ＸＰＳ 图谱中可以看出ꎬＧＯ 中的不同共价结合态 Ｃ
原子分别为:Ｃ—Ｃ(２８４􀆰 ４ ｅＶ)、ｓｐ３ 缺陷结构 Ｃ—Ｃ
(２８５􀆰 ６ ｅＶ)、Ｃ—ＯＨ / Ｃ—Ｏ—Ｃ(２８６􀆰 ７ ｅＶ)、Ｃ􀪅􀪅Ｏ
(２８７􀆰 ７ ｅＶ)、Ｏ􀪅􀪅Ｃ—ＯＨ(２８９ ｅＶ)ꎮ 而 Ｆ －ＧＯ 的

ＸＰＳ 图谱中ꎬ Ｃ—ＯＨ / Ｃ—Ｏ—Ｃ 的含量减小ꎬ Ｏ 􀪅􀪅
Ｃ—ＯＨ 的含量基本消失ꎬ说明 Ｓｉ(ＯＣＨ３)水解产生

的硅羟基和氧化石墨烯表面上的羟基发生了反应ꎬ
并且 ＡＰＳ 中的部分氨基也与 ＧＯ 中的羧基发生了反

应ꎮ 从图 ２(ｃ) ~图 ２(ｆ)中可以看出ꎬ随着 Ｆ－ＧＯ 还

原程度的不断增大ꎬＣ—Ｃ 结合态碳原子含量有微

量的上升趋势ꎬｓｐ３ 缺陷结构 Ｃ—Ｃ 的含量不断下

降ꎬＣ—ＯＨ / Ｃ—Ｏ—Ｃ 的含量也在不断下降ꎬ说明随

着水合肼对 Ｆ－ＧＯ 的还原时间不断增长ꎬＦ－ＧＯ 表

面的羟基和环氧基含量不断下降ꎬｓｐ３ 杂化轨道的

碳原子部分恢复成 ｓｐ２ 杂化轨道的碳原子ꎮ
２􀆰 ３　 拉曼光谱分析

ＧＯ、Ｆ－ＧＯ、Ｆ－ｒＧＯ－１、Ｆ－ｒＧＯ－２、Ｆ－ｒＧＯ－３ 的拉

曼光谱和 ＩＤ / ＩＧ 关系如图 ３ 所示ꎮ

(ａ)ＧＯ 的拉曼光谱

(ｂ)Ｆ－ＧＯ 的拉曼光谱

(ｃ)Ｆ－ｒＧＯ－１ 的拉曼光谱
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(ｄ)Ｆ－ｒＧＯ－２ 的拉曼光谱

(ｅ)Ｆ－ｒＧＯ－３ 的拉曼光谱

(ｆ) ＩＤ / ＩＧ

图 ３　 ＧＯ、Ｆ－ＧＯ、Ｆ－ｒＧＯ－１、Ｆ－ｒＧＯ－２、
Ｆ－ｒＧＯ－３ 的拉曼光谱和 ＩＤ / ＩＧ

拉曼光谱可以表征石墨烯缺陷程度ꎬＧ 峰是石

墨烯的主要特征峰ꎬ是由 ｓｐ２ 碳原子的面内振动引

起的ꎬＤ 峰通常被认为是石墨烯的无序振动峰ꎬ用于

表征石墨烯样品中的结构缺陷[１０]ꎮ Ｄ 峰与 Ｇ 峰的

强度比即 ＩＤ / ＩＧꎬ则表示石墨烯的缺陷密集程度ꎬ其
比值越大ꎬ缺陷程度越大[１１－１２]ꎮ 由图 ３( ａ)和图 ３
(ｂ)可知ꎬＧＯ 在功能化后 ＩＤ / ＩＧ 值增大ꎬ表明 ＡＰＳ
和 ＧＯ 表面含氧基团反应会引入缺陷ꎬ使部分 ｓｐ２ 杂

化碳原子转变为 ｓｐ３ 杂化碳原子ꎮ 而从图 ３(ｂ) ~图

３(ｅ)中可以看出ꎬ随着还原时间的增长ꎬＩＤ / ＩＧ 的值

不断上升ꎬ表明在还原过程中石墨烯的缺陷程度不

断增大ꎮ 虽然 ＸＰＳ 中已经说明在一定程度上将 ｓｐ３

杂化轨道的碳原子恢复成 ｓｐ２ 杂化轨道的碳原子ꎬ
但是在还原过程中ꎬ脱除氧原子的同时也会脱除碳

原子形成空洞ꎬ造成石墨烯的本征缺陷ꎬ如点缺陷、
单空穴缺陷等ꎬ导致石墨烯中含有非六元环结构ꎬ导
致在石墨烯片层的一定区域中 ｓｐ２ 的区域数量增

加ꎬ但是每片 ｓｐ２ 的区域面积减小ꎬ无序度增加ꎬ使
得 ＩＤ / ＩＧ 增大ꎬ故缺陷程度不减反增ꎮ

２􀆰 ４　 分散性分析

为了观察所制备石墨烯的分散性变化ꎬ将 ＧＯ、
Ｆ－ＧＯ、Ｆ－ｒＧＯ－１、Ｆ－ｒＧＯ－２、Ｆ－ｒＧＯ－３ 分散在 ＤＭＦ
和丙酮中ꎬ石墨烯在各溶剂中分散 １ ｄ 和 ７ ｄ 时的照

片如图 ４ 所示ꎮ

(ａ)ＤＭＦ 中分散 １ ｄ (ｂ)ＤＭＦ 中分散 ７ ｄ

(ｃ)丙酮中分散 １ ｄ (ｄ)丙酮中分散 ７ ｄ

图 ４　 ＧＯ、Ｆ－ＧＯ、Ｆ－ｒＧＯ－１、Ｆ－ｒＧＯ－２、
Ｆ－ｒＧＯ－３(从左往右)在各溶剂中分散状况

从图 ４(ａ)和图 ４(ｂ)可以看出ꎬＧＯ 和 Ｆ－ＧＯ 在

ＤＭＦ 中分散 １ ｄ 后出现很明显的沉降现象ꎬ分散效

果较差ꎬ而 Ｆ－ｒＧＯ－１、Ｆ－ｒＧＯ－２ 和 Ｆ－ｒＧＯ－３ 仍然稳

定分散在 ＤＭＦ 中ꎻ在 ＤＭＦ 中分散 ７ ｄ 后ꎬＧＯ 和 Ｆ－
ＧＯ 基本已经完全沉底ꎬＦ－ｒＧＯ－１ 和 Ｆ－ｒＧＯ－２ 还有

部分分散在溶剂中ꎬ只有 Ｆ－ｒＧＯ－３ 能够比较稳定地

分散在 ＤＭＦ 中ꎮ 从图 ４(ｃ)和图 ４(ｄ)可以看出ꎬ石
墨烯在丙酮中的分散性变化趋势与在 ＤＭＦ 中大致

相同ꎬ只不过在丙酮中的稳定分散时间比在 ＤＭＦ 中

略长ꎮ 因此ꎬＧＯ 和 Ｆ－ＧＯ 在各溶剂中的分散性大致

相同ꎬ将 Ｆ－ＧＯ 还原后ꎬ其分散性有一定的提升ꎬ随
着还原时间的增长ꎬ其分散性越来越好ꎬ并且石墨烯

在 ＤＭＦ 中的分散性要优于丙酮ꎮ
２􀆰 ５　 透射电子显微镜分析

ＧＯ、Ｆ－ＧＯ、Ｆ－ｒＧＯ－３ 的 ＴＥＭ 图如图 ５ 所示ꎮ
由图 ５ 中可以看出ꎬＧＯ 的片层较薄、褶皱较

多ꎬ符合 ＧＯ 柔性、超薄的二维片层结构特征[１３]ꎮ
相比之下ꎬＦ－ＧＯ 的片层相互堆砌、厚度较大ꎬ以少

层石墨烯的形式存在ꎬ这是因为 ＡＰＳ 和 ＧＯ 表面的

含氧官能团反应ꎬ使部分片层之间通过共价键连接

起来ꎬ并且剩余含氧基团较多ꎬ石墨烯片层间的氢键

以及偶极作用很大ꎮ Ｆ－ｒＧＯ－３ 的层数介于 ＧＯ 和

Ｆ－ＧＯ 之间ꎬ主要是由于 Ｆ－ＧＯ 还原 ２４ ｈ 后ꎬ其表面

含氧基团数量下降ꎬ片层间的氢键作用力下降ꎬ片层

之间更加容易分离ꎮ
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(ａ)ＧＯ (ｂ)Ｆ－ＧＯ

(ｃ)Ｆ－ｒＧＯ－３

图 ５　 ＧＯ、Ｆ－ＧＯ、Ｆ－ｒＧＯ－３ 的 ＴＥＭ 图

２􀆰 ６　 热重分析

利用热重分析仪对石墨烯的热稳定性进行分

析ꎬ结果如图 ６ 所示ꎮ

１—ＧＯꎻ２—Ｆ－ＧＯꎻ３—Ｆ－ｒＧＯ－１ꎻ４—Ｆ－ｒＧＯ－２ꎻ５—Ｆ－ｒＧＯ－３

图 ６　 ＧＯ、Ｆ－ＧＯ、Ｆ－ｒＧＯ－１、Ｆ－ｒＧＯ－２、
Ｆ－ｒＧＯ－３ 的 ＴＧＡ 曲线

由图 ６ 中可以看出ꎬＧＯ 在 ２５ ~ ２００℃范围内有

４５％的质量损失ꎬ这是由于 ＧＯ 层间吸附有水分子ꎬ
其表面的羟基和羧基等含氧官能团热分解生成 ＣＯ、
ＣＯ２、Ｈ２Ｏ 导致[１４]ꎮ 而 Ｆ－ＧＯ 在 ２５ ~ ２００℃ 内只有

２５％的质量损失ꎬ这主要是因为 ＡＰＳ 与 Ｆ－ＧＯ 表面

的含氧官能团发生反应ꎬ减少了石墨烯中不稳定的

含氧基团数量ꎮ 随着 Ｆ－ＧＯ 被水合肼还原的程度不

断提升ꎬ其在 ２５ ~ ７００℃ 范围内的质量损失逐渐缩

小ꎬ热稳定性显著提升ꎬ这是由于水合肼进一步减少

了石墨烯表面的含氧官能团数量ꎬ增大了石墨烯中

的碳含量ꎮ

３　 结论

通过 ＡＰＳ 对 ＧＯ 进行功能化修饰得到 Ｆ－ＧＯꎬ
并用水合肼制备出不同还原程度的功能化石墨烯

Ｆ－ｒＧＯ－１、Ｆ－ｒＧＯ－２、Ｆ－ｒＧＯ－３ꎮ 实验结果表明:

(１)通过 ＸＰＳ 和拉曼光谱分析可以看出ꎬ随着

Ｆ－ＧＯ 的还原程度的不断增大ꎬ其表面含氧官能团

数量逐渐减少ꎬ缺陷程度有所上升ꎮ
(２)通过分散性实验发现ꎬＧＯ 和 Ｆ－ＧＯ 的分散

性基本无差异ꎬＦ－ＧＯ 经过还原后ꎬ随着还原程度的

增大ꎬ其分散性显著提升ꎮ 并且通过 ＴＥＭ 图进一步

说明了含氧官能团数量的减少ꎬ降低了石墨烯片层

间的氢键以及偶极作用ꎬ使片层间更加容易分离ꎬ导
致分散性的提升ꎮ 同时ꎬ结合拉曼光谱也说明石墨

烯缺陷程度的提升并不会造成其分散性变差ꎮ
(３)通过热重分析发现ꎬＡＰＳ 对 ＧＯ 的功能化能

够提高其热稳定性ꎬ并且水合肼对 Ｆ－ＧＯ 的还原能

够去除其表面的含氧官能团ꎬ从而进一步提高石墨

烯的热稳定性ꎮ
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