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 چکیده 

مورد بررسی قرار گرفت. به منظور فرآوری ذرات از روش سل  2SiO-3O2Alپژوهش حاضر، تاثیر مقدار و نوع کاتالیست بر روند تبلور فازی سیستم  در

 استفاده با ابتدایی سل بود. 22SiO-3O23Alژل استفاده شد. ترکیب انتخاب شده جهت بررسی روند تبلور ترکیب شیمیایی مولایت استوکیومتری و یا  –
و سپس با گردید. ژل حاصل از این سل، ابتدا خشک شده  تهیه اتانول و آب ،(TEOS)اورتوسیلیکات تترااتیل ،(ANN) نوناهیدرات نیترات آلومینیوم از

هایی که با افزایش به منظور تعیین نوع واکنش .درجه سانتی گراد مورد گرمایش قرار گرفت 0551الی  011برنامه عملیات حرارتی خاص در بازه دمایی 

تبلور فازی و یا ساختار  تعیینبا هدف نیز  (XRD) آنالیز پراش پرتو ایکس .شد( انجامDSC/TGافتد، آنالیز حرارتی افتراقی )ها اتفاق میدما در نمونه

نشان داد  XRD آنالیز ( بررسی گردید. نتایجSEMنیز توسط میکروسکوپ الکترونی روبشی ) فازهای متبلور شده مورفولوژی ذرات انجام گرفت. آمورف

داد  نیز نشان SEM تصویربرداری توسط میکروسکوپ شده است. متبلور بازی یا اسیدی کاتالیزور از ای بهینه مقادیر حضور تنها در مولایت تک فاز که 
کروی  مورفولوژی با ذراتی تشکیل به منجر بازی، محیط فرآوری در کهحالی در دارند ای صفحه مورفولوژی اسیدی pH در فرآوری شده هاینمونه

  توجهی بر شروع روند تبلور فاز مولایت دارد.آمده نشان داد که نوع و مقدار کاتالیست، تاثیر قابل  دست به نتایج براین، علاوه. گردید
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Abstract 

The current study aims to investigate the effect of the type and amount of acid and base catalyst on the 

microstructural properties of mullite phase particles prepared by the sol-gel method (3Al2O3-2SiO2). Nona-

hydrated aluminum nitrate (ANN), Tetraethyl orthosilicate (TEOS), ethanol, and water were used as starting 

materials. After the precise preparation method, obtained gels were dried in an inert atmosphere and heated with 

specific heat treatment (cycles or temperatures). DSC analysis was used to identify the proper (crystallization 

temperature of the particles). X-ray diffraction pattern (XRD) and scanning electron microscopy (SEM) analyses 

were utilized to investigate the phase crystallization and morphology of the created phases, respectively. XRD 

analysis showed that mullite is crystallized in all samples with acidic or basic catalyst. However, based on the 

results, single-phase mullite crystallized only in the presence of the optimal amount of acidic or basic catalyst. 

According to the SEM results, the samples synthesized at acidic pH had plate-like morphology, while basic samples 

had spherical morphology. Furthermore, increasing the concentrations of the catalysts did not affect the 

morphology of the particles. However, the type and the concentration of the catalyst had an impressive effect on 

the crystallization of the mullite phase. 
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 مقدمه

سرامیک های دما بالا با خواص فیزیکی و مکانیکی مناسب، 
به عنوان موادی پیشرفته در علوم و تکنولوژی مورد استفاده 

گیرند. چنین تقاضایی مسیرهای نوینی جهت سنتز قرار می
گشاید. به روی ما می مواد با خلوص بالا از مواد غیرآلی را

یکی از مهمترین اکسیدهای دما   2.2SiO3O2(3Al(مولایت 
بالاست که تشکیل آن به صورت طبیعی نیازمند درجه 

به ندرت  باشد. به همین جهتحرارت بالا و فشار پایین می
. مولایت متعلق به خانواده [1]شوددر طبیعت یافت می

آلومینوسیلیکات و یک ساختار اصلاح شده از سیلیمانیت 
)2.SiO3O2(Al علاوه بر ساختمان پایدار [2]شودوصیف میت .

مولایت یعنی ساختار اورتورومبیک، این ماده به شکل نیمه 
مولایت تنها  .[3]شودپایدار تتراگونال کاذب نیز یافت می

سیلیس در دمای اتاق  -ترکیب پایدار در سیستم آلومینا 
های فیزیکی و شیمیایی مطلوب از باشد و به دلیل ویژگیمی

استحکام، مقاومت در برابر خزش، مقاومت به شوک  قبیل
حرارتی، ضریب انبساط حرارتی کم، پایداری شیمیایی 

 الکتریک پایین وخوب، رسانایی حرارتی و مقدار ثابت دی
های خوردگی مناسب در مقابل اسیدها، محلول مقاومت به

ترین مواد برای قلیایی و گازهای خورنده، یکی از شاخص
از این رو به سبب [6-4]شودای بالا محسوب میمصرف در دم

خواص منحصر به فرد مولایت، کاربردهای تکنولوژیکی و 
های ها و بدنهمهندسی متنوعی از قبیل ساخت کامپوزیت

ر های محافظتی نظیها و پوششمولایتی، کاربرد در سیستم
آستر محافظ  ،[9-7]کاربرد در محفظه احتراق موتور هواپیما

-های مادون قرمز و سرامیک، پنجره[7]هاره و لولهحرارتی کو

، کاربرد [10,11] های شفاف مولایتی در کاربردهای اپتیکی
های و بایومواد و پوشش [12]در صنایع الکترونیک

باشد. به همین سبب دسترسی به را دارا می [13] بیولوژیکی
مولایت خالص از اهداف مهم در علم سرامیک به شمار 

فرآوری این ماده اتخاذ گردد  بایست روشی براییرود و ممی
که بازدهی مناسب همراه با ترکیب فازی یکنواخت را به 

فرآوری مولایت  متنوعی برای همراه داشته باشد. روش های
 توان اشاره نمود:وجود دارد که به سه دسته کلی می

( 3مولایت حاصل از ذوب مواد اولیه  (2مولایت زینتری  (0
)مولایت با خلوص بالا(. مولایت در حالت  مولایت شیمیایی

شود و به مولایت زینتری عادی از طریق زینتر فرآوری می

معروف است. اصطلاح زینتر در اینجا به معنای فرآوری 
شده نفوذ حالت جامد های کنترلمولایت به کمک واکنش

ه ها بها و سیلیکاتیدروکسیدها، نمکباشد. اکسیدها، همی
شوند. در این روش عنوان مواد اولیه در این روش استفاده می

جامد -های جامدفرآوری، تشکیل مولایت طی وقوع واکنش
ن های آلومینیوم، سیلیکدر مواد اولیه و توسط نفوذ داخلی اتم

دهد. به دلیل وابسته بودن مکانیزم تشکیل و اکسیژن رخ می
یت به نفوذ، استفاده از ذرات ریزتر و اختلاط بهتر ذرات، مولا

دلیل  وجود، بهگردد. با اینسبب تسهیل تشکیل مولایت می
های آلومینا و سیلیکا در این روش مادهابعاد میکرومتری پیش

ای کم معمولا  دمای فرآوری و نیز وجود ضرایب نفوذ مرزدانه
، شد. به عنوان مثالبامولایت به روش زینتر بسیار بالا می

های ماده)پیش 3O2Al-αکه اندازه ذرات کوارتز و هنگامی
میکرون  1.5و  2تر از مورد نیاز تشکیل مولایت( به ترتیب کم

برای فرآوری نیاز است.   C 0011باشد، به دمایی بالاتر از
 دمای فرآوری در محدودهدیگری از مولایت به همچنین نوع 

 C 0011-0611  .نیاز دارد 
در فرآوری مولایت به روش ذوبی نیز مواد اولیه در یک  

-قرار داده می C2111ازکوره الکتریکی و در دمایی بالاتر

-آمده از این روش به قالبسیلیکات به دستشوند. آلومینیوم

شود. در فرآوری های شمش منتقل و در دمای محیط سرد می
واد اولیه در یک کوره الکتریکی مولایت به روش ذوبی نیز م

-یکی از روش شوند. قرار داده می C 2111و در دمایی بالاتر

های مطلوب به منظور کاهش دمای مورد نیاز برای تشکیل 
ها هایی است که در آنفاز مولایت، به کاربردن سیستم

وند. در شآلومینیوم و سیلیسیم به صورت اتمی ترکیب می
های فرآوری پیشرفته مولایت توسط روشکه واقع زمانی

-(، و... تهیه میCVDژل، رسوب شیمیایی بخار )مانند سل

شود، مولایت از طریق روش مولایت شیمیایی حاصل شده 
در  Si+4و  Al+3های های یادشده، یوناست. طی روش

های سنتز شوند. از مهمترین روشمحدوده اتمی ترکیب می
های ترسیب، توان به روشیمولایت به روش شیمیایی، م

اسپری گرمایی، روش هیدرولیز، نشاندن بخار شیمیایی 
(CVD) روش خود احتراقی و روش سل ژل اشاره نمود. هر ،

روش، ویژگی های خاص خود را داراست که متناسب با 
کاربرد و مقدار خلوص محصولات نهایی به کار بردن آن 

 .[18-14]شودتوجیه می
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های شیمیایی تهیه این ماده با سل ژل یکی از روش  

امکان کنترل دقیق ترکیب شیمیایی است که به منظور تهیه 
های تک فازی و دوفازی برای تولید نانو پودرهای ژل

سرامیکی با خلوص بالا، مزایایی از قبیل امکان به دست 
ر تتر و دقیقآوردن ترکیب شیمیایی همگن، کنترل راحت

ساختار مواد با امکان تنظیم متغیرها در مرحله تشکیل سل و 
شبکه، افزایش سرعت واکنش به علت همگنی بسیار خوب 

زیع اجزای سازنده و در نتیجه سنتز در دمای پایین، در تو
راندمان تولید بسیار بالا، سرمایه گذاری کم و در عین حال 

. یکی از محدودیت [19]باشدکیفیت بالای محصول را دارا می
. برای جلوگیری باشدمیجدایش بین ذرات  هایی این روش

راکم تاز اثرات جدایش در محلول بایستی سرعت هیدرولیز و 
توان تحت کنترل باشد. به عنوان مثال سرعت هیدرولیز را می

با میزان آب در مراحل اولیه هیدرولیز کنترل کرد. علاوه بر 
توان سرعت هیدرولیز و تراکم های واکنش میکنترل غلظت

را با اضافه کردن اسید یا باز تغییر داد. به عنوان مثال، واکنش 
محلول، شدیدا    pH، با افزایشهای سیلانولتراکمی بین گروه

های مورد استفاده برای سنتز نوع پیش مادهیابد. افزایش می
های شکلی و مورفولوژی، مولایت، نقشی کلیدی در ویژگی

. در فرآیند [18]پذیری و خواص نهایی محصول داردسایش
سل ژل، مواد اولیه در مقیاس نانو به طور کاملا  یکنواخت با 

دند. این موضوع باعث همگنی بسیار گرهم مخلوط می
مطلوب در توزیع اجزاء سازنده در مقیاس اتمی برای تولید 

شود. به دلیل درجه بالای همگنی پیش ماده، ژل تک فاز می
 0011دمای لازم برای تشکیل مولایت در این روش بین 

که نسبت به روش [20,21] باشددرجه سانتی گراد می 0251تا
ژل دوفازی ی فرآوری پایین تری دارد. مخلوط پودرها، دما

هیه تبا این روش برای نخستین بار توسط هافتمن و همکاران 
این ماده از ترکیب منابع به منظور فرآوری امروزه  .[17]گردید

سیلیس و آلومینیوم متفاوتی نظیر تترااتیل اورتوسیلیکات و 
 [22]آلومینیومت تئوس و اتیل استا [24-22]آلومینیوم نیترات،

کلوئید سیلیس و  ،[25]کلوئید سیلیس و آلومینیوم نیترات
تترامتیل اورتوسیلیکات و آلومینیوم نیترات که ، [26]بوهمیت

های دوفازی با مقادیر آلومینای مختلف جهت حصول ژل
ها، ها، سولفاتو انواع نیترات  [27]ه استاستفاده گردید

کلریدها و آلکوکسیدهای آلومینیوم همراه با انواع کلریدها ، 
فرآوری  .گردداستفاده می های سیلیسیملکوکسیدآها و استات

ولایت به روش سل ژل علاوه بر نوع مواد اولیه به کار رفته، م
مواداولیه،  pHبه عوامل مختلفی از جمله مقدار، هموژنیته و 

، رفته، سرعت هیدرولیز و تراکم نوع و مقدار کاتالیست به کار
مدت زمان پیرسازی و خشک شدن، برنامه عملیات حرارتی 

ستگی اعمال شده، دمای تشکیل مولایت و غیره ب
ترین طور که گفته شد یکی از مهم. همان[25,28,29]دارد

مواردی که در فرآوری ذرات حاوی مولایت به روش سل 
 pHفرآیند است. تغییرات  pH، بایستی توجه نمود میزان  ژل

 تواند منجردر فرآیند سل ژل بسیار حائز اهمیت است و می
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که یلبه تغییر خواص فیزیکی و شیمیایی ذرات شود. درحا
تاکنون، مقادیر اسید یا باز استفاده شده، ثابت یا متغیر بودن 

pH  و این کهpH ای از فرآیند ثابت بوده، مورد تا چه مرحله
 بررسی قرار نگرفته است.

درجه  0511معمولا دمای تشکیل مولایت بالاتر از  
های بسیاری توسط پژوهشگران باشد. تلاشسانتی گراد می
دمای تشکیل مولایت انجام شده است که از با هدف کاهش 

درجه سانتی گراد با  0011توان به کاهش دما تااین میان می
. همچنین [30]گذاری در محلول اشاره نموداستفاده از هسته

و همکاران انجام  Barsengتوان به تحقیقاتی که توسط می
پذیرفت اشاره کرد که ذرات گاما آلومینا با پوششی از سیلیس 

درجه سانتی گراد 0311وشانده شد و درنهایت دمای زینتر تا پ
های اخیر نشان داده است که . پژوهش[31]کاهش یافت

های اسیدی و بازی تاثیر قابل توجهی بر وجود کاتالیست
مورفولوژی نهایی مولایت به دست آمده از روش سل ژل 

 pHخواهد داشت. درواقع فرآوری مولایت در محیطی با 
، ژلی نسبتا  شفاف و یکنواخت همراه با ذراتی با 2کمتر از 

نسبت طول به قطر بزرگ را در دماهای بالای زینتر نشان داد 
و مورفولوژی ذرات به سمت سوزنی شدن پیش رفت. 

 pHهای فرآوری شده در محیط قلیایی )درحالی که در نمونه
همچنین با افزایش  .(، ژل اولیه ماهیتی مات داشت8بزرگتر از 

ا ای و یمورفولوژی به دست آمده به سمت میله ،مای زینترد
ای شدن پیش رفته و در صورت عدم استفاده از توده

. طبق [4,25]گرددکاتالیست، جدایش در محصول حاصل می
ها در طول زمان پایدار برخی مطالعات، ممکن است سل

نباشند و این ناسازگاری در سینتیک هیدرولیز و ناپایداری 
شود که منجر به ث ایجاد مناطق ناهمگن در ژل میسل باع

. همچنین در [4,32,33]شودمیC0111در تشکیل فاز اسپینل 
ر تواند تحت تاثیمحلول می ،طول فرآیند، همگنی شیمیایی

های باقیمانده و مواد ارگانیکی نیز قرار وجود هیدروکسیل
 های اضافی و غیر یونی،. عوامل شیمیایی و نمک[39]بگیرد

های خاصی دارند که منجربه فعل و انفعال بین ویژگی
آلومینوسیلیکات و پیوندهای هیدروژنی پلیمر شده، میزان 

تواند خلوص و تخلخل را تحت الشعاع قرار داده و می
اساس و با ینبرا. [40,41]ترکیبات همگنی را فراهم آورد

 ،حاضر یقتوجه به مطالعات صورت گرفته، هدف از تحق
 هایستیکاتال و ثابت یا متغیر بودن مقدار ،نوع یراثمطالعه ت

متبلورشده و  یو نوع فازها یبر مورفولوژ بازی و یدیاس
 باشد.یم یتدرصد خلوص فاز مولا

 
 مواد و روش تحقیق

به عنوان منبع سیلیس،  TEOS (MERCK)این پژوهش از در
به عنوان منبع   (MERCK)آلومینیوم نیترات نوناهیدراته

 آلومینا، اتانول و آب مقطر به عنوان مواد اولیه و از اسید

به  (MERCK)و آمونیوم هیدروکسید   (MERCK)نیتریک
عنوان کاتالیست استفاده گردید. مواد اولیه و مقادیر مورد نیاز 

 .[23]نشان داده شده است (0)برای هر آزمایش در جدول

 برای هر آزمایشمواد اولیه و مقادیر مورد نیاز   0جدول شماره 
 

 مقدار نام ماده

 میلی لیتر 03/00 اتانول

 میلی لیتر 50/03 آب

 گرم 00/01 آلومینیوم نیترات نوناهیدراته

 میلی لیتر 2 تترااتیل اورتوسیلیکات

 

 21برای تهیه سل سیلیس، ابتدا آب مقطر و اتانول به مدت  
دقیقه به کمک هم زن مغناطیسی مخلوط شدند. سنتز 
نانوذرات مولایت به روش سل ژل ، طی  شش آزمایش انجام 
پذیرفت. چهار آزمایش نخست مربوط به سنتز مولایت در 

 باشد. در آزمایشمحیط اسیدی و بازی با نرمالیته ثابت می
سی سی اسید و باز با  0و  3، 0، 05/1مذکور، مقادیر  های

به  TEOSاستفاده گردید. در پایان نیز  0و  0/1نرمالیته 
 01صورت قطره قطره به مخلوط اضافه گردیده و در دمای 

-دقیقه هم زده شد. در آزمایش 81درجه سانتی گراد به مدت 

ن دهای پنجم و ششم، باهدف بررسی تاثیر ثابت یا متغیر بو
pH ،پس از افزودن کاتالیست ،pH  محیط ثابت نگه داشته

صفر و برای  pHشد. بدین صورت که برای محیط اسیدی 
سیزده درنظر گرفته شده است. لازم به ذکر  pHمحیط بازی 

، از ابتدا تا انتهای فرآیند ثابت  نگه داشته مذکور pHاست که 
به صورت قطره قطره   TEOSشد. پس از افزودن کاتالیست، 

در زمان و دمای مذکور اضافه گردید. گفتنی است که در کل 
، هم زدن درون یک بشر شیشه ای با TEOSفرآیند هیدرولیز 

درب بسته و به دور از تماس مخلوط با هوا صورت گرفت. 
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پس از افزودن محلول به سل اولیه، هم زدن تمامی سل تحت 
سانتی گراد صورت  درجه 61شرایط یکسان و در دمای 

پذیرفت تا در نهایت سل تبدیل به ژل گردید. عملیات 
روز انجام شد.  01پیرسازی بر روی ژل به دست آمده طی 

ساعت انجام پذیرفت تا  22ها نیز به مدت خشک کردن ژل
به (xerogel) مایعات اضافی آن خارج شده و ژل خشک 

ل ها، ژمونهدست آید. به منظور تبلور فاز مولایت در تمام ن
خشک شده تحت عملیات حرارتی با سیکل معین قرار داده 

درجه سانتی  5شد. بدین ترتیب ژل یادشده با نرخ دمایی 
درجه سانتی گراد رسیده و در  011گراد بر دقیقه، به دمای 

ساعت نگهداری شد. سپس با همان نرخ  3این دما به مدت 
درجه  0551و  0351، 0251، 0011، 011دمایی به دماهای 

ساعت دیگر نیز در دماهای  3سانتی گراد رسیده و به مدت 
گرفته و در نهایت در  یادشده مورد عملیات حرارتی قرار

 شد. کوره خاموش سرد 
تبلور فازی و نیز آمورف  تعیینبه منظور  XRDآنالیز  

 PHILIPS)پرتو پراش دستگاهتوسط ها، بودن نمونه

PW1730) Tube:Cu LFF  λ=1.540598 Å) (X-ray  انجام
با هدف تعیین پایداری حرارتی و  DSC-TGAشد. آزمون 

دمای تغییرات فازی، میزان جذب یا از دست دادن رطوبت و 
 SETSYS)تعیین تغییرات وزنی نمونه ها توسط دستگاه

Evolution-1750)  .به منظور بررسی انجام گرفت
از  مورفولوژی مولایت پس از عملیات حرارتی نیز

-VP1450 LEO)میکروسکوپ الکترونی روبشی  

Germany)   .استفاده گردید 
 

 هانام گذاری نمونه : 2جدول شماره 
 

 شرایط نمونه

NA نرمال کی یدیاس طینمونه سنتز شده در مح 

NB نرمال کی یباز طینمونه سنتز شده در مح 

W0 با  یدیاس طینمونه سنتز شده در محpH=0 

W13  با  یباز طیسنتز شده در محنمونهpH=13 

 نتایج و بحث

 0/1ابتدا تاثیر مقدار اسید و باز با نرمالیته های .  :XRDنتایج  
مورد بررسی قرارگرفت. لازم به ذکر است که جهت  0و 

تسریع در تشکیل مولایت و تماس نزدیک اجزای آلومینا و 

ه حرارتی بسیلیس،  نمونه های پودری قبل از انجام عملیات 
صورت قرص درآمدند و سپس عملیات حرارتی بر روی آن

الگوی پراش اشعه ایکس  0الی  0ها صورت پذیرفت.  اشکال 

پودر مولایت حاصل از ژل دوفازی برای مقادیر مختلف 
نرمال را که در  0و  0/1اسیدنیتریک و آمونیوم هیدروکسید 

ست را درجه سانتی گراد عملیات حرارتی شده ا 0011دمای 

، پیک قوی سیلیس 3و  2با توجه به دو شکل  دهند.نشان می
تر و جوانه های اولیه های ضعیفو آلومینا درکنار سایر پیک

های مقادیر مختلف حاصل از مشاهده گردید. همچنین پیک

پراش اشعه ایکس در نمونه های سنتز شده در محیطی اسیدی 
، غالبا  بر یکدیگر منطبق بوده و تاثیر  نرمال 0و  0/1با نرمالیته 

 خاصی بر روند سنتز نداشت.
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

نرمال اسید با مقادیر  0/1الگوی پراش اشعه ایکس نمونه  2شکل

  گرادسانتیدرجه0011مختلف، عملیات حرارتی شده در دمای 

 

نرمال اسید با مقادیر مختلف،  0الگوی پراش اشعه ایکس نمونه  3شکل

 . دگراسانتیدرجه0011حرارتی شده در دمای  عملیات
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به این معنا که تنها افزودن مقادیر اسید با نرمالیته ثابت   
 بایست این عمل تا انتهایدر ابتدای واکنش کافی نبوده و می

کرد تا اسید به عنوان فرآیند ژل شدن نیز ادامه پیدا می

کاتالیست به صورت کامل بتواند نقش خود را ایفا کند. با 
ص، مقادیر در یک نرمالیته خا 5و 0هایتوجه به شکل

متفاوت باز، اثر متفاوتی بر تشکیل فازهای مختلف گذاشته 

و در نمونه های سنتز شده  0است. به این ترتیب که در شکل 
، با افزایش مقدار باز، تمایل 0/1در محیط قلیایی با نرمالیته 

 ده است. ش آلومینا و سیلیس جهت تشکیل فاز مولایت بیشتر

 
 
 

 
 
 
 
 

 

 

نرمال باز با مقادیر مختلف،  0/1اشعه ایکس نمونه الگوی پراش  0شکل

 گراد.سانتیدرجه0011عملیات حرارتی شده در دمای 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

نرمال باز با مقادیر مختلف،  0الگوی پراش اشعه ایکس نمونه  5شکل

 گرادسانتیدرجه0011عملیات حرارتی شده در دمای 
 

، دو نمونه مذکور XRDنتایج به دست آمده از آنالیز  
های کند. احتمال اول این است که پیکاحتمال را بیان می

چند فاز از جمله فازهای آلومینا و مولایت با یکدیگر در 

برخی زوایا اختلاف بسیار کمی دارند. بنابراین، پیک های دو 
فاز یادشده، روی هم افتاده و همپوشانی اتفاق افتاده که به 

احتمال دوم است که  صورت دندانه دار قابل مشاهده است.
در این زاویه خاص، احتمال وجود مولایت با ساختار شبکه 

پایدار تتراگونال وجود دارد. در ادامه فرض براین شد که نیمه
 pHعدم تشکیل مناسب ذرات مولایت به دلیل عدم تنظیم 

سیستم است. برای دستیابی به ذرات مولایت با خلوص بالاتر 
بماند که بدین منظور،  در ترکیب ثابت pHمی بایست 
قلیایی سیزده تهیه گردید  pHاسیدی صفر و  pHسیستمی با 

در کل فرآیند از لحظه هیدرولیز تا اتمام لحظه تراکم  pHکه 
ثابت  pHثابت ماند. نمونه های فرآوری شده در محیطی با 

 0551و0351، 0251، 0011، 011صفر و سیزده در دماهای 
ارتی گردیدند. نتایج تحقیقات گراد عملیات حرسانتیدرجه

درصورتی که محلول سیلیکا در شرایط  دهدگذشته، نشان می
گردد، واکنش هسته دوست اتم سیلیسیم با رادیکال  بازی تهیه

OH  قابل انتظار است. این واکنش مستعد است تا به جای
4Si(OR)   توسطOH3Si(OR) (مورد حمله قرار گیردR 

های . بنابراین براساس واکنش[42](نماینده گروه قلیایی است
هیدراتاسیون و پلیمریزاسیون زیر، واکنش دوم بر کل واکنش 
پلیمریزاسیون اول مقدم است و محصول یک ساختار شبکه 

 ای  سه بعدی است.
Si(OR)4 + H2O       Si(OR)3OH           …      Si(OH)4 

       Si(OR)3OH + Si(OR)3OH        (OR)3Si-O-  
Si(OR)3           ….             [-Si-O-Si]n 

رود یک اما در صورتی که محلول اسیدی باشد، انتظار می
واکنش هسته دوست براساس پروتون اتفاق بیفتد. از آنجا که 

4Si(OR)  نسبت بهOH3Si(OR)  دانسیته الکترونی بیشتری در
آمادگی بیشتری برای  4Si(OR)اطراف اتم سیلیسیوم دارد، 

را داراست. بنابراین  OHمورد حمله واقع شدن به وسیله 
واکنش اول بر واکنش دوم مقدم بوده و یک واکنش 

، نتایج (0الی 6)های شکل. [4]هیدرولیتیک انجام می شود
XRD های حاوی کاتالیست اسیدی و بازی با نرمالیتهنمونه-

رتی در دماهای را پس از انجام عملیات حرا 0 و 0/1های 
-درجه سانتی گراد، نشان می 0551،0351،0251،0011،011

درجه سانتی گراد  011های مولایت در دمای دهد. جوانه
تشکیل شده و بایستی زمان و دمای کافی در اختیار سیستم 

از  های ضعیف مولایت شروع به رشد کنند.قرار گیرد تا پیک
همان طور که انتظار  (00و  01)هایطرفی با توجه به شکل
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ای که تنها های آمورف ملاحظه گردید به گونهرفت نمونهمی
های ضعیف چند پیک آمورف آلومینا و سیلیس و پیک

 مولایت قابل مشاهده است. 
 
 
 

 
 
 

 
 

نرمال اسیدی عملیات  0/1الگوی پراش اشعه ایکس نمونه   6شکل

  گرادسانتیدرجه 0551،0351،02511 ،0011، 011حرارتی شده دردمای 
 
 
 
 
 

 
 
 

 
نرمال اسیدی  عملیات  0الگوی پراش اشعه ایکس نمونه  0شکل

 گرادسانتیدرجه 0551،0351،0251،0011،011حرارتی شده در دمای

 
 
 

 
 
 

 

 

 

نرمال بازی  عملیات  0/1الگوی پراش اشعه ایکس نمونه  8شکل

  گراددرجه سانتی 0551،0351،0251،0011،011حرارتی شده در دمای

 
 
 

 
 
 

 
 

 

نرمال بازی  عملیات حرارتی  0الگوی پراش اشعه ایکس نمونه  0شکل

 گراددرجه سانتی 0551،0351،0251،0011،011شده در دمای

 
 
 
 

 
 
 
 
 

 

عملیات    pH=0الگوی پراش اشعه ایکس نمونه سنتز شده در 01شکل

 گراددرجه سانتی 0551،0351،0251،0011،011حرارتی شده در دمای

 
 
 
 

 
 
 

 
 

عملیات  pH=13الگوی پراش اشعه ایکس نمونه سنتز شده در 00شکل

درجه  0551،0351،0251، 0011، 011حرارتی شده در دمای 

 گرادسانتی
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در واقع سیلیس به دلیل ساختار آمورف خود از  
 در این کند کهکریستاله شدن اکسید آلومینیوم جلوگیری می

پهن در الگوی پراش ظاهر صورت اکسید آلومینیوم با پیک 
درجه سانتی گراد 011-0111شود. در محدوده دماییمی

-ثابت عملکرد ضعیف pHهای سنتز شده در محیطی با نمونه

ه های سنتز شده در محیطی با با نرمالیتتری در مقایسه با نمونه
ده در های سنتز شثابت داشتند. عدم تشکیل مولایت در نمونه

توان ناشی از عدم فرصت این دما را میثابت در  pHمحیطی با 
کافی یا دمای کم برای نفوذ دانست. افزایش دمای عملیات 

های فرآوری شده در حرارتی، سبب بهبود عملکرد نمونه
های فرآوری شده در ثابت نسبت به نمونه  pHمحیطی با

زنی و رشد و شده زیرا فرآیند جوانه 0/1محیطی با نرمالیته 
یت تسهیل گردیده است. با توجه به اشکال برای ذرات مولا

های کوچک ، با افزایش دمای عملیات حرارتی پیک0الی  6
گراد مشاهده سانتیدرجه 011و ناپایدار مولایت که در دمای 

گردید، درحال از بین رفتن هستند. درواقع با افزایش دما از 
های اولیه مولایت جلوگیری شده است و فازهای رشد جوانه

مینا و سیلیس جایگزین فاز مولایت شده است. این رخداد آلو
باعث مشاهده جدایشی مختصر در سیستم شده است. با  

اسید یا باز، قدرت یونی محیط واکنش و در نتیجه  pHتغییر 
سرعت هیدرولیز و تراکم تغییر پیدا کرده و پایداری سل نیز 

 تشود. به طور مثال با توجه به تحقیقات صوردگرگون می
پایداری سل یک بیشینه داشته و با  ،=2pHگرفته در حدود 

به کمترین  6-5حدود  pHکاهش پیدا کرده و در  pHافزایش 
بالاتر از  pHرسد اما پایداری سل سیلیس در مقدار خود می

ای هکند که این شرایط برای  نمونهدوباره افزایش پیدا می 0
هرچه واکنش  نرمال همواره در حال تغییر است و 0و  0/1

. با [32]کنندرود نقش کمتری را در فرآیند ایفا میپیش می
درجه سانتی  0251تا  011افزایش دمای عملیات حرارتی از 

های فرآوری شده در محیطی با نرمالیته ثابت، گراد در نمونه
-کاتالیست نقشی در پیشبرد واکنش نداشته و همچنان پیک

یک و آلومینا و تعدادی پ های مربوط به تبلور فازهای سیلیس
اد آز گردد. آلومینا انرژیضعیف مولایت در نمونه مشاهده می

تشکیل زیادی داشته و بنابراین انرژی زیادی برای شکست 
اتصالات آن لازم است. مایعات آلومینوسیلیکاتی همگن 

های آلومینا به اتصالات کووالانت قوی دارند و ورود مولکول
داخل ساختمان این مایعات، باعث افزایش انرژی آزاد منفی 

گردد. بنابراین وقتی آلومینا و مایع )انرژی تشکیل( می
یرند با گسیلیکاتی به عنوان مواد اولیه مورد استفاده قرار می

افزایش دما واکنش نفوذ به داخل لایه تعادلی آلومینوسیلیکات 
رود تا اینکه انرژی های اتصالی در سطح مشترک پیش می

یکاتی آلومینوسیل سیستم به تعادل برسند. در این مقطع مایع
های آن اشباع به علت استحکام بالای آلومینا از مولکول

نخواهد شد و واکنش صورت گرفته وابسته به نفوذ بلندبرد 
اسید و افزایش اسیدیته سیستم،  pHخواهد بود. با کاهش 
لیز و تراکم افزایش یافته و در نتیجه در سرعت واکنش هیدرو

ابتدای واکنش، هسته زایی با سرعتی بالا شروع به پیشرفت 
کند که محصول آن به وجود آمدن هسته های بسیار ریز می

ای با های که در مورد نمونهو تقریبا پایدار اولیه است. مسئله
ها در در واقع در این نمونه  [4,32]دیده نشد 0و  0/1نرمالیته 

های اولیه به خوبی تشکیل گردیدند اما به دلیل ابتدا هسته
های مذکور از بین رفته و سیلیس و ، جوانهpHعدم تنظیم 

آلومینا به صورت مجزا در سیستم باقی ماندند.  مقایسه الگوی 
های فرآوری شده در محیطی با پراش اشعه ایکس نمونه

که مشکل جدایش نشان  داد  0351نرمالیته ثابت در دمای 
های مولایت قوی در این نمونه ها فازی و عدم تشکیل پیک

های ضعیف مولایت نیز همچنان وجود دارد. تشکیل پیک
حاکی از نفوذ آلومینا و سیلیس در دمای بالای عملیات 

تر از حرارتی است. درنتیجه نقش نفوذ بسیار پررنگ
مشاهده  0تا  6طور که در تصاویر باشد. همانکاتالیست می

های اسیدی و بازی است، الگوی پراش اشعه ایکس نمونه
تفاوت  0و  0/1های ثابت فرآوری شده در محیطی با نرمالیته

 قابل توجهی با یکدیگر ندارند. 
 ، الگوی پراش اشعه ایکس ذرات مولایت(01)شکل 

دهد که به را نشان می pH=0فرآوری شده در محیطی با 
درجه  0551و  0351، 0251، 0011، 011ترتیب در دماهای 

ساعت عملیات حراراتی شده است. بر  3گراد به مدت سانتی
اساس نتایج ارائه شده در این شکل، ژل اسیدی کلسینه شده 

ساختار آمورف  گراد،درجه سانتی 0011و  011در دماهای 
خود را حفظ کرده است و نمونه نیازمند دمای بالاتری جهت 

و آلومینا و نفوذ فازهای مذکور در  تبلور فازهای سیلیس
. لذا باشدیکدیگر به منظور جوانه زنی و رشد فاز مولایت می

گراد و پیش از دمای درجه سانتی0011با عبور از دمای 
درجه سانتی گراد به دمای مولایتی شدن رسیده و با 0251
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درجه سانتی  0251افزایش دمای عملیات حرارتی تا دمای 
ارپ مولایت قابل مشاهده است. این در های شگراد، پیک

-3O2Alحالی است که همچنان تعدادی پیک مربوط به فاز  

α  3که در اثر افزایش دما طی تحول وجود داردO2Al-γ 

تشکیل شده است، وجود دارد. فائق آمدن بر انرژی پیوندی 
فاز مذکور به قرارگیری در کنار سیلیس و   و وادار کردن

-تشکیل مولایت نیاز به افزایش دما و دادن فرصت کافی می

درجه 0551باشد که تقریبا  با افزایش دمای عملیات حرارتی تا 
ا  کامل درنتیجه، تبلور نسبت وسانتی گراد تحقق یافته است. 

در دمای مذکور به وقوع پیوسته  W0مولایت برای نمونه 
در دمای  W0ت. مولایت تشکیل شده در نمونه اس

گراد، دارای شبکه درجه سانتی0351گراد و درجه سانتی0251
باشد که با افزایش دمای عملیات نیمه پایدار تتراگونال می

حرارتی، تحول کامل گشته و مولایت پایدار اورتورومبیک 
درجه 0551و 0351، 0251شکل خواهد گرفت. در دماهای 

های کریستوبالیت و آلومینا درحال د شدت پیکگراسانتی
-اند. شدت پیکتغییر بوده و دچار افزایش و یا کاهش شده

ند اهایی که با افزایش دمای عملیات حرارتی کاهش پیدا کرده
و نیز فاز مورد نظری که در ساختار حل شده و تشکیل محلول 

و توان ناشی از نفوذ مناسب آلومینا جامد داده است را می
سیلیس به صورت مناسب در یکدیگر دانست. اما پدیدار 

های آلومینا و سیلیس در دمای شدن و افزایش تعدادی از پیک
تواند ناشی از جدایش گراد میدرجه سانتی0351بالاتر از 

 موضعی در نمونه باشد. 

مانده رود که در دمای مذکور، ذرات باقیاحتمال می 
ی پایین به صورت جوانه آلومینا و سیلیس که در دماها

اند، در این دما به صورت بلوری رشد کنند. با افزایش درآمده
گراد، درجه سانتی0351دمای عملیات حرارتی تا بالای دمای 

تواند حاکی از درشت تر شده که این مسئله میها پهنپیک
های سخت از طریق های مولایت و تشکیل آگلومرهشدن دانه

، الگوی پراش (00)ام پخت باشد. شکلتشکیل و رشد در هنگ
 pH=13اشعه ایکس نمونه مولایت فرآوری شده در محیطی با 

  دهد که به ترتیب در دماهایرا نشان می
 3گراد به مدت سانتیدرجه011 ، 0551،0351،0251،0011

ساعت عملیات حرارتی شده است. بر اساس نتایج ارائه شده 
دهد که در نشان می در این شکل، ژل بازی کلسینه شده،

درجه سانتی گراد، ساختار آمورف بوده 0011و 011دماهای 

 های فازیو نمونه در حال تبدیلات فازی به خصوص انتقال
به   3O2Al-γو  3O2Al-θآلومینا و تبدیل فازهای نیمه پایدار  

که در دمای باشد. در حالیمی  3O2Al-αفاز پایدار 
به   3O2Al-αهای قوی پیکدرجه سانتی گراد، تمام 0251

های ضعیف و اولیه مولایت، ناشی از شروع تبلور همراه پیک
-مولایت و دمای مولایتی شدن است. پس از تشکیل جوانه

های مولایت، بایستی دما و زمان در اختیار سیستم قرار گیرد 
تا پیک های ضعیف مولایت شروع به رشد کنند. با افزایش 

انتی گراد، فضا جهت رشد درجه س0351دما تا دمای 
های شکل گرفته ترجیحی فاز مولایت به وجود آمده و جوانه

ند. فاز اتر، فرصت رشد پیدا کرده و متبلور شدهدر دمای پایین
گراد، درجه سانتی0251و 0011اصلی تشکیل شده در دمای 

آلومینا و سیلیس خواهد بود و برای تبلور کامل مولایت درون 
 سیستم، به دمای بالاتری برای این نمونه نیاز است. 

 

هایی که با به منظور تعیین نوع واکنش.  DSC-TGAنتایج 
 DSC/TGافتد آنالیز حرارتی ها اتفاق میافزایش دما در نمونه

حاوی با استفاده از  بنابراین ذرات فرآوری شده شد.انجام
ثابت در محیط اسیدی و یا بازی،  pHشرایط نرمالیته ثابت و 

  شکل هایمورد بررسی قرار گرفتند.   DSC/TGتوسط آنالیز  
  DSC/TG به ترتیب مربوط به نمودارهای (05الی  02)

باشد. همچنین مشتق می W0و  NA ،NB ،W13های نمونه
رسم شده  DSC/TGدر کنار نمودارهای  TG (DTG)منحنی 

، NA ،NBاست. میزان کاهش وزن کلی برای نمونه های 

W13  وW0  02/53و  00/88، 15/52، 88/63به ترتیب 
 باشد.درصد می

 
 
 
 
 
 
 
 

مربوط به نمونه سنتز شده در  DSC/TG/DTGنمودارهای  02شکل 

 .pH=13 (W13)محیط بازی با 



 مطالعه تاثیر نوع و مقدار کاتالیست بر روند تبلور، خلوص و...   051

 

 

 00011011، ، دودو، شماره ، شماره سی و دومسی و دومسال سال  نشریۀ مهندسی متالورژی و موادنشریۀ مهندسی متالورژی و مواد

 

 

 

 

 

 

 

 

 

مربوط به نمونه سنتز شده در  DSC/TG/DTGی نمودارها 03شکل 

 (NAل )محیط اسیدی یک نرما
 

 

 

 

 

 

 

مربوط به نمونه سنتز شده در  DSC/TG/DTGنمودارهای  00شکل 

 .(NB)محیط بازی یک نرمال 

 
 
 

 
 
 

 
 

مربوط به نمونه سنتز شده در  DSC/TG/DTGنمودارهای  05شکل 

 pH=0 )0(Wمحیط اسیدی با 
 

ها شامل نمونه TG، منحنی (00و  03، 02شکل )طبق  
 مربوط به نمونه TGمنحنی  (05)مرحله و مطابق شکل 3

W13 باشد. نخستین مرحله کاهش وزن شامل پنج مرحله می
گراد سانتی درجه 301-011ها در محدوده برای تمامی نمونه

-در محدوده دمایی مذکور برای نمونه TGباشد که منحنی می

، %26به ترتیب کاهش وزن  W0و  NA ،NB ،W13های 
دهد. این کاهش وزن در منحنی را نشان می %60و  66%، 00%

TG های گرماگیر بر روی منحنی و رخ دادن واکنشDSC  در

توان به عوامل گوناگونی نسبت داد. این محدوده دمایی را می
تبخیر آب جذب شده به وسیله لایه سطحی ذرات، خروج 

( موجود در ساختار ژل تشکیل شده، هیدراسیونآب ) دی

ر های باقیمانده نظیخروج الکل و سایر مواد فرار و کاتالیست
آمونیاک و نیترات و تجزیه این کاتالیست ها در حین افزایش 

د از جمله اندما که به دلیل بسته بودن سیستم در ژل باقیمانده

های درونی عوامل یادشده است. روند از دست دادن آب لایه
تواند ادامه داشته باشد. گراد میدرجه سانتی 351تا دمای 

تواند در هیدراسیون میهمچنین، تغییرات وزنی هنگام دی
میزان بازدهی مولایت در دماهای بالاتر موثر باشد. برخلاف 

که برای ثابت نگه داشتن نرمالیته مقدار  NBو  NAهای نمونه
افزوده شد، در ها لیتر( به آنمیلی 3مشخصی کاتالیست )

به قدری کاتالیست اضافه گردید تا  W13و  W0های نمونه
pH رود که ها به صفر و سیزده برسد. بنابراین انتظار مینمونه

های بیشتر از نمونه W13و  W0های میزان کاتالیست در نمونه

NA  وNB  351باشد. میزان وزن کاهش یافته تا دمای حدود 
 01تا  00حدود  W13و   W0هاینهگراد برای نموسانتیدرجه

بوده است. دومین  NBو  NAهای درصد بیشتر از نمونه
 تریها، با سرعت آهستهمرحله کاهش وزن برای تمامی نمونه

تری دارند. محدوده شیب ملایم TGهای پیش رفته و منحنی
- 301در بازه  NBو  NAهای دمایی این مرحله برای نمونه

در  W0و  W13های برای نمونه وگراد درجه سانتی 601
میزان کاهش  گراد بوده است.درجه سانتی 011-301حدود 

 %03در حدود  NBو  NAهای وزن در این مرحله برای نمونه

 %2و  %0به ترتیب W0 و  W13های و برای نمونه %00و 
تواند ناشی از هیدرولیز کاهش وزن در این محدوده می است.

ای همانده در ژل باشد. پیکآلی باقیهای و اکسیداسیون گروه

-درجه سانتی 011و  381گرمازای ضعیف در نزدیکی دمای 

و پیک پهن  W13و  NB ،NAهای گراد به ترتیب برای نمونه
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تواند درجه سانتی گراد می 005-021در محدوده دمایی 
واکنش نکرده و اکسیداسیون  ORهای مربوط به حذف گروه

مواد آلی باشد. البته شیب ملایم کاهش وزن در این محدوده 

تواند ناشی از ساختار کانال مانند مولایت باشد که دمایی می
شود و حبس آن در سبب حبس شدن حلال در کانال می

تواند با ایجاد تخلخل بسته همراه باشد. در دماهای بالاتر می

 آیدیرات اندکی در وزن ماده به وجود میسومین مرحله، تغی
توان از این تغییرات چشم پوشی کرد. به نحوی که می

به  W0 و NA ،NB ،W13های تغییرات یادشده برای نمونه

-011،  0011-611،  0011-611ترتیب در محدوده دمایی 
 گراد به وقوع پیوسته است.درجه سانتی 0011-011و  611

 (relaxation)شی از فرآیند آرام سازی تواند نااین رفتار می

ساختاری پیش از فرآیند بلورسازی باشد. به عنوان مثال، برای 
گراد، درجه سانتی 611پس از دمای  W0و  W13های نمونه
هایی عریض همراه با مقداری افزایش وزن در منحنی پیک
TG که نشانگر آغاز فرآوری است. به  قابل مشاهده است

درجه  611فات کمتر جرمی در دمای بالاتر از عبارت دیگر تل
دهد که تبلور مولایت از طریق آرایش گراد نشان میسانتی

پیک گرمازا در محدوده  گیرد.مجدد در فاز آمورف شکل می
نشان  W0گراد برای نمونه درجه سانتی 011-811دمایی 

و فاز آمورف سیلیس قبل  3O2Al-ηدهد که واکنشی بین می

از کریستالیزاسیون وجود داشته است. همچنین پیک کوچک 
گراد برای درجه سانتی 0111-011گرمازا در حدود دمای 

های فرآوری شده که مربوط به نمونه W0و  W13های نمونه

 3O2Al-ηباشد به انتقالات فازی از ثابت می pHدر محیطی با 
ی اسپینل نسبت داده شده است. یا تشکیل فازها 3O2Al-θبه 

در  NBو  NAاحتمال تشکیل فاز اسپینل برای نمونه های 

باشد. شکل گراد میدرجه سانتی 011-811محدوده دمایی 
ها و دمای تشکیل فازهای انتقالی به شدت وابسته به پیک

باشد و منطقه غنی از آلومینا در ژل می Al-Siهمگنی ترکیبات 

در دمای بالاتر به مولایت  Al-Siاز طریق تبدیل فاز اسپینل 
، در W13شود. پیک پهن در نمونه اورتورومبیک ایجاد می

گراد تشکیل فازهای واسطه درجه سانتی0011حدود دمای 

و کریستالیزاسیون  Al-O-Si)انتقالی( و تشکیل باندهای 
را به فازهای انتقالی   3O2Al-γز احتمال تبدیل مولایت و نی

دهد. علت بالاتر بودن دمای دیگر آلومینا نشان می
احتمالا برای  W0 و W13های کریستالیزاسیون در نمونه

 باشد که باعث تعویق مولایتی شدنتشکیل فاز اسپینل می

شود. پیک گرمازای تشکیل اسپینل معمولا  با پیک مربوط می
یری گفاز مولایت هم پوشانی دارد. درواقع شکلبه تشکیل 

با یک  DSC زمان بوده و در نمودارفاز اسپینل و مولایت هم

های شود که روی هم افتادگی پیکپیک گرمازا ظاهر می
دهنده یک واکنش دو گرمازا در این محدوده دمایی نشان

 مرحله ای است. 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

گراد در محیط سانتیدرجه 0251نمونه سنتز شده در دمای  06شکل 

 بازی با نرمالیته یک

 

مربوط به بخشی از نتایج  (22الی  06)تصاویر.   SEMنتایج 
ذرات فرآوری شده و عملیات  SEMو مطالعات آنالیز 

نمونه  (06)باشد. شکلحرارتی شده در دماهای مختلف می
گراد در محیط بازی با سانتیدرجه 0251سنتز شده در دمای 

 0351نمونه سنتز شده در دمای  (00)نرمالیته یک ، شکل 
، (08)گراد در محیط بازی با نرمالیته یک و شکل سانتیدرجه

گراد در محیط سانتیدرجه 0551نمونه سنتز شده در دمای 
 دهد. با توجه به اینکه نتایجبازی با نرمالیته یک را نشان می

های تهیه شده در حضور نمونه XRDالیز به دست آمده از آن

اسید و باز در شرایط نرمالیته ثابت مشابه بود، صرفا  
های بازی مورد بررسی قرار گرفت. از ریزساختار نمونه

ای همقایسه تصاویر یادشده و الگوی پراش اشعه ایکس نمونه

ی اتوان به این نتیجه رسید که مورفولوژی صفحهمربوطه می
بازی با نرمالیته ثابت،  pHهای تهیه شده در ونهموجود در نم

باشد که رشد این صفحات با مربوط به ذرات آلومینا می
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تصاویر  (21و 00)افزایش دما کاملا  مشهود است. تصاویر
SEM درجه 0551و 0251های فرآوری شده در دمای  نمونه-

و  20است. تصاویر    pH=0گراد در محیط اسیدی با سانتی

 0351های فرآوری شده در دمای نیز مربوط به نمونه 22
 باشد. می pH=13درجه سانتی گراد در محیط بازی با  0551و
 

 

 

 

 

 

 

 
گراد در محیط سانتیدرجه 0351نمونه سنتز شده در دمای  00شکل 

 بازی با نرمالیته یک.

 

 

 

 

 
 

 

 

 
 

درجه سانتی گراد در محیط  0551نمونه سنتز شده در دمای  08شکل 

 بازی با نرمالیته یک.

 

 

 

 

 

 

 محیط گراد در سانتیدرجه 0251نمونه سنتز شده در دمای  00شکل

 pH=0 (W0)با  اسیدی

 
 
 

 
 
 

 
 
 

گراد در محیط سانتیدرجه 0551نمونه سنتز شده در دمای  21شکل

 .pH=0 (W0)با اسیدی 

 
 
 
 
 
 

 
 
 

گراد در محیط سانتیدرجه 0351دمای  نمونه سنتز شده در 20شکل

 .pH=13 (W13)اسیدی با 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
 

گراد در محیط سانتیدرجه 0551نمونه سنتز شده در دمای   22شکل 

 pH=13 (W13)با  بازی
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های گونه که در تصاویر قابل مشاهده است، نمونههمان 
ای دارند اسیدی مورفولوژی مولایت صفحه pHتهیه شده در 

که فرآوری در محیط بازی منجر به تشکیل ذرات درحالی

گردد. ذرات مولایت سنتز مولایت با مورفولوژی کروی می
شده در محیط بازی، توزیع نسبتا  یکنواختی داشته و دارای 

باشد. با افزایش دما فشردگی مذکور ساختار فشرده می

 وند.شتر میتر و یکنواختافزایش پیدا کرده و ذرات کوچک
شدن ذرات گواهی بر بلوری شدن شدن و یکنواختکوچک

باشد. همچنین هرچه بیشتر فاز مولایت درون ساختار می

تواند به مکانیزم های نفوذی اتصال ذرات به یکدیگر می
تشکیل ذرات در فرآیند سل ژل و در حین عملیات حرارتی 

و تصاویر  XRDبا توجه به نتایج پس از آن مرتبط شود. 

SEM نه فرآوری شده در محیط اسیدی با نموpH  ثابت علاوه
ای، بلورهای بر وجود ذرات مولایت با مورفولوژی صفحه

شود که به صورت کوچک آلومینا نیز در ساختار مشاهده می
زنی هتروژن عمل کرده و باعث رشد بلورهای آلومینا جوانه

و همکارانش، سرامیک مولایتی تهیه شده  Kleebeشود. می
تا  0611ش سل ژل را بدون اعمال فشار در دماهای به رو

ساعت عملیات حرارتی  0گراد به مدت سانتیدرجه 0011
ها نشان داد که فاز شیشه در محل کرد. نتایج تحقیقات آن

تقاطع دانه ها و در طول اتصالات دو دانه وجود دارد که با 

ه شهای مولایت و شیافزایش دمای پخت، میزان آلومینا در دانه
به اثبات رسیده است. این پدیده به علت انتقال فاز سیلیس از 
داخل ساختمان مولایت به داخل شیشه و حل مقدار کمی 

مولایت داخل شیشه بود که در این حالت ترکیب مولایت 
بدون تغییر بوده اما میزان آلومینا در فاز شیشه افزایش یافته 

 pHاسیدی با . در نمونه فرآوری شده در محیط [43,44]است

ثابت، هنگامی که ساختار ژل به هنگام سرد شدن از ذرات 
شود بلورهای آلومینا رسوب کرده و به آلومینا اشباع می

 .[51-45]شوندصورت آزاد جدا می

 نتیجه گیری

در این پژوهش ذرات مولایت با استفاده از منابع آلومینا و 

راش پسیلیس به روش سل ژل فرآوری شد. نتایج حاصل از 
 0و  0/1اشعه ایکس نشان داد که مقدار اسید در نرمالیته

تاثیری بر روی الگوی به دست آمده از پراش اشعه ایکس 

های فرآوری شده در محیط بازی ندارد. در مورد نمونه
شود اما نتیجه نهایی مطلوب نبود. این هایی دیده میتفاوت

دما  در سیستم بوده و هرچه pHامر ناشی از عدم تنظیم 

ر شده تها اثر کاتالیست کمرنگافزایش پیدا کند، در این نمونه
تن کند. با ثابت نگه داشو صرفا  نفوذ، نقش اصلی را ایفا می

pH  در مقادیر صفر و سیزده شرایط تغییر کرده و با افزایش

ها از حالت آمورف به بلوری دمای عملیات حرارتی، نمونه
 0011و  011که در دماهای  هاییتبدیل شدند. همچنین جوانه

گراد تشکیل شده بودند، رشد کرده و در دمای درجه سانتی
-الگوی تقریبا  خالصی از مولایت به دست می 0351و  0251

ها و دمای تشکیل فازهای انتقالی در آید. شکل پیک
به شدت وابسته به همگنی ترکیبات  DSC/TGنمودارهای 

Al-Si باشد. با توجه به تصاویر در ژل میSEM، های نمونه
ای دارند اسیدی، مورفولوژی مولایت صفحه pHتهیه شده در 

که فرآوری در محیط بازی منجر به تشکیل ذرات درحالی

با توجه به مولایت با مورفولوژی کروی گردید. همچنین 
نمونه فرآوری شده در محیط  SEMو تصاویر  XRDنتایج 

علاوه بر وجود ذرات مولایت با  ثابت، pHاسیدی با 

ای، بلورهای کوچک آلومینا نیز در ساختار مورفولوژی صفحه
مشاهده  شد. بلورهای کوچک یادشده به صورت جوانه زنی 
هتروژن عمل کرده و منجر به رشد بلورهای آلومینا شد. 

بازی با  pHهای تهیه شده در ای در نمونهمورفولوژی صفحه
، متعلق به ذرات آلومینا  بود. به صورت کلینرمالیته ثابت نیز 

های ثابت نیز، نمونه pHهای اسیدی و بازی با در بین نمونه
 دادند. اسیدی عملکرد بهتری را از خود نشان
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