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سوخت به   یمول های مختلفبه روش سنتز احتراقی در محلول با دو نوع سوخت مختلف اوره و گلایسین در نسبت     NiO-Niتولید نانو ذرات   دهچکی

پس محصول   س  های مختلف سوخت به اکسید کننده محاسبه شد.     نسبت دمای آدیاباتیک برای محاسبات ترمودینامیکی  با کمک ه سنتز شد.   کنند اکسید 

وخت مختلف  ترمودینامیکی مورد مقایسبه قرار گرفت. ارر دو نوع سب   محاسببات حاصبل از   پیش بینینهایی در هر نسببت سبوخت به اکسبید کننده، با    
سین  ستفاده هم  اوره و گلای سوخت و نیز ا سی قرار گرفت.  زمان از هر دو نوع  صه    مورد برر شخ صولات تولیدی به کمک  م های  نالیزآهای فیزیکی مح

XRD ،PSA  وFESEM وره ای پایین، محصول نهایی اکسید نیکل در هر دو سوخت گلایسین و     های سوخت به اکسید کننده  شد. در نسبت   ارزیابی

های سنتز  کمتر از نمونه های سنتز شده با گلایسینات نمونهاندازه ذربه طور کلی با افزایش این نسبت ذرات نیکل در کنار اکسید نیکل تشکیل شد. . بود
هش دمای آدیاباتیک  با افزایش نسبت سوخت به اکسید کننده در هر دو نوع سوخت، اندازه ذرات به علت تغییر ترکیب شیمیایی و کا     شده با اوره است.   

نانومتر   35رابر باوره بدسبت آمد که مقدار آن   25گلایسبین و    75نسببت    ی سبنتز شبده با  ترین اندازه ذره بدسبت آمده در نمونه یابد. کمافزایش می
  دارایریزتر و  های مختلف با یک دیگر مورد مقایسه قرار گرفت. ذرات اکسید نیکل به نسبت نیکل   رسد. مورفولوژی اکسید نیکل و نیکل در نسبت   می

 تری هستند.  بیش تخلخل

 

 .، نیکل، اکسید نیکل، ترمودینامیک، اوره، گلایسینولدر محل سنتز احتراقی  کلیدی هایواژه

 
 مقدمه 

 یردایبا توجه به پا کلین دیو اکس کلینهای الکتروکاتالیست
از  ،هاسرعت بالای واکنشو  قلیایی یهاطمحی در هاآن یبالا

 .دباشنمی یسوخت هایپیل یبرا مناسب هایستیجمله کاتال
 وجود دارد. کلین دیاکس و کلیسنتز ن یبرا یمختلف هایروش

 همزمانی رسوب هایمعمولاً به کمک روش هاستیکاتا نیا

 ،یتیگراف ،یکربن هایهیرلایز یبر رو ییایمیو رسوب ش
 ستیکاتال نیروش سنتز ا یچگونگد نننشییو... م یمریپل

و  یکیزیخواص ف رییمورفولوژی و به تبع آن تغ رییسبب تغ

 .[3-1] رددگیآن م یستیالکتروکاتال تیفعال رییتغ
از پیش  Ni-NiOبه عنوان مثال تولید الکتروکاتالیسببت  
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سفات به کمک روش     ماده سدیم هیپوف سفات و  های نیکل ف
دی متیل فرمامید و عملیات   هیدروترمال و اسببتفاده از حلال

ساختار گل شکل با سطح ویژه     ی بالا بدست آمده  حرارتی، 
 . [4] ردکتروکاتالسیت خوبی دااست که خواص ال

اکید نیکل به سه صورت اتفاق    -تولید کاتالیست نیکل  
اکسید نیکل، تولید اکسید    -ای نیکلافتد، تولید یک مرحلهمی

سپس    سپس احیاء آن به نیکل، تولید نیکل و  سید نیکل و   اک
سبببنتز متعدد های روشکردن آن برای تولید اکسبببید نیکل. 

ویو و رسببوب  مانند سببل ژل، احتراقی، تجزیه حرارتی، ماکر
های  های مورر در تولید الکتروکاتالیسببتدهی از جمله روش

های که در هرکدام یکی از مکانیزم اکسید نیکل است   -نیکل
به طور مثال در روش . گفته شببده به کار گرفته شببده اسببت
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های پلیمری  تجریه حرارتی، نیترات نیکل به همراه پیش ماده 
بالا         مای  نه کردن در د ند کلسبببی حت فرآی ته و  ت  فرار گرف

ه عنوان  ببب محصبببول نهببایی فوم نیکببل مورد اسبببتفبباده 
 .[5] است های مختلفالکتروکاتالیست در اپلیکیشن

اسببتفاده از روش   Ni-NiO-Cهای تولید از دیگر روش 
هیدروترمال و کلسببینه کردن در محیط حاوی گاز هیدروژن 

هسببته ای این -اسببت که منجر به تشببکیل سبباختار پوسببته 
 .[6] گرددمیکامپوزیت 

های سنتز نیکل و اکسید آن استفاده از یکی از روش 
دهی است که در آن با استفاده از دو روش رفلاکس و رسوب

ماده کاهنده برای رسوب دهی نیکل از پیش ماده نیترات نیکل 
-کامپوزیت نیکل. در روش دیگر، [7] استفاده شده است

د شده است. تولی سنتز احتراقی ا کمککربن ب-اکسید نیکل
( O2H.66NiCLپیش ماده کلرید نیکل آبدار )در این روش از 

شود استفاده شده است. این پیش ماده داخل اتانول ریخته می
شود. سپس داخل مخزن چراغ سوز و با مگنت هم زده می

. در نهایت محصول سیاه رنگ تولید سوزدمیریخته شده و 
خشک  شو داده و شده را با اتانول و آب چند مرتبه شست و

تر شرایط سنتز از اتیلن گلیکول برای کنترل بیش .گرددمی
تولید  . برایشوداستفاده شده است که به حلال اضافه می

 این سنتز محصول .اکسید نیکل، محصول باید کلسینه شود
ر ارر سوختن اتانول در دد. خواهد بو Ni-NiO-C کامپوزیت
تشکیل  Ni. هنگامی که شوداحیا می Niبه  Ni+2 ،دمای بالا

یابد. در این مرحله به شود، دمای احتراق نیز کاهش میمی
چنین شود. هم، اکسید نیکل تولید میNiبه  Ni+2جای تبدیل 

به وجود بر ارر سوخت ناقص اتانول مقداری کربن در نمونه 
-بدست می Ni-NiO-Cت که در نهایت کامپوزی خواهد آمد

بالا بودن اندازه حفرات و بودن د. در این کامپوزیت ریز آی
شده  کاتالیستیافزایش خاصیت الکترو منجر بهسطح ذرات 

 .[8]است 
روش دیگر تولید کاتالیست نیکل و اکسید نیکل سنتز  

واکنش هتروژن احتراقی در محلول است. در این روش 
گرمازایی که سبب تولید انواع مختلف مواد در مقایس نانو 

ر واقع سنتز احتراقی در محلول یک . ددهد، رخ میشودمی
واکنش خود به خودی است که بین اکسید کننده و سوخت 

 .[9] گیرددر زمانی کوتاه صورت میو در دمای بالا 

ها به ها، فلزات و سولفیداز این روش برای تولید اکسید 
تولید مقدار زیادی مول گازی تشکیل شده شود. کار گرفته می

های منحصر به فرد این یکی از ویژگی بر ارر انجام واکنش،
روش سنتز است. از این روش سنتز برای تولید مواد پیشرفته 

ها ها، باتریمورد نیاز در صنعت انرژی مانند ابر خازن
شود. از طرفی مواد بدست های سوختی استفاده میسلول

های مورد استفاده در آمده از این روش به عنوان کاتالیست
شود. از طرفی این مواد ها استفاده میربناصلاح هیدروک

تواند خاصیت نوری خوبی داشته باشد و در زمره می
توان از چنین میهم های مواد نیمه رسانا قرار بگیرد. کاربرد

این روش برای تولید فاز با ترکیب مشخص بدون انجام 
فرآیند کلسینه کردن استفاده کرد. محصولات نهایی بدست 

معمولاً در ابعاد نانو هستند. پس از  روش سنتز،آمده از این 
های مشخص، مقدار زیادی ها به نسبتمادهاضافه کردن پیش

شود نظیر کربن دی اکسید، نیتروژن و بخار آب تولید می ،گاز
 .[10-8] گرددکه سبب نانو شدت ذرات می

سوخت       سنتز، نوع  از جمله عوامل مورر در این روش 
ست که از انواع   سین،     مختلف آن میا سوخت گلای توان به 

اوره و سیتریک اسید اشاره کرد.  اکسید کننده در این روش     
ی این سیستم    انرژی محرکهسنتز نیترات آبدار فلزات است.   

در واقع کاهش انرژی آزاد گیبس اسبببت که از طریب تبدیل   
  .[9] شودمین میأانرژی شیمیایی به گرما ت

مقدار و نوع سوخت، دما و  با توجه به نوع نیترات و 
کند که تاریر مستقیمی در نوع سرعت احتراق واکنش تغییر می

آنتالپی تشکیل مواد  مورفولوژی و اندازه ذرات خواهد داشت.
یکی از عوامل تاریر گذار در اندازه ذرات در روش سنتز 

احتراقی در محلول است. منفی تر بودن آنتالپی تشکیل سبب 
گردد. آنتالپی تشکیل سوخت گلایسین میکاهش اندازه ذرات 

(KJ/mol 566-( به نسبت سوخت اوره )KJ/mol 333- )

تری هم خواهد داشت. کمتر است و لذا دمای آدیاباتیک بیش
لذا اندازه ذرات تولید شده با گلایسین از اندازه ذرات تولید 

 .[11] شده با اوره کمتر خواهد بود

دازه ذرات در متد سنتز از جمله عوامل مورر دیگر در ان 
احتراقی در محلول طول زنجیره پلیمری است. با افزایش 

ی پلیمری، مقدار گاز تولید شده حین احتراق طول زنجیره
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ی تر بوده و گرمای خارج شده از سیستم به واسطهبیش
تر زیادتر خواهد بود لذا اندازه ذرات تولیدی خروج گاز بیش

ی گلایسین و اوره تقریباً نجیرهخواهد بود. البته طول زکمتر 
 .[11] برابر است و لذا ارری در اندازه ذرات نخواهد داشت

نیکل اکساید، -ی پودر نیکلبرای تهیهدر این روش  
های نسبت پیش ماده نیترات نیکل به همراه گلایسین در

در آب دیونیزه حل شده و مختلف سوخت به اکسید کننده، 

با حرارت دادن و خشک شدن در نهایت شود. زده میهم
. رطوبت، واکنش سنتز شروع شده که همراه با احتراق است

ل است و اندازه ذرات خپر از تخل حاصله از این روش ساختار

های سوخت در نسبترسد. نانومتر می 50در آن به کمتر از 
هرچقدر شود و ی پایین اکسید نیکل تولید میبه اکسید کننده

افزایش پیدا  نیز فاز نیکل دا کند مقدارنسبت افزایش پیاین 

 .[12]کند می

تولید نیکل و اکسببید نیکل به روش سببنتز احتراقی در  
محلول، با دو نوع سبببوخت مختلف اوره و گلایسبببین در    

فاز نیکل اتمسفر هوا سنتز شده است. در سوخت گلایسین        
شکل جداگانه    سید نیکل به  ست و اندازه     و اک شده ا تولید 

رسبد. این در حالی  نانومتر می 35تولید شبده به  ذرات پودر 
تولید  مجزابه صببورت  هااسببت که با سببوخت اوره هر فاز

  .[13] نشده است
در کار حاضر تلاش شده است تا با کمک روش سنتز  

اکسید نیکل سنتز -احتراقی در محلول، مخلوط پودری نیکل
شود. بدین منظور از دو نوع سوخت اوره و گلایسین در 

های مختلف سوخت به اکسید کننده استفاده شده بتنس

زمان از هر دو سوخت مورد چنین تاریر استفاده هماست. هم
بررسی قرار گرفته است. رسیدن به مخلوط پودری نیکل و 
اکسید نیکل با ابعاد نانومتری و سطح ویژه بالا، بررسی ارر 

 تغییر دمای آدیاباتیک بر اندازه ذرات و ترکیب شیمیایی
های کار حاضر محصولات نهایی از جمله اهداف و نوآوری

 بوده است. 

 روش انجام پژوهش
آبدار  کلین تراتیاز ن کلین دیو اکس کلین هایپودر دیتول یبرا
(O2H6*2)3Ni(NOخر )شده از یداریAlfa Aesar  با خلوص

استفاده شده است. از  کننده دیاکس یماده شیبه عنوان پ  98
شده از  یداریو اوره، خر نیسیسوخت، گلادو نوع متفاوت 

به   99با خلوص  Neutronو  SAMCHUNهای شرکت
 .استاستفاده شده  ،کننده اءیعنوان عامل اح

کننده،  دیمشخص سوخت و اکس ریمقاد یمحاسبه یبرا 
ی )نمودار تغییرات دمای کینامیترمود هایابتدا با کمک نمودار

 یداریمناطب پا ،کننده( آدیاباتیک با نسبت سوخت به اکسید

مناسب  ریرا مشخص کرده و سپس مقاد کلیو ن کلین دیاکس
 هایانتخاب شده است. نسبت کننده دیسوخت به اکس

 .مشخص شده است (1) در جدول شیآزما طیدر شرا یانتخاب

 
 هانمونه یو کدگذار طیشرا 1جدول 

 

 نام سوخت
نسبت مولی سوخت به 

 د کنندهاکسی
 کد نمونه

 گلایسین

25/0 25/0- G 

5/0 5/0- G 

83/0 83/0- G 

11/1 11/1- G 

33/1 33/1- G 

66/2 66/2- G 

325/3 325/3- G 

 اوره

5/0 5/0- U 

667/1 667/1- U 

2 2- U 

5/2 5/2- U 

3 3- U 

4 4- U 

5 5- U 

6 6- U 

7 7- U 

 گلایسین و اوره

5/1 50 U+50 Gly 

58/1 25 U+75 Gly 

41/1 75 U+25 Gly 

 

  تراتیمشبببخص ن ریانجام سبببنتز، ابتدا مقاد یبرا حال 
 10شده و به مدت   ختهیر زهیونیآب د یس  یس  5در  کل،ین

سوخت به آن     شود یهم زده م بیدق شخص  سپس مقدار م  .
. سپس محلول  شود می زده هم گرید قهیدق 10اضافه شده و   

تا آب آن تبخیر شببده و به ر داده شببده قرا تیهات پل یرو
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  C300˚در این شرایط دمای ژل تا حدود   .صورت ژل درآید 
پس از  گردد.یابد که منجر به شبببروع واکنش میافزایش می

شبببده، جمع   دی تول های احتراق، پودر جاد یانجام واکنش و ا 
شو م        یآور ست و  ش تا کاملا   شوند یشده و با آب مقطر 
شوند و از پودر    واکنش د هایتراتین شده، در آب حل  اده ن

.  و رنگ محلول باقی مانده کاملاً بی رنگ باشببد جدا شببوند
ساعت    1به مدت  C 60˚ دمای در آون در را هاسپس پودر 

 . شوند خشک هاپودر تا دادهقرار 
پودر ییایمیو الکتروشبب یکیزیخواص ف یبررسبب یبرا 
 هایونآزم. اندشبببده سببباب نرم هاشبببده، پودر دیتول های

شخصه   شعه  با XRD (Philips X’pert) یابیم و ، αK( Cu) ا
ستگاه  با اندازه ذرات آنالیز انجام  Vasco3مدل  Cordouan د

 .  شده است

 
 نتایج و بحث

 کیینامیترمود هایبررسی

برای  محلول در احتراقی سنتز متغیرهای سازینهیبه منظور به
 سوخت نسبت جمله از ،های نیکل و اکسید نیکلتولید پودر

، محاسبات ترمودینامیکی با هدف (F/O) اکسیدکننده به
محاسبه مقادیر استوکیومتری و محاسبه دمای آدیاباتیک 

ها را سیستم صورت گرفت. برای این منظور، ابتدا واکنش
دمای  بررسینوشته و سپس محاسابات ترمودینامیکی برای 

گرفته صورت نسخه ششم  HSCبه کمک نرم افزار آدیاباتیک 
های انجام شده حین سنتز واکنشزیر های است. رابطه

 دهد.احتراقی را نشان می

 :نیسیگلا با کلین دیتول واکنش
 

Ni(NO3)2. 6H2O + 1.333C2H5NO2 
= Ni + 2.667CO2(g) + 1.667N2(g) + 9.333H2O(g)   

ΔG° = −1543.280 kJ 

(1) 
 :نیسیگلا با کلین دیاکس دیتول واکنش

 

Ni(NO3)2. 6H2O + 1.111C2H5NO2 

= NiO + 2.222CO2(g) + 1.556N2(g) + 8.77H2O(g)   

ΔG° = −1482.302 kJ 

(2) 
 :اوره سوخت با کلین دیتول واکنش

 

Ni(NO3)2. 6H2O + 2CH4N2O 

= Ni + 2CO2(g) + 3N2(g) + 10H2O(g) 
ΔG° = −1572.530 kJ 

(3) 

 :اوره سوخت با کلیناکسید  دیتول واکنش
 

Ni(NO3)2. 6H2O + 1.667CH4N2O 

= NiO + 1.667CO2(g) + 2.667N2(g) + 9.333H2O(g) 
ΔG° = −1507.154 kJ 

(4) 

تغییرات دمای آدیاباتیک با نسبت سوخت به ( 1شکل) 
اکسید کننده را برای دو نوع سوخت گلایسین و اوره نشان 

شود دمای آدیاباتیک طور که مشاهده مید. هماندهمی

تشکیل اکسید نیکل بیشتر از نیکل است. علت این امر، به 
مقدار  گردد.برمی مقادیر منفی آنتالپی تشکیل اکسید نیکل
مستخرج شده  HSCآنتالپی تشکیل اکسید نیکل از نرم افزار 

است و آنتالپی تشکیل نیکل  -kJ/mol 240است که برابر 
باشد. با توجه به منفی فلز خالص است برابر صفر می چون

تر بودن آنتالپی تشکیل اکسید نیکل نسبت به نیکل فلزی، 
تر خواهد بود. محاسابات دمای آدیاباتیک اکسید نیکل بیش
 انجام شده است. HSCدمای آدیاباتیک با کمک نرم افزار 

شود با افزایش نسبت سوخت همانگونه که ملاحظه می 

نیترات  ی پایداری اکسید نیکل+کسیدکننده در منطقهبه ا
اضافه، در هر دو نوع سوخت، میزان دمای آدیاباتیک به شکل 

کند. در واقع وجود نیترات اضافه در تدریجی افزایش پیدا می
شود این منطقه منجر به مصرف گرمای آزاد شده سیستم می

هرچقدر  دهد. لذاو در نتیجه دمای نهایی سیستم را کاهش می
میزان سوخت به اکسید کننده کمتر باشد و میزان نیترات 

تر باشد )حرکت به سمت چپ نمودار( دمای اضافه بیش
در این منطقه با افزایش نسبت آدیاباتیک کمتر خواهد بود. 
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سوخت به اکسید کننده، از درصد اکسید نیکل در محصول 
 شود.نهایی کاسته و به درصد نیکل افزوده می

نه دمای آدیاباتیک در نسبببت سببوخت به اکسببید  بیشببی 
کننده متناظر با اسببتوکیومتری واکنش تشببکیل اکسببید نیکل 

ستوکیومتری برای سوخت      سبت ا ست. این ن سین   ا های گلای
اسببت. پس از آن وارد منطقه  67/1و  11/1و اوره به ترتیب 

شببویم که همراه با  پایداری همزمان نیکل و اکسببید نیکل می

با توجه به منفی تر دیاباتیک سببیسببتم اسببت. کاهش دمای آ
بودن آنتالپی تشکیل اکسید نیکل نسبت به نیکل فلزی، دمای  

تر خواهد بود. لذا آدیاباتیک واکنش سبنتز اکسبید نیکل بیش  

ی مابین اکسبببید نیکل و نیکل که طبیعتاً هردوی        در منطقه 
رود با فاصببله  شببود، انتظار میها در کنار هم تشببکیل میآن
تن از اکسببید نیکل و نزدیک شببدن به نیکل فلزی رفته  گرف

 .رفته دمای آدیاباتیک کاهش یابد

ستوکیومتری     به ترتیب برای   2و  33/1در نسبت های ا

صد نیکل فلزی       سوخت  صد در  سین و اوره، به  های گلای

. پس از آن، با افزایش نسبببت سببوخت به اکسببید   درسببمی

سوخ  ضافه می کننده، وارد منطقه پایداری نیکل و  .  دشو ت ا

ضافه به منزله       شابه نیترات نیکل ا ضافه م ی حضور سوخت ا

رقیب کننده عمل کرده و دمای آدیاباتیک سببیسببتم را کاهش  

ضافه     می سوخت ا دهد؛ لذا دمای آدیاباتیک با افزایش میزان 

 گذارد. به کاهش می در هر دو نوع سوخت رو

ای در واقع دمای آدیاباتیک یک تخمین تئوری از دم 

واقعی سیستم حین انجام واکنش است. البته قابل ذکر است 

که شرایط آزمایش هرگز آدیاباتیک نیست و لذا دمای واقعی 

سیستم از دمای محاسبه شده کمتر است. تلفات گرما از طریب 

های ظرف، سبب کاهش خروج گازهای احتراقی، و جداره

د بود. دمای واقعی سیستم نسبت به مقادیر محاسبه شده خواه

توان انتظار داشت که ارتباط معناداری بین با این وجود، می

 دمای آدیاباتیک سیستم و دمای واقعی آن وجود داشته باشد.

 

 
 

بر حسب نسبت  کیاباتیآد یدما راتییتغ یکینامینمودار ترمود  1شکل 

با کمک دو  سنتز نیکل و اکسید نیکل ستمیکننده در س دیسوخت به اکس

 .نوع سوخت گلایسین و اوره

 
 X (XRD)پرتو  پراش هایبررسی

از محصولات پودری به دست آمده  XRDهای نتایج آزمون
های مختلف سوخت گلایسین به اکسید کننده در نسبت

های سوخت به نشان داده شده است. در نسبت (2شکل )در

ا اکسید کننده کم، محصول نهایی اکسید نیکل است که ب
شوند تر میها قدری پهنپیک 5/0کاهش بیشتر این نسبت به 

هاست. که احتمالا ناشی از ریزشدن اندازه کریستالیت

شود در نسبت استوکیومتری تشکیل همانگونه که ملاحظه می
، محصول غالباً نیکل است، که (=11/1F/O)اکسید نیکل 

م تواند به دلیل عدخلاف انتظار است. علت این اتفاق می

واکنش همه مقادیر نیترات نیکل و یا تجزیه حرارتی بخشی 
از آن باشد که سبب شده است نسبت سوخت به اکسید کننده 
در عمل به اندازه لازم برای تولید نیکل فلزی برسد. برای 

-های بالاتر، نسبتبررسی ارر نسبت سوخت به اکسید کننده

بررسی  نیز مورد 325/3و  66/2های سوخت به اکسید کننده 
های سوخت به اکسید کننده در این نسبتقرار گرفته است. 

محصول نهایی نیکل است. از طرفی با افزایش نسبت سوخت 
به اکسید کننده به علت کند سوزی واکنش، اکسید نیکل 

 325/3شود. این در حالی است که در نسبت مشاهده می

ماند و تری نمونه بر روی هیتر باقی میمدت زمان بیش
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در گردد. شود و نیکل خالص تولید میواکنش کامل می
که نسبت  33/1های سوخت به اکسید کننده بالاتر از نسبت

استوکیومتری تشکیل نیکل فلزی است، به دلیل زیاد بودن 
رود محصول مقدار سوخت که خاصیت احیائی دارد انتظار می

از  نهایی نیکل باشد. اما با توجه به اینکه ممکن است مقداری
سوخت به طور کامل وارد واکنش با نیترات نشود ملاحظه 

( 66/2های بالاتر )شود که در این نسبت و حتی نسبتمی

چنان مقادیری اکسید نیکل تشکیل شده است. البته در هم
  فقط نیکل قابل تشخیص است. 325/3نسبت 

 

 
 

های ی سنتز شده با نسبتپودر هاینمونه یبرا XRD نمودار  2شکل 

 مختلف سوخت گلایسین به اکسید کننده

 

حاصل از سنتز پودر با سوخت  XRDنتایج  (3شکل) 

دهد. همانطور که مشخص است، اوره نسبت اوره را نشان می

به گلایسین خاصیت احیاء کنندگی کمتری از خود نشان داده 

ل های استوکیومتری تشکیل نیکاست؛ به طوری که در نسبت

(2F/O=و حتی نسبت )( 3و  5/2های بالاتر از آن F/O= ،)

تواند ناشی از مقدار نیکل تولید شده کم است. این پدیده می

های آن باشد که سوخت اوره نسبت به گلایسین در واکنش

ها کند. هر چند تفاوت آنسنتز به صورت ناقص مشارکت می

این پدیده  در میزان واکنش با اکسیژن هوا نیز ممکن است در

 مؤرر باشد. 

  ها،مربوط به واکنشبرای روابط  G°مقادیر  مقایسهبا  

بسیار نزدیک به هم هستند؛ لذا  G°شود مقادیر مشاهده می

نامیکی واکنش     یل ترمودی ما باً       ت جام شبببدن تقری ها برای ان

رسببد تفاوت عملکرد دو بنابراین به نظر می یکسببان اسببت.

عال سازی و سینتیک سوختن     به انرژی ف نوع سوخت عمدتاً 

شیمیایی و نوع پیوندهای      آن ساختار  شی از  ها برگردد که نا

 است.  هاآن

سوخت گلایسین در واقع یک نوع آمینو اسید است که  

( -2NH( و یک گروه آمینو )-COOHاز یک گروه کربوکسیل )

تشکیل شده است. در حالی که سوخت اوره در واقع نوعی 

( متصل شده به یک کربونیل -2NHروه )آمید است که از دو گ

(C=Oتشکیل شده است. همانطور که از )  ساختار این

ها پیدا است، مقدار قطبیت و واکنش پذیری این سوخت

های عاملی و ساختار شیمیایی ها به دلیل نوع گروهسوخت

 گلایسین برابرمتفاوت است. لذا میزان احیاکنندگی  کاملاً

ها در انجام و سینتیک متفاوت آناست ( -6( اوره برابر )-9) 

  ها حین سنتز مؤرر باشد.تواند در عملکرد آنواکنش، می

شود، با افزایش ملاحظه می (3شکل همانگونه که در  

به بالاتر،  3نسبت سوخت اوره به اکسید کننده، از نسبت 

کسید نیکل به دست آمده است؛ مقادیری نیکل فلزی در کنار ا

همه محصول به صورت نیکل  تقریباً 5 به طوری که در نسبت

 فلزی ظاهر شده است. 

برای بررسی تأریر استفاده همزمان از هر دو نوع سوخت  

بر خواص پودر به دست آمده، فرایند سنتز در سه حالت 

های مساوی از هر دو سوخت گلایسین و مختلف با نسبت

 -اوره  25اوره، و نسبت   75 -گلایسین  25اوره، نسبت 

گلایسین نیز انجام گرفت. برای این منظور،   75

ها به منظور تولید نیکل فلزی در نظر کنشاستوکیومتری وا

 گرفته شد.
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های پودری سنتز شده با نسبت هاینمونه یبرا XRD نمودار  3شکل 

 مختلف سوخت اوره به اکسید کننده

 
ستوکیومتری نیکل       واکنش  سبت ا شده در ن های انجام 

صد     سین با در سوخت اوره و گلای مختلف های برای هر دو 
 از هر سوخت در زیر نوشته شده است:

 :درصد اوره 50درصد گلایسین و  50
 

Ni(NO3)2. 6H2O + CH4N2O + 0.665C2H5NO2 

= Ni + 2.33CO2(g) + 2.33N2(g) + 9.665H2O(g) 
(5) 

 :درصد اوره 75درصد گلایسین و  25
 

Ni(NO3)2. 6H2O + 1.5CH4N2O + 0.33C2H5NO2 

= Ni + 2.16CO2(g) + 2.66N2(g) + 9.83 H2O(g) 
(6) 

 :درصد اوره 25درصد گلایسین و  75
 

Ni(NO3)2. 6H2O + 0.5CH4N2O + 0.99C2H5NO2 

= Ni + 2.5CO2(g) + 2.00 gfN2(g) + 9.4 H2O(g) 
(7) 

-ا را نشان میهاین نمونه XRDنتایج آزمون ( 4شکل ) 

ها در دهد. همانطور که مشخص است در مخلوط سوخت
  75-درصد گلایسین 25های مساوی و نیز نسبت نسبت

اوره، تنها اکسید نیکل تولید شده است که بر خلاف 

استوکیومتری واکنش برای تولید نیکل است. این پدیده 
همانگونه که قبلا نیز در نتایج حاصل از سنتز با سوخت اوره 

تر سوخت تواند به واکنش پذیری ضعیفمشاهده شد، می
اوره برگردد. در حالی که با افزایش مقدار سوخت گلایسین 

شوند و ذرات نیکل های نیکل نمایان میدرصد، پیک 75به 
 و اکسید نیکل در کنار هم حضور خواهند داشت.

 

 
 

با دری سنتز شده پو هاینمونه یبرا XRD نمودار  4شکل 

 های گلایسین و اوره.مخلوط سوخت

 

 محاسبه اندازه کریستالیت پودر سنتز شده
های مختلف نیکل و برای محاسبببه اندازه کریسببتالیت پودر 

سبت        شده در ن سنتز  سید نیکل  سوخت به  اک های مختلف 
هال و ریتویلد استفاده  -های ویلیامسون اکسید کننده از روش 

هال معروف است،   -ی ویلیامسون ه رابطهکه ب زیرشد. رابطه  

ستفاده        شبکه مورد ا ستالیت و کرنش  برای تعیین اندازه کری
( ناشبببی از ریز  totβگیرد. در این رابطه پهنای پیک )   قرار می

ستالیت   شبکه  ( βL) شدن اندازه کری ست که   ( βe)و کرنش  ا

با زاویه پراش و شببدت پراش، اندازه کرنش شبببکه و اندازه 
بر    βtotcosϴتغییرات مطابب رابطه زیر مرتبط اسببت.  ذرات

Kλزاویه براگ،   θخطی است. در این رابطه،    Sinϴحسب  

L 
 

 sinϴبر حسببب  βtotcosϴشببیب خط  Cԑعرض از مبدا و 
شد که به کمک آن می ستالیت و کرنش  با ها مقدار اندازه کری

 .[14] گرددشبکه محاسبه می
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(8)  βtot = βe + βL = Cԑtanϴ +
Kλ

L cosϴ
 

(9)  βtotcosϴ = Cԑsinϴ +
Kλ

L 
 

 

طول موج  𝜆ها،  ، اندازه کریسبببتالیت    Lدر این روابط،  

شده و     شعه تابیده  ست که معمولاً    Kا شکل ذرات ا ، فاکتور 
، خطی اسبببت با  بالای شبببود. رابطه در نظر گرفته می  89/0

بدا   𝐶ԑ شبببیب  Kλو عرض از م

L 
با رسبببم این خط و  حا .  ل 

کریسببتالیت  اندازه توان مقدار ی عرض از مبدا، میمحاسبببه
(L  .را محاسبه کرد ) 

در روش ریتویلد نیز، اساس محاسبات استفاده از روش  

نتایج آن با کمک نرم کمترین مربعات غیر خطی است که 
 محاسبه شده است.  XPertافزار 
ای نیکل و هتغییرات اندازه کریستالیت (6و 5شکل ) 

هال و -به دست آمده به کمک روش ویلیامسون اکسید نیکل
دهد که بر حسب نسبت سوخت به اکسید ریتویلد را نشان می

در اکسید نیکل کننده رسم شده است. اندازه کریستالیت 

های بالاتر در نسبتبا سوخت گلایسین  ی سنتز شدههانمونه
 سوخت اوره است؛با اکسید نیکل سنتز شده ها کمتر از نمونه

نیکل نسبت به اکسید نیکل  پودرچنین در هر دو سوخت، هم
این در حالی است که اندازه تری دارد. اندازه کریستالیت بیش

های نیکل سنتز شده با هر دو سوخت تقریباً کریستالیت
با افزایش نسبت سوخت به اکسید چنین یکسان است. هم

زه کریستالیت هم در در سوخت اوره، اندا 5تا نسبت  کننده
کند؛ هر چند به نظر اکسید نیکل و هم نیکل افزایش پیدا می

رسد در مقادیر بالای نسبت سوخت به اکسید کننده، اندازه می

کریستالیت پودر اکسید نیکل رو به کاهش گذاشته است. به 
های سوخت به اکسید توان گفت، در نسبتطور کلی می

، در مای آدیاباتیک بوده استکننده که همراه با بیشترین د

اندازه ، 2و سوخت اوره نسبت  83/0سوخت گلایسین نسبت 
است. در  نانومتر 5کمینه و برابر کریستالیت پودر سنتز شده 

شرایطی که دمای آدیاباتیک بیشتر است، احتراق گرمازایی 

بیشتری داشته و سرعت انجام واکنش و کامل شدن واکنش 
دمای آدیاباتیک منجر به کاهش زمان  افزایشلذا بالاتر است. 
گردد. در نتیجه محصولات زمان کمتری را در دمای فرآیند می

. یابندکنند و فرصت رشد کمتری میبالا تجربه می

 

 
 

( اندازه (aل و ریتویلد محاسبه شده است. ها-گلایسین که به دو روش ویلیامسون تغییرات اندازه کریستالیت نیکل و اکسید نیکل برای سوخت  5شکل 

اندازه کریستالیت پودر اکسید نیکل با تغییر نسبت سوخت به  (b) ،کریستالیت پودر نیکل با تغییر نسبت سوخت به اکسید کننده در سوخت گلایسین

 اکسید کننده در سوخت گلایسین
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اندازه  ((aمحاسبه شده است.  لدیتویهال و ر-امسونیلیکه به دو روش و اوره سوخت یبرا کلیو اکسید ن کلیاندازه کریستالیت ن راتییتغ  6شکل 

اندازه کریستالیت پودر اکسید نیکل با تغییر نسبت سوخت به اکسید  (b) ،اورهکننده در سوخت  دینسبت سوخت به اکس رییبا تغ کلیپودر ن تیستالیکر

 کننده در سوخت اوره

 
 ذرات پودر سنتز شده به روش آنالیز اندازه ذرات اندازه

(PSA) 
نسبببت سببوخت  تغییرات اندازه ذرات را با ( 8و  7شببکل )

سین و  اوره شان می    گلای سید کننده ن اندازه  کمینهدهد. به اک
سین کمتر از       سوخت گلای شده به کمک  ی  کمینهذره تولید 

ست. علت این پدی     شده با سوخت اوره ا ده اندازه ذره تولید 
صورت گرفته     به بیش سنتزهای  تر بودن دمای آدیاباتیک در 

گردد. همانگونه که اشبباره شببد، با سببوخت گلایسببین برمی
تواند منجر به افزایش سبببرعت     افزایش دمای آدیاباتیک می    

شدن گازهای احتراقی و     سرعت آزاد  احتراق و نیز افزایش 

رایط  در نتیجه پراکنده شدن ذرات پودری گردد. لذا در این ش
زمان برای رشد و به هم پیوستن و اگلومره شدن ذرات کمتر  

   است.

ترین اندازه ذرات در شود، کم همانگونه که ملاحظه می 
سید کننده       سوخت به اک سبت   3تا  667/1سوخت اوره به ن

لت تئوری بیش     بر می حا که در  حالی  مای  گردد؛ در  ترین د

سبت   ست. با توجه به  667/1آدیاباتیک برای ن   XRDنتایج  ا

های سببوخت به شببود که تا نسبببت(، ملاحظه می3شببکل )
سید کننده   هنوز ارری از نیکل وجود ندارد و این  5/2و  2اک

های  بدان معناسبت که تشبکیل کامل اکسبید نیکل تا نسببت    
دم بالاتر ادامه پیدا کرده است. این امر ممکن است به دلیل ع

واکنش مقادیری از سوخت و یا مداخله اکسیژن هوا در حین  
شد. به هر حال، به نظر می    شکیل     سنتز با سد با توجه به ت ر

و  2های سوخت به اکسید کننده کامل اکسید نیکل در نسبت

ها بیشبببتر از دیگر ، دمای عملی احتراق در این نسببببت5/2
ودر سنتز شده رود اندازه ذرات پها باشد. لذا انتظار میحالت

 ها کمتر باشد.در این نسبت

در پودرهای سنتز شده با کمک سوخت گلایسین،  
شود که کمترین اندازه ذرات مربوط به نمونه با ملاحظه می

است؛ در حالی که به  83/0نسبت سوخت به اکسید کننده 

 11/1لحاظ تئوری بیشترین دمای آدیاباتیک مربوط به نسبت 
پودر سنتز شده با سوخت  XRDیج است. با توجه به نتا
همراه با تولید  11/1شود که نسبت گلایسین، ملاحظه می

نیکل فلزی بوده است که خلاف استوکیومتری واکنش در این 
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تواند به مشارکت ناقص نیترات نسبت است. علت آن می
نیکل در واکنش و یا تجزیه حرارتی آن برگردد. به هر حال، 

عمل بیشترین دمای احتراق در این این بدان معناست که در 
، 83/0نسبت حاصل نشده است. با توجه به این که در نسبت 

توان نتیجه گرفت محصول سنتز کاملاً اکسید نیکل است، می
بیشترین دمای احتراق نیز مربوط به این نسبت بوده است. لذا 
 در این نسبت، کمترین اندازه ذرات پودر حاصل شده است.

 

 
 

نسبت سوخت  رییاندازه ذرات پودرهای سنتز شده با تغ رییتغ  7شکل 

 اوره.کننده برای دو نوع سوخت  دیبه اکس

 

 
 

نسبت سوخت  رییبا تغ پودرهای سنتز شده اندازه ذرات رییتغ  8شکل 

 برای دو نوع سوخت گلایسین کننده دیبه اکس

ندازه ذرات با تغییر درصد سوخت تغییر ا (2جدول ) 

دهد. در استفاده هم زمان از هر گلایسین و اوره را نشان می

گلایسین و    75ی سنتز شده با ترکیب   دو سوخت، نمونه

( دارای کمترین اندازه ذره است که  U25 +G75اوره ) 25

به دلیل بالا بودن درصد گلایسین و به تبع آن بالا بودن دمای 

   است.  آدیاباتیک

 
 سوخت دو های سنتز شده بانمونه یبرا ذرات اندازه رییتغ  2 جدول

 به صورت هم زمان اوره و نیسیگلا
 

 کد نمونه (nmاندازه ذرات )

1/21 ± 89/73 U 50+G 50 

5/4 ± 01/54 U 75+G 25 

79/2 ± 54/28 U 25+G 75 

 

 نشر میدانی تصاویر میکروسکوپ الکترونی روبشی

(FESEM) 

پیوسته و  همهی ریزساختار بنشان دهندهالف(  -9شکل )

است. این نمونه متشکل از اکسید  G-83/0ی ای نمونهشبکه

نیکل و مقدار محدودی نیکل است که رنگ نیکل به علت 

همانطور که  .تر بودن این فلز، سفید رنگ استسنگین

احتراق در این روش  دمایشود به علت بالا بودن مشاهده می

اند. وجود ، ذرات اگلومره شده و به یکدیگر چسبیدهسنتز

است که  یاحتراقهای خروج گازحفرات زیاد به علت 

 کرده است.  متخلخلها را مورفولوژی آن

را نشان  G-325/3ی ب( ساختار نمونه-9شکل ) 

نشان داد این نمونه حاوی  XRDدهد. نتایج حاصل از می

ی است. مورفولوژی این ذرات به نسبت نمونهنیکل  100 

83/0-G  کاملاً متفاوت است. اندازه ذرات نیکل درشت است

اند. علت بزرگ بودن ذرات در و ذرات به یکدیگر زینتر شده

ی بالا، کم بودن دمای های سوخت به اکسید کنندهنسبت

آدیاباتیک است که منجر به افزایش زمان احتراق و درشت 

ه ذرات شده است. در واقع هنگامی که دمای شدن انداز

آدیاباتیک کم است، سرعت انجام واکنش کندتر است و لذا 
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تری را در دمای بالا تجربه ذرات تشکیل شده زمان بیش

ها کنند که این امر منجر به رشد ذرات و درشت شدن آنمی

ی پایین بودن نقطهگردد. ها میچنین اگلومره شدن آنو هم

باعث  (C˚600) نسبت به اکسید نیکل (C˚1455) ذوب نیکل

شده است ذرات پودر سنتز شده در این حالت بیش از 

مضافاً با کند شدن انجام های اکسید نیکل زینتر گردند. نمونه

های احتراق کاهش یافته که به واکنش، سرعت تولید گاز

دهد. لذا حجم ی خود تخلخل محصول را کاهش مینوبه

تر بسیار کم G-83/0ی نمونه به نسبت نمونهحفرات در این 

 است.

سکوپی نمونه  -10شکل )   صاویر میکرو   U-2ی الف( ت

شان می  صول     XRDدهد. نتایج را ن شان داد مح این ذرات ن

شده       سنتز  ست. اندازه ذرات  سید نیکل ا  نهایی این نمونه اک

تر قدری درشببت G-83/0ی در این نمونه نسبببت به نمونه

این وجود تصاویر میکروسکوپ الکترونی  (. با7است )شکل

که میزان تخلخل در نمونه     نشبببان می تر بیش U-2ی دهد 

            گردد.اسببببت کببه منجر بببه افزایش سبببطح ویژه آن می 

یادتر بودن           نه، ز بالاتر موجود در این نمو خل  لت تخل      ع

های احتراقی تشببکیل شببده در حین سببنتز با اوره   مول گاز

 است.

ب( تصببباویر میکروسبببکوپ الکترونی  -10شبببکل )

این نمونه  XRDدهد. نتایج آنالیز را نشببان می U-4ی نمونه

نار  نشان داده است که این نمونه از نیکل و اکسید نیکل در ک  

 هم تشکیل شده است..  

شان می  U-6ی ساختار نمونه ج( -10شکل )   دهد. را ن

این نمونه با مقدار بالایی از سببوخت سببنتز شببده اسببت.     

ک      م با ذرات نی ل ورفولوژی ذرات نیکل در این نمونه، کاملاً 

 متفاوت است. U-4و  G-325/3های در نمونه

ی سببنتز شببده با هر دو سببوخت    نمونه( 11شببکل ) 

( را نشان U 75-G  25) 25و اوره   75گلایسین با نسبت 

دهد که ذرات اگلومره شببده و بسببیار متخلخل را نشببان  می

 دهد.می
 

 
 

 )الف(

 

 
 

 )ب( 
 

ی ی سنتز شده با گلایسین )الف( نمونهنمونه FESEMتصاویر   9شکل 

83/0-G  )325/3و )ب-G 
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  U-6و )ج(  U-4، )ب(  U-2ی)الف( نمونه اورهسنتز شده با  ینمونه FESEM ریتصاو 10شکل 
 

 
 

 اوره 25گلایسین و   75رای استوکیومتری نیکل با نسبت  سنتز شده ب ینمونه FESEM ریتصاو  11شکل 

 الف ب

 ج
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 گیرینتیجه

به روش سبببنتز احتراقی   Ni-NiOی مخلوط پودری نانو ذره
در محلول با کمک دو نوع سببوخت گلایسببین و اوره تولید 
  شببد. پودر به دسببت آمده از لحاظ فیزیکی و مورفولوژیکی

مورد بررسی و مقایسه قرار گرفت که نتایج آن به شرح زیر    
 باشد:می

تأریر دو نوع سوخت مختلف اوره و گلایسین و نسبت  .1

قی سوخت به اکسید کننده که از عوامل مؤرر در سنتز احترا
در محلول است، مورد بررسی قرار گرفت. با انجام 

ندازه ی آن با نتایج امحاسابات ترمودینامیکی و مقایسه

رات ذرات، مشاهده شد با افزایش دمای آدیاباتیک، اندازه ذ
پودر حاصله کاهش یافته است. پودرهای سنتز شده با 
سوخت گلایسین نسبت به سوخت اوره، دمای آدیاباتیک 

تری داشته و لذا اندازه ذرات کمتری از خود نشان بیش
 داده است. 

های ده در نسبتهای سنتز شنتایج نشان داد از بین نمونه. 2

-83/0ی ، نمونهمختلف سوخت گلایسین به اکسید کننده
G  دارای کمترین اندازه ذره است که مقدار آن برابرnm 
های مختلف سوخت اوره چنین در نسبتباشد. هممی 24

 U ،2-U-667/1های ، مشاهده شد نمونهبه اکسید کننده

آن  مینهدارای کمترین اندازه ذره بوده است که ک U-3و 

 رسیده است.  nm 41به 

در هر نمونه با افزایش نسبت سوخت به اکسید کننده، . 3
افزایش  در محصول سنتز شده نیکلاکسید به  نیکلنسبت 

در استفاده از سوخت گلایسین، نیکل تا یابد. می
تر از مقدار ی پایینهای سوخت به اکسید کنندهنسبت

لی که در استفاده استوکیومتری تشکیل شده است. در حا

های سوخت از سوخت اوره، تشکیل اکسید نیکل تا نسبت
ی بالاتر از مقدار استوکیومتری مشاهده به اکسید کننده

 شده است. 

هر دو نوع سوخت ارر استفاده هم زمان از برای بررسی . 4
های مساوی سوخت گلایسین و اوره و گلایسین، نسبت

گلایسین و  75نیز   وگلایسین  25اوره و    75  اوره،
اندازه ذرات بدست مورد استفاده قرار گرفت. اوره  25 

در بود.  nm 28و  54، 73آمده از این شرایط به ترتیب 
، گلایسین  25اوره و    75  نیز های مساوی ونسبت

محصول نهایی اکسید نیکل است. این در حالی است که 
زیت ، محصول کامپواوره 25گلایسین و   75 در نسبت 

اکسید نیکل است. -نیکل
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1- Introduction: 

The Ni-NiO electrocatalysts are widely used for fuel 

cells applications. The morphology, physical, and 

electrochemical properties of the mentioned 

electrocatalysts are highly influenced by the synthesis 

method. Solution combustion synthesis (SCS) 

technique is one of the specific synthesis methods in 

which the occurrence of an exothermic and self-

propagating reaction during synthesis procedure 

leading to the production of nanoscale powder(s). In 

fact, this reaction happens between an oxidizer and a 

fuel in a short period of time. In this work, the 

synthesis of Ni and NiO via SCS was carried out with 

two different fuels of glycine and urea, and the effect 

of fuel to oxidizer (F/O) ratio on the properties of 

synthesized powders was investigated. In addition, the 

effect of adiabatic temperature on the particle size of 

powders and composition of the final product was 

assessed. 

  

2- Experimental 

To synthesize the Ni and NiO powders, the certain 

amounts of Ni (NO3)2.6H2O and fuel (glycine and 

urea) were dissolved in 5 mL distilled water and 

stirred for 20 min. Afterwards, the solution was placed 

on a hot plate to form a gel. After water was 

evaporated completely, the combustion process was 

ignited. When the combustion process was completed, 

the final powder was rinsed with distilled water for 

several times. Finally, the powder was dried at 60 °C 

in the oven for 1 h.  

 

3- Results and discussion 

Fig. 1 shows the variation of adiabatic temperature 

versus the F/O ratio for two different fuels of glycine 

and urea. As it can be seen, the adiabatic formation 

temperature of NiO is higher than Ni because of its 

more negative enthalpy of formation. The maximum 

adiabatic temperature is obtained at the F/O=1.11 and 
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F/O=1.667 for samples synthesized by glycine and 

urea, respectively.   

Figure.  2 shows the XRD patterns of the samples 

synthesized by glycine in different F/O ratios. As 

illustrated, the final product is Ni at F/O=1.11. The 

reductive condition of synthesis by urea is less than 

glycine resulting in the formation of NiO at F/O=2, 2.5 

and 3. At F/O=3, Ni particles have formed. The 

quantity of Ni increases by increasing F/O ratio. 

Figure.  3 shows the particle size of samples 

synthesized by glycine and urea at different F/O ratios. 

As indicated, the minimum particle size has achieved 

when the adiabatic temperature is increased. The 

higher adiabatic temperature causes the higher rate of 

combustion and thus the produced particles do not 

expose to the enhanced temperatures for long time and 

do not grow. Moreover, the rate of gas production 

increases when the adiabatic temperature is high 

enough. As a result, the particles are scattered and do 

not agglomerate.  

 

4-Conclusion 

The powder mixture of Ni-NiO was produced by 

solution combustion synthesis method using glycine 

and urea as fuels. The composition and morphology of 

the product was investigated. Calculation of the 

adiabatic temperature and comparison of it with the 

particle size results revealed that the particle size 

decreases when the adiabatic temperature is increased. 

Particle size of the samples synthesized by glycine 

was measured to be less than the specimens 

synthesized by urea, due to the relatively higher 

adiabatic temperature. Increasing the fuel to oxidizer 

ratio resulted in the formation of Ni particles due to 

the more reductive condition.  
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Figure.  1 The variation of adiabatic temperature 

versus F/O ratio for the synthesis process conducted by 

glycine and urea as fuels 

 

     

 
Figure.  2 XRD patterns for samples synthesized by (a) 

glycine and (b) urea in various F/O ratios. 

     

 
Figure.  3 The particle size of samples synthesized by (a) 

glycine and (b) urea at various F/O ratios.  
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