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 چکیده
 (4:3) ،(2:3) از سه نسبتژل، -به روش سلسنتز شده  (2.2SiO3O23Al) بر خلوص و خواص مولایت دهندهتشکیلنسبت اکسیدهای  تأثیرمطالعه  منظوربه

فرآیندهای  های اصلی استفاده گردیدند. پس ازپیش ماده عنوانبهنیترات و آلومینیوم  تاتیل اورتوسیلیکاتترا سیلیس و آلومینا استفاده گردید. (1:2) و

عملیات  C° 8552-022دمایی  محدودۀها در دو دمای متفاوت خشک شدند و سپس در روز در دمای محیط، نمونه 22 مدّتساخت ژل و پیرسازی به 
برای بررسی پیوندهای شیمیایی مورد   FTIRاستفاده شد. آنالیز  SEMو XRD آنالیزهایحرارتی شدند. برای شناسایی نوع و مورفولوژی فازها به ترتیب از 

ر، مورفولوژی سوزنی تدر نمونه با نسبت استوکیومتری و غیر استوکیومتری با درصد آلومینای بیش نتایج بدست آمده نشان داد که استفاده قرار گرفت.

 .تر نسبت به دو نسبت دیگر مشاهده گردیدسیلیس بیشتر، مورفولوژی سوزنی مولایت به میزان کمآلومینا و در نمونه با درصد مولایت به همراه 

 

 ژل. -یومتری و غیر استوکیومتری، سلاستوک هاینسبتترکیبات آلومینوسیلیکاتی،  دیکلّی هایواژه
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Abstract 

The aim of this study is to achieve a monophasic mullite (3𝐴𝑙2𝑂3.2𝑆𝑖𝑂2), with stoichiometric ratio of (3:2) and 

non-stoichiometric ratios of (2: 1) and (3: 4) by sol-gel method. Tetraethylorthosilicate (TEOS) and aluminum 

nitrate nonahydrate (ANN) were used as main ingredients. After gelation process, all the samples were aged at 

ambient temperature for 17 days and then dried at two different temperatures. All prepared samples were heat 

treated at temperatures ranging from 600-1550 °C and cooled in the furnace. Heat treated samples were 

characterized with XRD analysis to identify the crystalline phases. SEM and FTIR analysis were also performed 

to evaluate the morphology and chemical configuration of crystalline phases, respectively. In stoichiometric 

samples and non-stoichiometric specimens with higher alumina content, the needle morphology of mullite were 

observed. 
 

Keywords Aluminosilicate Compounds, Stoichiometric and Non-Stoichiometric Ratio, Sol-Gel. 
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 مهمقدّ

 مسفر()یک اتی مولایت پایدارترین فاز میانی در فشار متعارف

است. این سرامیک  سیلیس-اسیستم دوتایی آلومینو در 

 و نامتناجس C°8152متناجس  ذوب ۀنقطبا  اکسیدی

C°8182 یمه ن ساختار کریستالی پایدار اورتورمبیک و، دارای

 شیمیایی مولایت کلّیفرمول . 1]-[4 است گونالاپایدار تتر

مربوط به تعداد  Xاست که  x-10]O2x-2Si2+2x[Al2Al صورتبه

لیمانیت ی، سX=0ازای به. [7-1]جاهای خالی اکسیژن است 

که در  گرددیمحاصل  2.2SiO3O23Al، ترکیب X=0.25و در

. این نسبت، پایدارتر است (3:(2آن، نسبت آلومینا به سیلیس 

متبلور  X=0.4و یا غنی از آلومینا است که در( (2:1از نسبت 

مولایت به دلیل سختی زیاد، پایداری . 7] ,4 ,5 ,2[1,گرددیم

شیمیایی بالا، هدایت حرارتی و ضریب انبساط حرارتی کم، 

شوک پذیری خوب، مقاومت خزشی عالی در دمای بالا، 

مدول برشی زیاد و چگالی پایین دارای کاربردهای بسیار 

های مولایتی متراکم و یا متخلخل، پایه است. نسوز یاگسترده

های های ساختاری دما بالا، پوششکاتالیست، سرامیک

ترین و همم ازجملهمولایتی، کاربردهای الکترونیکی و اپتیکی 

 ترین کاربردهای این ترکیب سرامیکی اکسیدی استمتداول

های گوناگونی برای سنتز تاکنون روش .[0و  7و  3و ] [1-4]

مولایتی به کار گرفته شده است، برخی از این  هاییکسرام

ند از سنتز احتراقی، روش ذوب و اعبارتها روش

 یریگرسوبژل، -های شیمیایی مانند سل، روشگرییختهر

، 3 ،2،4،0[زمان، تجزیه حرارتی و رسوب از فاز بخار هم

ت اهمّیّاز  یریتکرارپذژل به دلیل -روش سل بینیندرا. ]82

سزایی برخوردار است. دمای لازم برای تشکیل مولایت در به

ی و خلوص و همگن تریینپا هاروشنسبت به سایر این روش 

دمای تبلور  .[11-8][ و 2و  4و  0] است تریشبمحصولات، 

ترین موارد مهم ازجملهات نهایی مولایت و مورفولوژی ذرّ

 تاکنونژل است که -در سنتز فاز مولایت به روش سل

ر دتحقیقات بسیار زیادی را به خود اختصاص داده است. 

ژل عوامل گوناگونی در  æفاز مولایت به روش سل سنتز

گذار هستند. دمای تبلور این فاز و مورفولوژی آن تأثیر

و عملیات  کردنخشک، زمان پیرسازی و مثالعنوانبه

. علاوه بر این، است اهمّیتّحرارتی در کوره بسیار حائز 

 یهامادهدر نظر گرفته شده بین پیش  هاینسبتمقدار و 

بر دمای  یتوجهّقابل تأثیرسیلیس و آلومینا، نیز  ندۀکنینتأم

خواهد  شدهیلتشکتبلور و پایداری حرارتی ترکیبات بلورین 

و همکاران  Yi Wangکه  یامطالعه. بر اساس ]3، 8، [1داشت 

انجام دادند مشاهده کردند که  2SiO –3 O2Alبر روی ساختار 

شود، تبلور فاز مولایت در دمای  تریشبهمگنی  درجۀهرچه 

فرآیند تراکم  امّا، گرددیم( شکل C°8922)حدود  ترییینپا

. حضور آلومینیوم شودیمو سینتر شدن با مشکل مواجه 

در  2SiO–3O2Alاسپینل  اولیّهفاز  یریگشکلنیترات، باعث 

که در اثر واکنش یا سیلیس زمینه،  شودیم C°352دمای 

، C°8252فاز مولایت را در دمای  دارجهتتشکیل و رشد 

 .[12] کندیمتسهیل 

 Feng He  یهامادهو همکارش ژل همگن حاوی پیش 
عملیات  C°8422و  322 یدماهامولایت را به ترتیب در 

درصد  12حرارتی نمودند و توانستند بازدهی فرآیند را تا 
ها همچنین احتمال دادند که پیش گرم کردن افزایش دهند. آن

کاهش  درنتیجه، موجب از بین رفتن آب و C°425در دمای 
و  Vilko Mandik. [13] گرددیمجدایش فازهای آمورف 

در تبلور فاز  Znافزودن مقادیر متفاوت  تأثیرهمکارانش، 
در روش سنتز به  .[5]مولایت را مورد بررسی قرار دادند 

 هاولیّ هایمادهژل، سرعت هیدرولیز و تراکم پیش æروش سل
، به 3O2Alو  2SiOچنین سرعت ترکیب و ژلیزاسیون و هم

و دما بستگی  pHپارامترهای زیادی از میزان آب، کاتالیست، 
 أثیرت. در اکثر تحقیقات صورت گرفته، محققین [14]دارند 

وع سیلیس و آلومینا و یا ن کنندۀینتأم اولیّه هایمادهنوع پیش 
و مقدار کاتالیست به کار گرفته شده در فرآیند هیدرولیز و 

نهایی  یزساختاریررا بر خواص  هاماده یشپتراکم این 
. اندادهقرار دفازهای آلومینوسیلیکات سنتز شده مورد بررسی 

اند، بر اساس مطالعاتی که محققان در تحقیق حاضر انجام داده
قادیر م تأثیردر مورد  یامنتشرشدهج منسجم و نتای تاکنون
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متفاوت منابع آلومینا و سیلیس بر روند تبلور فازی و خواص 
ژل  æترکیبات آلومینوسیلیکات نهایی سنتز شده به روش سل 

س متفاوت بین آلومینا و سیلی هاینسبتانجام نگرفته است. 

گردد می تأمینحاوی این مواد  هایمادهکه به کمک پیش 
دمای تبلور و مورفولوژی مولایت را  تواندمیکه علاوه بر آن

بر خلوص ماده نهایی نیز  تواندمیقرار دهد  تأثیرتحت 

ود ر، در تحقیق حاضر انتظار میمثالعنوانبهباشد.  تأثیرگذار
ها که دارای مقادیر بیشتر پیش ماده حاوی ترکیبی از پیش ماده

 های کامپوزیتی حاویپودر صورتبه درنهایتسیلیس است، 

، نظیر 2SiOهای سیلیس و مولایت متبلور گردد. ویژگی
-°Cذوب بالا در حدود  نقطۀضریب انبساط حرارتی پایین، 

، مقاومت بالا در برابر خزش برخی از خواص سیلیس 8722
را برای این ماده  اییژهواست که در حال حاضر کاربردهای 

در مورد  ذکرشدهبه خواص  توجّهبه همراه داشته است. با 
رود که پودرهای کامپوزیت سیلیس و مولایت انتظار می

مناسبی در دماهای  نسبتاًمولایت و سیلیس دارای خواص 
س از مولایت سیلی الکتریکیدثابت  ینهمچنبالا باشند.  نسبتاً
ه ثابت ب توانیمسیلیکا -که در کامپوزیت مولایت استکمتر 

وسیعی از  ۀ. در میان گستر[15]رسید  ترییینپا الکتریکید
های اکسیدی، آلومینا دارای خواص ترموفیزیکی سرامیک

 درجۀ 022الی  25دمایی  محدودۀ. در استبسیار عالی 
 -J/g.k 83/8، ظرفیت گرمایی آلومینا در حدود گرادیسانت
. این در حالی است که ظرفیت گرمایی مولایت و است 77/2

 J/g.k 81/8- 70/2و  J/g.k 89/8- 44/2 سیلیس به ترتیب

است. هدایت حرارتی آلومینا در درجه حرارت اتاق در حدود 
w/m.k 5/87  است که این مقدار از هدایت حرارتی مولایت

بیشتر  w/m.k 5/8و سیلیس با مقدار  w/m.k 8/0با مقدار 

 .]3، 16است ]

لاتر ذوب با نقطۀآلومینا،  مطلوب یاربسخواص سایشی  
(  گرادسانتی  درجۀ 2230قایسه با مولایت )در حدود  آن در م

که بالاتر از چقرمگی شککسکت     1.2MPa.m5/9حدود  ICKو 
شکککود  اسکککت باعث می 1.2MPa.m 2حدود   ICKمولایت با   
آلومینا نیز به علت خواص مکانیکی      -های مولایت  کامپوزیت  

  رفاًص  یهابدنهکمتر در مقایسه با   شده تماممناسب و قیمت  

آلومینایی دارای کاربردهای دمای بالای بسکککیاری باشکککند            
. بر اساس آنچه بیان گردید، هدف از تحقیق حاضر،  [17,18]

ر  ژل با نسبت استوکیومتری و غی-سنتز مولایت به روش سل 

یت   یت   -اسکککتوکیومتری )مولا نا و مولا سکککیلیس( و -آلومی
سکنتز شکده    یهانمونهیابی فازی و ریزسکاختاری  مشکخصکه  

 .است
 

 تحقیق روش واد مو
 Merc) (ANN)آبه  3در این پژوهش، از آلومینیوم نیترات 

 2)-27-No.7784  با فرمولO2.9H3)3Al(NO اتیل و تترا
، با فرمول (Merk No.78-10-4)اورتوسیلیکات 

(C₂H₅O)₄Si ،اصلی آلومینیوم و  یهاماده یشپ عنوانبه
حلال و اسید نیتریک  عنوانبهسیلیس، از آب و اتانول 

(Merk)  کاتالیست فرآیند هیدرولیز  عنوانبه، 8/2با نرمالیته

 (2( و )8) یهاواکنش( و 8استفاده گردید. بر اساس شکل )
برای دستیابی به نسبت   (ANN/TEOS)نسبت مولی

و  (5/8) برابرSiO3O2Al( (9:2 ،):2(استوکیومتری مولایت

و نسبت ( 82/2)برابر  ،(8:2)برای نسبت غیر استوکیومتری 
هینه پیشرفت ب منظوربهدر نظر گرفته شد.  (73/2)برابر  ،(4:9)

-و با نسبت C°75تئوس، در دمای و مناسب فرآیند، هیدرولیز 

 9/25O/ANN=2(Hو ) (0/8O / TEOS =2Hحجمی ) های

که ابتدا آب و اتانول و اسید  صورتینبدصورت پذیرفت. 
همزن مغناطیسی ترکیب شدند و سپس با  توسّطنیتریک 

برای  قطرهقطره صورتبهافزایش دمای همزن، تئوس 
آبه با  3هیدرولیز بهتر به محلول اضافه شد. آلومینیوم نیترات 

در دمای محیط  یسیمغناطهمزن  توسّطآب  ذکرشدهمیزان 

آبه  3حل شد. محلول حاصل از حل کردن آلومینیوم نیترات 
از هیدرولیز  آمدهدستبهبه محلول  رهقطقطره صورتبه

گذشت زمان و خروج مقادیر زیادی  تئوس اضافه شد. پس از

 (.8از حلال، فرآیند تراکم انجام گردید )شکل 
روز در دما و رطوبت  87 ی پیرسازی شده به مدّتهاژل 

 4و  C72°ساعت در دمای  22محیط، به ترتیب به مدّت 
در آون خشک شدند. عملیات  C882°ساعت در دمای 

(، 2بر اساس شکل )شده خشکهای ی ژلادومرحلهحرارتی 
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، 8252 ،8822، 322و سپس تا دماهای  C022°ابتدا تا دمای 

-Aهای (، نمونه8انجام گرفت. در جدول ) C8522°و  8952

Eهای مختلف آلومیناسیلیکات در دماهای عملیات ، نسبت
های ، نمونهX1-X3های و نمونه ذکرشدهحرارتی 

 کردنخشک، پس از ذکرشدههای آلومیناسیلیکاتی با نسبت
، قبل عملیات حرارتی FTIR، جهت آزمون C882°در دمای 

 XRDشده آنالیز یلتشکی فازهابرای تعیین باشند. یم

(PW1730 X-ray diffraction with Cu Kα radiation ،)
 DTA/TGA، (STA PT1600 برای آنالیز حرارتی از تست

LINSEIS)یوندهای شیمیایی، تست پمنظور مطالعه ، به

 FTIR WQF-510 FT-IR) قرمزمادونسنجی یفط

Spectrometer) قبل و بعد از عملیات حرارتی( و برای( ،
یزساختار و مورفولوژی فاز مولایت آنالیز ربررسی 

 (VP 1450 scanning SEM) میکروسکوپ الکترونی روبشی
 ده قرار گرفت.مورد استفا

 
 [11,14]سیلیکاتی های تشکیل ژل آلومیناشماتیک واکنش (8)شکل 

 

 
 

 یادومرحله حرارتی عملیات منحنی (2) شکل

(x است نظر مورد حرارتی عملیات دمای( 

 
 ی آلومینوسیلیکاتیهانمونه( مشخصات 8جدول )

 کد نمونه نسبت (C°دما )

322 9:2 A1-900 

322 9:4 A2-900 

322 2:8 A3-900 

8822 9:2 B1-1100 

8822 9:4 B2-1100 

8822 2:8 B3-1100 

8252 9:2 C1-1250 

8252 9:4 C2-1250 

8252 2:8 C3-1250 

8952 9:2 D1-1350 

8952 9:4 D2-1350 

8952 2:8 D3-1350 

8522 9:2 E1-1500 

8522 9:4 E2-1500 

8522 2:8 E3-1500 

- 9:2 X1 

- 9:4 X2 

- 2:8 X3 
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 نتایج و بحث
 XRDآنالیز 

پس از  (8)های جدول نتایج آنالیز پراش اشعه ایکس نمونه

 توسّط، (9)، در شکل ذکرشدهاعمال برنامه عملیات حرارتی 

به  توجّهبررسی شدند. با  Xpert high score plus افزارنرم

، در C322°  الف(، در دمای-9تصاویر ارائه شده در شکل )

، ذکرشدههای با نسبت A1-900 ،A2-900، A3-900سه نمونه 

مشاهده گردید  22º=ץ2حدود  زاویۀترکیب کریستوبالیت در 

هایی از ترکیبات . در این دما در هر سه نمونه، پیک[19]

، [20]کریستوبالیت، اکسید آلومینیوم و مولایت مشاهده شدند 

یوم در نمونه های مولایت و اکسید آلومینولی حضور پیک

A2-900،  زیرا در ؛ کمی ظاهر گردید شدّتبا  (3:4)با نسبت

، بنابراین تاس ترکماین نمونه، نسبت مقادیر آلومینا به سیلیس 

هر سه نمونه  گردند. درمتبلور می تریشبترکیبات پایه سیلیس 

2حدود  زاویۀدر  =34º های مولایت و شاهد پیک توانیمیم

 همپوشانی دارند. ظهور پیک باهماکسید آلومینیوم باشیم که 

با  A1-900 فقط در دو نمونه 18º=ץ2 زاویۀصد مولایت در 

زیرا ؛ مشاهده گردید (2:1)با نسبت  A3-900 و  (3:2)نسبت 

در نمونه استوکیومتری، نسبت مناسب تشکیل مولایت و 

یت شده بود و همچنین شرایط مناسب دیگر آزمایش رعا

همان نسبت استوکیومتری با  درواقعنمونه استوکیومتری 

بنابراین، هم مولایت و هم ؛ (4:2) استآلومینا  تریشبمقادیر 

، A3-900تر از نمونه اکسید آلومینا متبلور شده است که بیش

، شاهد C8822° باشند. در شکل )ب(، با افزایش دما تا می

 ؛مولایت و اکسید آلومینیوم هستیمهای افزایش تعداد پیک

-می یزنجوانه، این ترکیبات شروع به C322° زیرا در دمای 

کنند و در دماهای خیلی زیاد کنند و در دماهای بالاتر رشد می

، C8822°روند. با افزایش دما تا شوند و از بین میتجزیه می

2 زاویۀعلاوه بر حضور فاز کریستوبالیت در  =22º ، شاهد

با نسبت  B2-1100در نمونه  2SiOپیک دیگری از فاز  ایشپید

از  تریشبزیرا در این نمونه، مقدار سیلیس ؛ هستیم (3:4)

متبلور  ترشیب، بنابراین، ترکیبات پایه سیلیس استآلومینا 

-پیک شدّت، C8252°ج( در دمای -9گردند. در شکل )می

-پیک لّیکطوربههای اکسید آلومینیوم، کمی افزایش پیدا کرد. 

-C1-1250 ،C2-1250 ، C3 یهانمونههای مشاهده شده در 

تفاوت چندانی  C° 8822ها در دمای های نمونهبا پیک 1250

کیبات دیگر تر یزنجوانهکافی، برای  اندازهبهزیرا دما ؛ نداشتند

 .یستنسخت آلومیناسیلیکاتی، بالا 

 D3-1350و  D1-1350های د( در نمونه-9در شکل ) 

2زاویۀرشد ترکیب شیمیایی مولایت در  =18º   به وقوع

 D2-1350تری در نمونه کم شدّتولی این پیک با  ;پیوست

زیرا در این نمونه، مقدار ؛ مشاهده گردید (3:4)با نسبت 

 و تشکیل ترکیبات حاوی استاز آلومینا  تریشبسیلیس 

 است تربیشاز ترکیبات با درصد آلومینای  ترراحتسیلیس، 

، ترکیب اکسید آلومینیوم در C°8952. با افزایش دما تا [21]

متبلور شد؛ ولی در نمونه  D3-1350و  D1-1350های نمونه

D2-1350 ،ن که این امر نشا با افزایش دما تغییری ایجاد نشد

ر های مورد استفاده دو نسبت اولیّهدهد ترکیب شیمیایی می

نسبت به برنامه عملیات حرارتی ی تربیش اهمّیتّها، واکنش

 دارند.

، تبلور ترکیب C8952°از  تربیشبا افزایش دما به  

 (2:1)و  (3:2)شیمیایی مولایت در دو نمونه با نسبت 

و فاز اکسید آلومینیوم تبلور پیدا کرده است؛ زیرا  یافتهکاهش

ت آغاز سیلیکاتی نظیر مولایاز این دما، تجزیه ترکیبات آلومینا

های گرمازا نظیر گردد ولی افزایش دما میزان واکنشمی

د دهد و ترکیبات اکسیدی نظیر اکسیافزایش میسوختن را نیز 

. در [20,21] گردندی، متبلور میتربیش شدّتآلومینیم با 

، ترکیب E3-1500در نمونه  C° 8522 و( در -9شکل )

2 زاویۀکریستوبالیت در  =22º ًاز بین رفته و همچنین  تقریبا

2 زاویۀپیک صد مولایت که در  شدّت =18º  در دمای

C°8952  ،آن  یجابهو  یافتهکاهشرشد چشمگیری داشت

-پیک شدّتشاهد رشد چشمگیر ترکیب اکسید آلومینیوم با 

. یمهستهای زیاد 
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های آلومیناسیلیکاتی با ترکیبات استوکیومتری مولایت و غیر استوکیومتری، عملیات حرارتی شده در دماهای: )الف( نمونه XRDنتایج  (9)شکل 

CЈ322 )ب( ،CЈ8822 )ج( ،CЈ8252 )د( ،CЈ8952 )و( ،CЈ8522 

 

 DTA/TGA آنالیز حرارتی
زن ودو تست گرما توسّطهای سنتز شده رفتار حرارتی نمونه

بررسی شد.  (DTA)و تجزیه گرمایی تفاضلی  (TGA)سنجی 
ها با سرعت های مورد نظر، نمونهانجام تست منظوربه
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  نشریۀ مهندسی متالورژی و مواد      8931سال سی و یکم، شمارۀ یک، 

عملیات  C° 8822 از دمای اتاق تا دمای min5/℃گرمایش 
های عملیات ها مانند نمونهنمونه یگذارنامحرارتی شدند )
 صورتبهو  C8822°، در دمای (8)جدول  حرارتی شده در

B1-1100 ،B2-1100 ،B3-1100 در  کلّیطوربه. (است
، کاهش (4)، در شکل TGAاز نتایج  آمدهدستبه هاییمنحن
-B1-1100 ،B2های به ترتیب در نمونه 02u ،00u ،75uوزن 

است که ناشی از خروج  شدهدادهنشان  B3-1100و  1100
علت کاهش . ]89،4،9[ آب و ترکیبات حلال از نمونه است

 تواندیمها با سایر نمونه در مقایسه B3بیشتر در نمونه  وزن
آبه در این نمونه و  3ناشی از مقادیر بالاتر آلومینیوم نیترات 

مقادیر بیشتر آب ساختاری در این نمونه باشد. علاوه  درنتیجه
ه در این نمونه در مقایس اولیّهبر این در اثر غلظت بالاتر مواد 

ها این امکان وجود دارد که ویسکوزیته بالاتر با سایر نمونه
ها در حالت محلول و یا ژل، باعث شده است که آب نمونه
ی در ساختار متخلخل این نمونه در حالت ژل به دام تربیش

 ترشبیمنجر به کاهش وزن  تواندیمافتاده باشد. این مسئله 
 ۀمحدودین کاهش وزن مربوط به تربیشدر این نمونه گردد. 

، شیب C052°بوده است و بعد از دمای  C° 052-52دمایی 
 DTAهای به صفر میل کرده است. در منحنی تقریباًمنحنی 

 922، 825ها، سه پیک گرماگیر ضعیف در حدود تمامی نمونه
در دمای  شدهمشخصکه پیک  گرددیممشاهده  C° 575و 

توان به خروج آب و رطوبت و را می C° 922و  825
ها نسبت های آلی و نیتراته در نمونهپیوندهای گروه

به  تواندمینیز  C575°. پیک در نزدیکی دمای [9[4,13,ددا
باشد  Alumina – Spinelیا  γ Alumina علت تشکیل فاز

بعد از  TGAبه عدم تغییر و ثابت شدن منحنی  توجّهبا  .[22]
دما در منحنی  ینبعدازا شدهمشاهده ییراتتغ، C° 022 دمای 
DTA،  بدیل فاز بین موادهای استحاله و تمربوط به واکنش 

. استمصرفی 

 

  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

با نسبت  B3-1100( و )ج( 9:4با نسبت ) B2-1100(، )ب( 9:2با نسبت ) B1-1100آلومینا سیلیکاتی، )الف(  یهانمونه DTA / TGAنتایج  (4)شکل 

 min C° 5/با نرخ C° 8822 (، حرارت داده شده تا دمای2:8)
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های آلومیناسیلیکاتی با ترکیبات استوکیومتری مولایت و غیر استوکیومتری عملیات حرارتی شده در دماهای: الف( ژل نمونه FTIRنتایج  (5)شکل 

 C°8952، د( C°8252، ج( C°322ب(  ،شدهخشک
 

 ]22، 22، 83، 4[دهنده مولایت در دماهای متفاوت یلتشکیوندهای شیمیایی از مواد اولیهّ پ، تعیین FTIR( 2جدول )

Streching or 

Bending 
Bonding 

1350℃ 

)1-(Cm 

1250 ℃ 

)1-(Cm 

900℃ 

)1-(Cm 

Dried Gel 

)1-(Cm 

 4Si of SiO-O-Si    496 

St 6O of AlO-Al  660 & 680 660 500-680 

St 4Al of AlO-O-Al 710 & 785   765 

St Si-OH    824 

 4Al of AlO-O-Al 850    

St Si-O-Si or Si-O-Al 980 859 & 957 870 & 970  

St Si-OH    1090 

 Si-c    1384 

Be O2H of H-O    1642 

 N-O of  NO3    2426 

St O-H of H2O    3370 
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 FTIR نتایج

نشان  (5)، در شکل (8)های جدول نمونه FTIRنتایج آنالیز 
های عملیات بر روی نمونه FTIRداده شده است. آنالیز 
های عملیات حرارتی شده در طول حرارتی نشده و نمونه

 ظاهرشدههای انجام شد. طیف Cm 4222 æ 422-1موج بین 
، قبل شدهخشکالف( مربوط به سه نمونه ژل -5در شکل )

 (8)های ذکرشده در جدول از عملیات حرارتی با نسبت
خلاصه در  طوربه شدهیلتشک؛ همچنین پیوندهای است

 ،X1 ،X2 ،X3در هر سه نمونه . آورده شده است (2)جدول 
کششی  صورتبه Cm 9972-1در طول موج  O2Hطیف قوی 
خمشی هستیم  صورتبه Cm 8042-1در  H-Oو پیوند 

. ظهور این پیوندها ناشی از حضور آب در مواد [4,14,22]
 ستابرای حل کردن آلومینیوم نیترات و هیدرولیز تئوس  اولیّه

، در (8)های شکل به واکنش توجّهکه در حین ژلیزاسیون با 
 Cm 2420-1در  ظاهرشدهساختار به دام افتاده است. باندهای 

که به دلیل استفاده از  استهای نیتراته مربوط به پیوند
در  ردنکخشکآلومینیوم نیترات و اسید نیتریک در حین 

و در دماهای بالاتر، حین عملیات حرارتی  اندماندهیباقنمونه 
های پیوند ،Alو  Siپیوندها با پایه  .[23]از بین خواهند رفت 

تر، خود های کوتاهقوی کووالانسی هستند که در طول موج
را  O-Siپیوند  توانیمکه  صورتینبد. سازندیمرا نمایان 
 Cm-را در دو طول موج  OH-Si، پیوند Cm 402-1در طیف 

 Cm  8914-1در طول موج  C-Si صورتبهو  124و  18232
ود هایی پهن به وجشاهد باشیم که به دلیل آمورف بودن، پیک

، Cm 092-1در O-Alهای مربوط به پیوندهای . بانداندآورده
، تغییر زیادی SiO3O2Al/2. با تغیر نسبت اندقرارگرفته 553
ایش افز توجّهقابلمشاهده نشده است. تنها تفاوت  هایفطدر 

در نمونه  Cm 8239-1در  O-Siباند مربوط به پیوند  شدّت
X2 ( 9:4با نسبت )با انجام عملیات حرارتی و افزایش است .

-ها، شاهد حذف باندهای مربوط به گروهدما، در تمامی نمونه

 رهای آلی هستیم که به ترتیب دهای هیدروکسیل و گروه
قرار دارند.  cm8914-1 و 2420 ،8049، 9972 یهاطول موج

، C° 322علاوه بر حذف موارد ذکرشده، با افزایش دما تا 
های جدید هستیم. با افزایش برخی پیوند شدّتشاهد کاهش 

ر هایی دتر کووالانسی، طیفدما و تشکیل پیوندهای قوی
، A1-900های تر ظاهر شدند. در نمونهکوتاه یهاموجطول

A2-900 ،A3-900  عملیات حرارتی شده در دمایC° 322 ،
در هر نمونه دو پیک قوی و برجسته دیده شد که یکی از 

و ظهور  Siها مربوط به از بین رفتن باندهای آلی متصل به آن
طول  محدودۀاست که خود را در  Si-O-Si صورتبهپیوند 
نشان داده است. همچنین پیک دوم  Cm378-108-1موج 

. با است Cm 053-1در طول موج  Al-O-Alمربوط به پیوند 
های ها در طول موجافزایش بیشتر دما افزایش ظهور پیک

. در شودیمها در شکل مشاهده شدن آن یاشاخهو  تریینپا
-Si هایترکیب مولایت، پیوند یریگشکلبا  C° 8252دمای 

O-Si  در دمای  ظاهرشدهC° 322 1250 در دو نمونه-C1  و
1250-C3   ضعیف شده و در همسایگی آن در طول موج 

1-Cm153 های قوی پیکAl-O-Si .این  نمایان شده است
نیز  C2:1250 غیر استوکیومتری پیک در نمونه با نسبت

 بیشتر، پیک 3O2/Al2SiOاست، ولی به دلیل درصد  ظاهرشده
Si-O-Si نسبت به پیک Si-O-Al باشند. پیک تر میقوی
 Al-O-Al به پیوند مربوط Cm 008-1 در طول موج ظاهرشده

-در نمونه شدهییشناسا هاییکپ، C8952° یدما . دراست

 Cm-1موج  در طول، D3-1350 و D1،1350-D2-1350های 
های و پیک Si-O-Siو  Si-O-Alبه دو پیوند  توانیمرا  372

را به پیوند  782و  Cm 701-1 یهاموجطولدر  شدهمشخص
Al-O-Al  1و-Cm152 را بهSi-O -Si   [22]نسبت داد. 

 

 SEM نتایج
های تدر نسب، تشکیل ترکیب شیمیایی مولایت را (0)شکل 

و  B1-1100. در نمونه دهدیمنشان  SiO3O2Al/2 متفاوت
شاهد  (a,b,c,g,h,i-0در تصاویر ) B3-1100نمونه 

 رتصوبهگیری ترکیبات مولایت هستیم که خود را شکل
نمایی در بزرگ C° 8822های بسیار ظریف در دمای سوزن

در  شدهمشاهده یزساختارر. [24]دهند برابر نشان می 42222
؛ است تریفظر B1-1100نسبت به نمونه  B3-1100نمونه 

زیرا ترکیب استوکیومتری مولایت در این نمونه رعایت شده 
است و نمونه مقدار اضافی سیلیس یا آلومینا برای تشکیل 

در تصاویر  B2-1100ترکیباتی با اشکال دیگر ندارد. در نمونه 
(0-d,e,f) یاکلوخهناهمگون و  صورتبه، شکل ساختار 

س باشند که به دلیل سیلیو ترکیبات سوزنی اندک می است
 ،(7)های دیگر است. شکل این نمونه نسبت به نمونه تربیش
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 C° 8952های عملیات حرارتی شده در دمای مربوط به نمونه
در تمامی  توانیمیم، ما C° 8952 . با افزایش دما تا است
های در شکل D1-1350 ،D2-1350، D3-1350های نمونه

(7-j-r شاهد تبلور ترکیبات سوزنی مولایت و اشکال )
ناهمگون اکسید آلومینیوم و مورفولوژی کروی کریستوبالیت 

های سوزن ،D1-1350 ،D3-1350باشیم که در دو نمونه 
، رشد C° 8822ها در دمای در نمونه شدهیلتشکمولایت 

 ونهدر نم. اندشدهای شکل کرده و تبدیل به مورفولوژی میله
D2-1350( 7، تصویر-oشاهد تبلور کم ) تر ترکیب مولایت

تن زیرا این نمونه با داش؛ به نسبت به دو نمونه قبلی هستیم
، حتی در دماهای بالا نیز تمایل به تربیشمقادیر سیلیس 

، (1)ای دارد. تصویر تشکیل ترکیبات کروی و کلوخه
را نشان  C°8522 دمایعملیات حرارتی شده در  یهانمونه

دهند، در دمای نیز نشان می XRDکه نتایج  طورهماندهد. می
CЈ 8522 ًو ایکلوخهتمامی ساختار از ترکیبات  تقریبا 

ناهمگون اکسید آلومینیوم تشکیل شده است و ترکیبات 
ها در دماهای بالا مشاهده سوزنی مولایت به دلیل تجزیه آن

گردد. نمی
 

 

   

   

   
 

مربوط به  d ،e ،f(، تصاویر 9:2با نسبت )  B1-1100مربوط به نمونه  a ،b ،c. تصاویر C°8822عملیات حرارتی شده در دمای  هاینمونه (0)شکل 

 باشند.( می2:8با نسبت ) B3-1100مربوط به نمونه  g ،h ،i(، تصاویر 9:4با نسبت ) B2-1100نمونه 
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، مربوط به m،n ،o یرتصاو(، 9:2با نسبت ) D1-1350مربوط به نمونه  j،k ،l، تصاویر C° 8952های عملیات حرارتی شده در دمای نمونه (7)شکل 

 (2:8با نسبت ) D3-1350مربوط به نمونه  p ،q،r(، تصاویر 9:4با نسبت ) D2-1350نمونه 
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-E2مربوط به نمونه   u ،v(، تصاویر 9:2با نسبت ) E1-1500مربوط به نمونه  s ،t، تصاویر C°8522های عملیات حرارتی شده در دمای نمونه (1)شکل 

 (2:8با نسبت ) E3-1500مربوط به نمونه  x ،w(، تصاویر 9:4با نسبت ) 1500

 
 گیرینتیجه

و  SiO3O2Al/2متفاوت  یهانسبت تأثیراین مطالعه در مورد 

دماهای متفاوت عملیات حرارتی بر روی تبلور ترکیب 
-آبه و تترا 3آلومینیوم نیترات  اولیّهمولایت با استفاده از مواد 

ست از چهار ت آمدهدستبهاورتوسیلیکات انجام شد که نتایج 
XRD ،DTA/TGA ،FTIR  وSEM :به شرح زیر است 

در تمامی  XRDدر نتایج حاصل از تست  کلّیطوربه .8
ها، پیک قوی ترکیب کریستوبالیت مشاهده شد. در نمونه
در  های ناچیزی از ترکیب مولایتجوانه C° 322دمای 

( شکل 2:8( و )9:2دو نمونه آلومیناسیلیکاتی با دو نسبت )
را نادیده گرفت. پیک صد  هاآنتوان گرفته است که می

ر کم نیز در این دو نمونه مشاهده بسیا شدّتمولایت با 
شاهد تبلور ترکیبات  C8822° گردید. با افزایش دما تا 

جدید مولایت و اکسید آلومینیوم هستیم. با افزایش دما تا 

C8522°  وم ی از ترکیب اکسید آلومینیتربیششاهد تبلور
دما روی تبلور ترکیب مولایت در نمونه  یشو افزاهستیم 

در  C8522°ی داشته است. در دمای تربیش تأثیر( 9:4)

( پیک صد مولایت و ترکیب کریستوبالیت از 2:8نمونه )
سید زیاد اک شدّتبا  هاییکپبین رفته و در زوایای دیگر 

ضعیف مولایت مشاهده شد.  هاییکپآلومینیوم و 

رکیب ، تتربیشهای با درصد آلومینای در نمونه کلّیطوربه
ی در تربیش تأثیرور شده است و ی متبلتربیشمولایت 

 .انددادهتبلور این ترکیب از خود نشان 
حاکی   DTA/TGA هاییمنحناز  آمدهدسککتبهاطلاعات  .2

که   ین تغییرات در هر دو منحنی تربیشاز آن اسککککت 
ست  C° 052مربوط به دمای قبل از  شی از خروج   ا که نا

و  825های نیتراته و آلی در دو دمای    ، گروهرطوبت آب، 
C°922   و تشککککیل ترکیبات γ Alumina    یاAlumina-

spinel  در دمایC° 575 .است 
عملیات حرارتی نشده و  هاینمونهبر روی  FTIRتست  .9

 °Cو  8252، 322عملیات حرارتی شده در سه دمای 
انجام شد. در سه نمونه عملیات حرارتی نشده،  8952

پیوندهای آبی، گروه نیتراته و آلی به ترتیب در طول 
حضور  Cm  8914-1و 2420، 8049، 9972 یهاموج

 هاییکپدارند. با افزایش دما و تشکیل فاز مولایت 

های مربوط به از بین رفته و همچنین پیک ذکرشده
 صورتبهخود را  Al-Oو Si-Cو Si-OHپیوندهای 

-Si صورتبهتر کوتاه یهاموججدید در طول  هاییکپ

O-Si  وSi-O-Al  انددادهنشان. 
 در سه دمای هانمونهبر روی  SEMهای تست بررسی .4

حاکی از تشکیل ترکیب مولایت  C ° 8522و 8952، 8822

-B3و  ، با نسبت استوکیومتریB1-1100در دو نمونه 

 ℃ ( عملیات حرارتی شده در دمای2:8)با نسبت ، 1100
ها در تمامی نمونه تقریباً، C8952°. در دمای است 8822

، C8522°ترکیب شیمیایی مولایت مشاهده شد. در دمای 
م ای ترکیبات اکسید آلومینیوترکیبات ناهمگون و کلوخه

 متبلور گردیدند.
ین در رتبیشبه نتایج،  توجّهدر این مطالعه، با  کلّیطوربه .5
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 ذکرشدهدر سه نسبت  C° 8952صد مولایت را در دمای 
 شاهد هستیم

صد بیش  .0 ست  هانمونهتر آلومینیا در وجود در ه یابی بدر د
کند.ترکیب مولایت کمک می
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