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 چکیده
سریع و کم   یکی از روش سنتز  ست    ،نانومواد ۀهزینهای نوین برای   قشبا ن آلومینیم مس و هاینیترات از شده در کار ارائه. سنتز احتراقی در محلول ا

 55، 25، 15، 5درصد وزنی مختلف فاز آلومینا ) 5ها در آزمایش. کمکی استفاده شد   ۀماد برای نیز گرافیت از و سوخت  عنوانبه اوره و از اکسیدکنندگی 
ها انجام شد و نمودارهای دما برحسب زمان در حین انجام سنتز رسم شد و میزان مقاومت به سایش نمونه       25/1( با نسبت سوخت به اکسیدکننده    05و 

سبت    . نتاشد مطالعه  شان داد در ن صد وزنی فاز آلومینا میزان مق 25یج ن سایش زیرلای در شش    ۀاومت به  سی پو برابر افزایش یافت. 0شده تا حدود  دادهم
ساختار  شکیل  همچنین میکرو شش  این شده و فازهای ت سکوپ  با پو سی  XRD آنالیز و   EDS،TEM مجهز به SEM هایمیکرو   تولیدنتایج که  شد  برر

 .کرد ییدأت در اتمسفر هوا مرحله یک در را آلومینامس نانوکامپوزیتی پوشش
 

 احتراق محلولی، مقاومت به سایش، دمای احتراق. ،آلومینامس نانوکامپوزیت  کلیدی هایواژه

 

 
The Increase in the Wear Resistance of Copper Substrate Coated by Cu-Al2O3 Nanocomposite 

Through Solution Combustion Method 

 
H. Nasiri                              E. Mohammadi 

 

Abstract 
Solution Combustion is a new and low costs method in order to synthesis nanomaterials. In the presented 

investigation, Copper and Aluminum nitrates, Urea and Graphite are used as oxidizer, fuel and auxiliary 

materials, respectively. All experiments categorized in five groups in terms of percentage of alumina (5, 15, 25, 

35 and 45 wt. %) and fuel to oxidizer ratio of 1.25. Time- Temperature diagrams are plotted during reaction and 

wear tests carried out for all samples. Results showed, sample with 25 wt. % alumina can increase the wear 

resistance 4 times than non-coated copper substrate. Also, the coating microstructure were investigated by SEM 

equipped by EDS, TEM and XRD. The results proved synthesis of nanocomposite copper-alumina coating just in 

one-step. 

 

Key Words Copper-Alumina Nanocomposite, Solution Combustion, Wear Resistance, Combustion Temperature. 

  

                                                           
 باشدمی 25/5/79 پذیرش آن تاریخ و 25/14/79 مقاله دریافت تاریخ. 

 دانشکده مهندسی مکانیک و مواد، دانشگاه صنعتی بیرجند، بیرجند، ایران. گروه مهندسی مواد، استادیار،: نویسنده مسئول(1)
      Email: nasiri@birjandut.ac.ir 

 دانشکده مهندسی، دانشگاه فردوسی مشهد، مشهد، ایران. ،کارشناسی ارشد، گروه مهندسی مواد و متالورژی( 2)

DOI: 10.22067/jmme.2021.58568.0 



 نانوکامپوزیت... با شدهدادهپوشش مسی زیرلایۀ سایش افزایش مقاومت به 2

 

 

 11044044، ، دودو، شماره ، شماره سی و دومسی و دومسال سال  نشریۀ مهندسی متالورژی و موادنشریۀ مهندسی متالورژی و مواد

  مقدمه
 مهندسی قطعات ساخت در فراوانی کاربردهای دارای مس
 خواص بودنپایین آن محدودکننده علل ترینمهم از. است

 .ستا سختی و سایش به مقاومت مانند آن سطح در مکانیکی
 رفع برای مناسب راهی نانوکامپوزیتی هایپوشش از استفاده

 استفاده. است مس ذاتی خواص حفظ طرفی از و عیب این
  2TiO،SiC مانند کنندهتقویت فاز نقش در سرامیکی ذرات از
 این ترینمهم از مسی ۀزمین فاز میان در  3O2Alو

 در پایداری و بودن ارزان دلیلبه آلومینا. هاستپوشش

 مطلوب ایماده مناسب استحکام از برخورداری و بالا دماهای
 .[2-1] است کنندهتقویت فاز نقش در

 تولید برای سطح مهندسی علم در فراوانی هایروش 

 هانآ ترینمهم از است؛ موجود نانوکامپوزیتی هایپوشش این

ژل، ، سلپاششی هایپوشش، آبکاری صنعت از توانمی

 هایروش در معایبی. برد نام کاریآسیابو  زمانهمرسوب 

 ؛کندمی محدود را هاآن از استفاده که است موجود ذکرشده

 ،پوشش فرایند سخت کنترل به توانمی عوامل ترینمهم از

 و پیچیده تکنولوژی به نیاز بربودن،زمان بربودن،هزینه

 یدتول بنابراین. کرد اشاره هاروش این تکمیلی هایعملیات

 بسیاری ذهن پایین هزینه و بالا راندمان با جدید هایروش

 دهکر مشغول خود به را زمینه این در مندعلاقه پژوهشگران از

 تراقاح از روش سنتز احتراقی در محلول ترکیبی .[7-3] است

 ولمحل در احتراقی سنتز معمولا . است پذیرواکنش محلول و

 زاتفل نیترات از محلول یک در روندهپیشخود واکنش شامل

 ۀنحو براساس مکن استم که است مختلف یهاسوخت و

 تا دهیحرارتپیش از بعد. دشو بندیدسته انجام سنتز

 شعله ،(گرادانتیس درجه044 تا 154) مطلوب دماهای

 به و( حجمی حالت) گیرددربرمی را حجم تمام خودهخودب

 نجرمهمگن  و مناسب ترکیب با ریز جامد محصولات تشکیل

 قرار مایع حالت یک در اولیه واکنش محیط ابتدا. شودمی

فراهم  را یمولکول سطح در شدنمخلوط امکان تا گیردمی

 و دقیق صورتبهمحصول  دهدمی اجازه ترتیببدین .دکن

. شودز سنت نانو مقیاس در و ترکیبات یکنواخت بندیفرمول

 و خلوص از اطمینان باعث بالا واکنش دمای دوم،

 باعث خصوصیات این. شودمی محصول بودنهکریستال

 نهکلسی یعنی ؛دشو برطرف اضافی مراحل به نیاز شودمی

 در روشی همانند متعارف صورتبه که بالا دمای در محصول

و  مناسب ترکیب هب محصول تا مورد نیاز است ژلسل

 بالایی یزانم تشکیل و فرایند کوتاه زمان سوم،. برسدکریستاله 

 ممانعت ذرات ۀانداز رشد از انجام واکنش حین در گازها از

 احتمس با نانواندازه پودرهای تولید برای را شرایط و دکنمی

 بالا در که خصوصیاتی تمام. دکنمی مطلوب بالا ویژه سطح

 برای ،شد بیان محلول در احتراقی سنتز فرایند برای

 یسوخت هایسلول ها،کاتالیست جمله از متنوعی کاربردهای

اصول سنتز نانومواد به این  .[3,8] است مطلوب بیولوژی و

احیایی است که بین ی اکسایشهاواکنشی بر نروش مبت

. گرمای آزادشده بر دهدمیرخ  هاسوختنیترات فلزات و 

نیاز به منبع حرارتی خارجی برای ادامه  هاواکنشاثر این 

  .[11-9] بردواکنش را از بین می

 احتراقی سنتز فرایند برای تاکنون که ییهاسوخت 

 ،ODH، CH گلایسین، اوره،: از نداعبارت اند،شده مصرف

TFTA، DFH زیادی تعداد هاسوخت این کاربردنبه با. ... و 

 و اوره ایاستثنبه. اندیافته سنتز ی فلزات تاکنوناکسیدها از

 فرایند در شدهاستفاده دیگر یهاسوخت اغلب گلایسین،

 هک هستند هیدرازین مشتقات از محلول در احتراقی سنتز

 ندتهس زاسرطان که ،شوندمی تهیه هیدرازین هیدرات ۀوسیلبه

[2]. 

ر سنتز احتراقی دروش  از باراولین برای تحقیق این در 

با  ناآلومیمس نانوکامپوزیتی هایپوشش تولید برای محلول

      شده استفاده بالاترین مقدار مقاومت به سایشی ممکن

 یک در مدنظرپوشش تلاش شده است علاوه بر این . است

 .ودش مسی اعمال ۀمرحله و در اتمسفر هوا روی زیرلای
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 آلومینا ۀکنندتقویت فاز متفاوت وزنی درصدهای با پوشش تولید برای (1) ۀرابط به مربوط ضرایب  1 جدول
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 مواد و روش تحقیق

 سازی محلولآماده

 اکسید عنوانهب آلومینیم نیترات مس، نیترات در این پژوهش از

 پوشش تولید برای سوخت عنوانبه نیز اوره از و هاکننده

 در مس کهطوریهب شد، استفادهآلومینا مس نانوکامپوزیتی

 از .کننده باشندتقویت فاز نقش در آلومینا و زمینه نقش

 از جلوگیری برای کمکی ۀماد عنوانبه نیز گرافیت

 شد ادهاستف سنتزشده در اتمسفر هوا مس فلزی اکسیداسیون

 زا قبل اوره و آلومینیم و مس هاینیترات با گرافیت [12]

 ،دهیشد. در حین حرارت مخلوط مقطرآب کردناضافه

مگنت با سرعت  باشدن زدهمحلول همواره درحال هم

 لومینیمآ نیترات و مس نیترات ۀمحاسب. دور بر دقیقه بود104

 وزنی درصد05 و 55 ،25 ،15 ،5 حاوی محصولی سنتز برای

 در. شد محاسبه (1) ۀمعادل طبق آلومینا ۀکنندتقویت فاز

 تولید برای (1) ۀرابط استوکیومتری ضرایب (1) جدول

 نشان یناآلوم ۀکنندتقویت فاز متفاوت هاینسبت با پوششی

 .است شده داده
 

aAl(NO3)3 + bCu(NO3)2 + cCO(NH2)2 = dCu + eAl2O3 

+fCO2 + gH2O +hN2                  

(1) 
 محاسبه (2) ۀرابط براساس شدهاضافه گرافیت میزان 

 . شد
CuO+C=Cu+CO                                                      (2)  

 گرافیت استوکیومتری درصد میزان25 از استفاده 

 رفتهگ نظر در هامقدار آن براساس آزمایش ترینبهینه عنوانبه

مانده در محصول نهایی در این حالت گرافیت باقی. [12] شد
 دهاکسیدکنن به سوخت نسبت ۀوجود نخواهد داشت. محاسب

 .[13] است بوده همکارانش و جین قایآ روش از برگرفته
 حل (سیسی2) مقطرآب مقدار حداقل در شدهآماده ۀاولی مواد

 شدند

 
 مسی ۀسازی زیرلایآماده

. شد داده برش مترمیلی5×14×14 ابعاد در مسی ۀزیرلای

 حاوی سمباده کاغذ با مدنظر ابعاد به یابیدست از بعدقطعات 

SiC هرگونه زدودن و زداییچربی برای. ندشد داده لیشوپ 

 صابون و مقطرآب با ابتدا در ،های مسیزیرلایه آلودگی

 استون حاوی بشر در دقیقه14 سپس و شدند داده شووشست

 .ندشد نهایی یشووشست اولتراسونیکحمام  در

 

 دهیپوشش فرایند
 درجه544 دمای با پلتهات روی اولیه مواد حاوی محلول
مسی درون ظرف حاوی  ۀزیرلای. گیردمی قرار گرادسانتی

 ل،ژ تشکیل و آب تبخیر از پس، شودمیمحلول گذاشته 
 و حجمی صورتهب و سرعت با دقیقه0 حدود از بعد احتراق
 زا. نشیندمی زیرلایه روی پوشش و شودمی انجام ناگهانی

 برای Advantech USB4718  مدل Data Acquzation ابزار
 انیزم از هانمونه دمایی رفتار تحلیل و دمازمان نمودار ترسیم

 تزسن که زمانی تا شودمی گذاشته پلتهات روی محلول که
برسد،  محیط دمای به شدهدادهپوشش ۀنمون و شود انجام

 کامپیوتر به USB کابل طریق از دستگاه این. شد استفاده
 به K نوع ترموکوپل سیم یک ۀوسیلبه و شودمی متصل
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 دمایی داده14 تا است قادر دستگاه این. شودمی متصل محلول

 هایحنیمن و منتقل کامپیوتر به حیط واکنشم از ثانیه هر در را
 .کند رسم را دمازمان

 

 هاآزمون
 وشر طبق آزمایشگاه در شدهساخته آزمون سایش دستگاه از

Pin On Disk سایش نرخ. شد انجام سایش آزمون 
 ینح شدهطی مصافت بر جرم اختلاف تقسیم از شدهگزارش
 اثر بررسی برای آزمون این. آیدمی دستهب متر54 سایش

 هب مقاومت بر آلومینا ۀکنندتقویت فاز وزنی درصد مقدار
 با آزمون این. گرفت انجام ایجادشده پوشش سایش

 یآلومینا کنندهتقویت فاز مختلف وزنی درصدهای
 با درصد05 و 55 ،25 ،15 ،5 ،(1) ۀمعادل طبق شدهمحاسبه
 تعیین برای. شد انجام 25/1 ۀاکسیدکنند به سوخت نسبت

. شد انجام هانمونه روی XRD آزمایش شده،تشکیل فازهای
 مس αK طیف با( Philips X`pert) دستگاه آزمون این برای

نیم  اسکن سرعت ،42/4 ° گام ،λ=0.15406 nmطول موج  با
 . شد بررسی 0-74 ۀزاوی از و تا یک درجه بر دقیقه

 VP1450 مدل (SEM) روبشی الکترونی میکروسکوپ 
 و ساختار بررسی برای  LEO-Germany کمپانی محصول

 میکروسکوپ. شد استفاده ایجادشده پوشش مورفولوژی
 کمپانی محصول CM120 مدل (TEM) عبوری الکترونی
Philips استفاده شد آلومینا نانوذرات بررسی برای. 

 لمحلو با مسی ۀشده روی زیرلایلیتشک پوشش 

 سطح از 25/1 اکسیدکننده به سوخت نسبت باواکنشی 
 مقطرآب و اسیدنیتریک شامل حلال در و شد تراشیده ۀزیرلای

 در ساعتنیم مدتبه مغناطیسی همزن روی 1-1 نسبت با

 از پس. شود حل موجود مس تا گرفت قرار محیط دمای
 صافی کاغذ از آمدهدستهب محلول موجود مس شدنحل

 یک صافی کاغذ روی ماندهباقی محصول. شودمی داده عبور

. گرفت قرار گرادسانتی درجه94 دمای در آون در ساعت
 .شد فرستاده TEM آنالیز برای سپس

 

 بحث و نتایج
 در ایجادشده پوشش سایش به مقاومت بررسی برای

 در دهیپوشش کننده،تقویت فاز متفاوت هاینسبت

 با آلومینا وزنی فاز درصد05 و 55 ، 25 ، 15 ، 5 هاینسبت
 بهتر درک برای. شد انجام 25/1 اکسیدکننده به سوخت نسبت
 اوتمتف درصدهای با شدهدادهپوشش هاینمونه سایشی رفتار

 بررسی تزسن حین دمایی رفتار ابتدا ،آلومینا کنندهتقویت فاز
 اب شدهتشکیل هایپوشش دمازمان منحنی (1) شکل. شودمی

 .دهدیم نشان را آلومینا کنندهتقویت فاز متفاوت هاینسبت
 

 
 فاز مختلف هاینسبت در زمان برحسب دما هاییمنحن  1 شکل

 آلومینا ۀکنندتقویت

 

 ،نشان داده شده (1)های شکل منحنی در که طورهمان 
 احتراق دمای درصد05 تا 5 از آلومینا افزایش با است مشخص
درصد وزنی 5برای نمونه با  C544° حداقل مقدار از واکنش
وزنی آلومینا  درصد25ونه با برای نم C  795° دمای تاآلومینا 
 درپی دری اکسایش و احیای پیهاواکنش. یابدمی افزایش

 مایثانیه( سبب افزایش د5تا  2زمان بسیار کوتاه )حدود 
 تنیترا مس، نیترات تاییسه سیستم در واکنش احتراق
 .[14] شودمی C744° بالای دماهای به اوره و آلومینیم

 دمایمیزان  ،است شده داده نشان (1) شکل در که طورهمان
 خود از آلومینا فاز وزنی درصد 25 تا افزایشی روندی احتراق

 مینیمآلو نیترات مقدار افزایش با دیگر طرفی از. دهدمی نشان

 در وزنی درصد25 از بیشتر آلومینای تولید برای مصرفی
 یابدمی کاهش محلول در مس نیترات مقدار محصول،

 این شودمی سبب مس نیترات شدنکاسته کهطوریهب

 شواکن برای نیاز مورد حرارت کردنفراهم توان اکسیدکننده
نش در ابتدا واک زیرا، باشد نداشته را اوره و آلومینیم نیترات
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و حرارت آزادشده  شودمی بین نیترات مس و اوره شروع

ا فعال و اوره ر آلومینیمآن سیستم واکنشی نیترات  وسیلۀبه
 یشترب هاینسبت در محلول احتراق دمای ترتیباینبه. کندمی
 . یابدمی کاهش درصد 25 از

 با ایجادشده پوشش دمایی رفتار بررسی از پس 
 هاینمونه سایشی رفتار آلومینا، متفاوت هاینسبت

. دش مطالعه آلومینا فاز متفاوت هایدرصد با شدهدادهپوشش

 فاز متفاوت هایدرصد برحسب سایش نرخ مقادیر
 .است شده داده نشان (2) شکل در آلومینا کنندهتقویت

 

 
 

منحنی تغییرات نرخ سایش با درصدهای وزنی مختلف فاز   2شکل 

 کننده آلومیناتقویت

 

 داده نشان (2) شکل سایش نرخ منحنی در که طورهمان 

 وزنی درصد25 تا 5 از آلومینا فاز درصد افزایشبا  ،است شده

 فزایشا دلیلبه که است یافته افزایش نیز سایش به مقاومت

ن گی بیدافزایش چسبن در نتیجه و محلول در احتراق دمای

 بسب دما افزایش به بیان دیگر،. استپوشش و زیرلایه 

و  نهزمی ،کنندهتقویت فاز بین تریمحکم پیوند برقراری

درجه  744تر از . همچنین در دمای بالاشودمی زیرلایه

ه لین مسئکه ا شودمیدیل بسلسیوس فاز گاما آلومینا به آلفا ت

 با .[15] شودمیسایش به نیز باعث افزایش بیشتر مقاومت 

 وزنی، درصد05 تا 25 از آلومینا ۀکنندتقویت فاز بیشتر افزایش

چسبندگی  از نتیجه در و کندمی پیدا کاهش احتراق دمای

 مقاومت نآ تبعبه و شودمی کاسته زمینه با آلومینا ذرات پیوند

 خواص نبهتری ،نتایج به باتوجه .کندمی پیدا کاهش سایش به

 فاز وزنی درصد25 در تولیدی هایپوشش سایشی

 ررسیب با بنابراین ،است آمده دستهب آلومینا ۀکنندتقویت

 مقدار نای در شدهتشکیل فازهای ریزساختار، و سایشی رفتار

 XRD الگوی (5) شکل. گرفت انجام آلومینا ۀکنندتقویت فاز

 بتنس با مسی ۀزیرلای روی شدهدادهپوشش ۀنمون به مربوط

وزنی  درصد25 از استفاده و 25/1 اکسیدکننده به سوخت

 .دهدمی نشان را گرافیت استوکیومتری میزان
 

 
 

ت بنس با شدهدادهپوشش ۀنمون برای ایکس ۀاشع تفرق الگوی  5 شکل

 فاز درصد وزنی25 از استفاده و 25/1 ۀسوخت به اکسیدکنند

 آلومینا ۀکنندتقویت

 

. دهدمی نشان را آلومینا و مس فازهای تشکیل (5) شکل

 یهاشواکن انجام سبب سوخت در احیاکننده ترکیبات حضور

 حضور دیگر طرفی از .شودمی سنتز حین کاهشاکسایش

ر د سنتزشده مس اکسیداسیون از مانع محلول در گرافیت

 پوشش از میکروساختار (0) شکل .[16] شودمیاتمسفر هوا 

 هاستفاد سوخت به اکسیدکننده و 25/1 نسبت در شدهتشکیل

 .ددهمی نشان را گرافیت استوکیومتری میزان درصد 25 از

 تشکیل ،محلول در احتراقی سنتز خصوصیات از 

 مس، نیترات .[8]است  احتراق حین در فراوان گازهای

 روی 1 واکنش طبق محلولدر  موجود اوره و آلومینیم نیترات

 هآمددستهب محصول و اندشده ترکیب باهم زیرلایه سطح

 این خروج که است فراوان O2H و 2CO، 2N گازهای حاوی

 از سطح روی فراوانی هایفرجوخلل کوتاه، زمان در گازها



 نانوکامپوزیت... با شدهدادهپوشش مسی زیرلایۀ سایش افزایش مقاومت به 5

 

 

 11044044، ، دودو، شماره ، شماره سی و دومسی و دومسال سال  نشریۀ مهندسی متالورژی و موادنشریۀ مهندسی متالورژی و مواد

با فراتررفتن نسبت سوخت به  .گذاردمی برجا خود

اکسیدکننده به بالاتر از نسبت استوکیومتری، میزان خروج 

 طورهمان .[15,17] شودمیگازها در هنگام سنتز بیشتر نیز 

 ینا به شدهتشکیل پوشش سطح دهد،می نشان (0) شکل که

 25/1به نسبت هکه باتوج است فراوانی تخلل حاوی روش

 برای سوخت به اکسیدکننده قابل تفسیر است.

 

 
 

 نسبت با شدهدادهپوشش ۀنمون از حاصل میکروساختار  0 شکل      

   ۀکنندفاز تقویت درصد وزنی 25 و 25/1 ۀسوخت به اکسیدکنند

 آلومینا

 

 نشان را شدهدادهپوشش ۀنمون از EDS آنالیز (5) شکل 
 اکسیژن و آلومینیم مس، به مربوط پیک حضور. دهدمی

 .ستآلومینا و مس شدهتشکیل فازهای به مربوط
 به ،ندارد علامت که شدهشناسایی پیک است ذکر قابل 

 هب پوشش مربوط از ناشی که است مربوط پلاتین عنصر
 -5) شکل. است  SEM با تصویربرداری برای سازیآماده
 در پوشش بدون ۀنمون سطح به مربوط (ب و الف

 و ج -5) شکل و استبرابر 5444 و 2444 هاینماییبزرگ
 همان در شدهدادهپوشش ۀنمون سطح به مربوط (د

 .استهنماییبزرگ
 

 
 

سوخت  نسبت با شدهدادهپوشش ۀنمون به مربوط EDS آنالیز  5 شکل

 25/1به اکسیدکننده 

 

 
 

 از پس و قبل سایش ۀنمون سطح به مربوط میکروساختار  5 شکل

 ۀنمون: د و ج پوشش، بدون ۀنمون: ب و الف دهی،پوشش

 شدهدادهپوشش
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 سطح ،پیداست پوشش بدون تصاویر از که طورهمان 

 تیکپلاس شکل تغییر دچار واردشده نیروی اثر در پایه فلز

 حسط از هالایه جداشدن اثر بر دیگر طرفی از و شده شدیدی

 حاوی سطح سطح، روی ذرات این شدنکشیده و پایه فلز

 سطح در که است درحالی این. است عمیقی هایخراش

 کاهش هاخراش عمق و مقدار شدهدادهپوشش هاینمونه

 (5) شکل هایمنحنی ،دیگر طرفی از .است یافته چشمگیری

 اب مقایسه در را سایش به مقاومت برابری 0 حدودا  رشد هم

 .دهدمی نشان پوشش بدون ۀنمون

 سایش تست از بعد شدهگرفته SEM تصاویر نتایج 

 ثیرأت از نشان همه (5) شکل همچنین و شدهدادهپوشش ۀنمون

. است دهش نشسته پوشش در آلومینا کنندهتقویت فاز مثبت

 از ی سنتزشدهآلومینا ذرات ۀزاگیری انداندازه برای

 تصویر (9) شکل. شد استفاده میکروسکوپ الکترونی عبوری

TEM در سنتز محصول انحلال از پس را آلومینا نانوذرات 

 .دهدمی نشان اسیدنیتریک

 ذرات ابعاد ،پیداست TEM تصویر از که طورهمان 

 لدلیبه مسئله این. هستند نانومتر 24 زیر سنتزشده آلومینای

 مانز بودنکم و محلول در احتراقی سنتز انجام بالای سرعت

 انزم محصول است شده سبب که ستدر دمای بالا ماندگاری

 انمیز خروج دیگر طرفی از. باشد نداشته رشد برای را لازم

. شودمی زینترشدن ذرات سنتزشده از مانع گاز زیادی

 TEM تصاویر از آمدهدستهب آلومینای ذرات ابعاد بهباتوجه

 ذرات یدتول. نامید نانوکامپوزیت را تولیدشده پوشش توانمی

 شیسای خواص یارتقایکی از عوامل  ابعادی چنین با آلومینا

 است. پوشش نانوکامپوزیت سنتزشده

 

 

 
 

 آلومینا نانوذرات از شدهگرفته TEM تصویر  9 شکل 

 

 گیرینتیجه
 د:رکتوان موارد زیر را بیان ها و نتایج میه آزمایشبباتوجه

دهی و مقاومت به سایش در نسبت بالاترین دمای پوشش. 1
 دست آمد.هآلومینا ب ۀکننددرصد وزنی فاز تقویت25

برابری مقاومت به سایش سطح 0بهترین نتیجه، افزایش . 2
 شده را نسبت به فلز پایه نشان داد.دادهپوشش

روش هشده بتشکیل یآلومینامسپوشش نانوکامپوزیتی . 5
 حاویدر عین چسبندگی بالا سنتز احتراقی در محلول 

 .استوفرج بسیاری خلل

وی ر مرحله سنتز و در اتمسفر هوا یکبا فقط این پوشش . 0

 مسی قرار گرفت. ۀزیرلای

ق سنتزشده در این تحقی یذرات فاز سرامیکی آلومینا ۀانداز. 5
نانومتر بود. 24زیر 
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 613 نزنزنگمس خالص به فولاد  جنسهمبررسی ریزساختار و خواص مکانیکی اتصال غیر
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 چکیده

ن و همچنیمس و مونل ۀ پرکنند و با استفاده از دو نوع فلزگاز قوسی تنگستنبا روش  313 نزنزنگ مس به فولاد جنسهمغیر یهااتصالدر این پژوهش 
. آزمون کشش و ضربه برای بررسی خواص بررسی شد EDSو  SEM، میکروسکوپ نوری بازساختار ری است. بررسی شده 313فولاد  جنسهمجوش 

دارای  جنسهمغیری هاجوشریزساختار  قرار گرفتند. تحت عملیات حرارتی هانمونهتشکیل فاز سیگما،  بررسی منظوربهانجام شد.  هااتصالمکانیکی 

ود وج رسدمی نظربهکه  هیچ فاز سیگمایی مشاهده نشد جنسهمغیر ۀدر نمونت حرارتی، ا. پس از عملیبود مونلغنی از یا و فاز مس  غنی از آهنفاز 
 .شودمیزا در ساختار باعث جلوگیری از تشکیل فاز سیگما صر آستنیتاعن عنوانبهو نیکل مس 

 

 .، مس خالص، خواص مکانیکی، فاز سیگما313نزنزنگفولاد ، جنسهماتصال غیر  کلیدی هایهواژ

 

 

Evaluation of the Microstructure and Mechanical Properties of Dissimilar Joint between Pure 

Copper and Stainless Steel 316 
 

M. Jafarzadegan              R. Ahmadi                 M. Talafi noghani                     A. Miri 

 

Abstract 

In this research, dissimilar joints between copper and stainless steel 316by gas-tungsten arc welding using copper 

and monel filler metals and also the similar welding of steel 316 have been investigated. The microstructure was 

studied by OM, SEM and EDS. Tensile and impact tests were done to evaluate the mechanical properties. In order 

to investigate the sigma phase formation, the specimens were heat treated. The microstructure of the dissimilar 

welds contained an iron rich and a copper or monel phase. After heat treatment, no sigma phase was observed in 

the dissimilar joint that it seems that the presence of copper and nickel as an austenite stabilizer elements in the 

microstructure prevents the sigma phase formation.   

 

Key Words  Dissimilar joint, Stainless steel 316, Pure copper, Mechanical properties, Sigma phase. 
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 مقدمه
های مختلف اکثر تجهیزات و قطعات صنعتی از قسمت

آلیاژهای و  فلزهااز ها آن که بسیاری از اندشدهتشکیل 
و آلیاژهای  فلزهااتصال این . شوندمیساخته  جنسهمغیر
موجود در صنعت بوده همواره یکی از مشکلات  جنسهمغیر

گسترده  طوربه جنسهمغیر فلزهایجوشکاری . [1]است
کار برده هد دیگر ببه موا نزنزنگ برای اتصال فولادهای

که به شود این روش اغلب در جایی استفاده می. شودمی
 و عملکرد نیاز باشد ییری در خواص مکانیکی یا نحوهتغ

 آلیاژهایاتصالات . دشوها موجب کاهش هزینه تواندمی

 عیصنا رو،ین دیمختلف مانند تول عیدر صنا جنسهمریغ
فاده است ایهسته عیو صنا یکیالکترون عیصنا ،ییایمیش

ای هو پژوهشگران متعددی این اتصالات را از جنبه شوندمی

 . [2-0] اندکردهبررسی و مکانیکی مختلف متالورژیکی 
های و مس خالص تجاری تفاوت نزنزنگفولادهای  

زیادی مانند ترکیب شیمیایی و خواص ترمومکانیکی دارند 

مس هدایت . مشکل باشدها آن جوشکاری شودمیکه باعث 
خوار حرارتی و الکتریکی بالایی دارد ولی نسبتا  نرم و چکش

سختی و استحکام خوبی  نزنزنگاز طرف دیگر فولاد . است
. هادی حرارت خوبی نیستدر مقایسه با مس، دارد ولی 

که  کندمیفردی ایجاد بهرترکیب این دو فلز، خواص منحص
و موتورهای  های حرارتیمبدل کننده وهای خنکسیستم در

برای افزایش انتقال حرارت و همچنین کاهش وزن  احتراقی
 . [5,6] کاربرد داردقیمت سازه و 

ی هاروشاتصال آلیاژهای مس به آلیاژهای فولادی با  

 ، جوشکاری لیزر[,97] مختلفی مانند جوشکاری انفجاری
جوشکاری ، [10] گازجوشکاری قوسی تنگستن، [5,9]

ی هاروش، [12] پرتو الکترونی، [11] یالکترود دست

 MIG-پلاسما و MIG-TIG [6]مانند ترکیبی جوشکاری 
انجام شده است  [14] و جوشکاری اصطکاکی اغتشاشی [13]
اری انفجی جوشکاری مانند لیزر، پرتوالکترونی و هاروشاما 

 . و در دسترس نیستند رندی داهزینه زیاد
باعث ایجاد ساختاری  نزنزنگاتصال مس به فولاد  

 طوربهآهن و مس در حالت مذاب  زیرا ،ناهمگن خواهد شد

ولی طبق دیاگرام فازی دوتایی، در  شوندمیکامل در هم حل 
اکثر . [3,15] حالت جامد حلالیت دوطرفه اندکی دارند

های جامد دوفازی تشکیل آهن از محلولآلیاژهای مس
ین ترد، از مزایای ا فلزیعدم تشکیل ترکیبات بین. اندشده

اگرچه ممکن است در برخی کاربردهای . ستهااتصال
و  TIGجوشکاری . وجود آیدخاص، مشکلات خوردگی به

SMAW  نسبت به روشGMAW زیرا کنترل  ،دنبرتری دار
. [3] گیردبهتر صورت میها آن شدن درنفوذ و عمق ذوب

مس  ،از با سه نوع فلز پرکننده یو همکاران در تحقیق شیری
اتصال این دو . اندکردهجوشکاری  340 نزنزنگرا به فولاد 

ولادی در های فمسی سبب تشکیل گلوله ۀبا فلز پرکنند آلیاژ

جوش  ۀآستنیتی در ناحی ۀدر زمین( δ)مسی و فریت دلتا  ۀزمین
شده است که این نوع ریزساختار غیرهمگن را کامپوزیتی از 

روی  دیگری محققان. [16] اندنامیده نزنزنگلاد مس و فو

اتصالات ایجادشده بین ورق مسی و سه نوع ورق فولاد 
 ۀاحین دهندۀنشان، نتایج. اندکردهآستنیتی تحقیق  نزنزنگ

ع و اختلاط ضعیف سردشدن سریناشی از ذوب غیرهمگن 
و  هابعضی تخلخلوجود ، همچنین این دو ماده است

 . [12] انددهکررا گزارش های ریز ترک
 یزن نزنزنگجوشکاری فولادهای  از طرف دیگر 

، نزنزنگفولادهای احتمالی از مشکلات یکی . داردمشکلاتی 
، فاز سیگما یک ساختار بسیار سخت ؛تشکیل فاز سیگماست

. است FeCrم و اسما  واین فاز غنی از کر. ترد و شکننده است

 ندزایی مانعناصر فریت درصدمقدار فاز سیگما با افزایش 
م، مولیبدن و سیلیسیم افزایش و در صورت افزایش وکر

نیتروژن، نیکل و کربن کاهش زایی مانند آستنیت عناصر

در صورت حضور نسبت حجمی زیاد فاز سیگما . یابدمی
. یابدکاهش می شدتبهپذیری و چقرمگی فولاد انعطاف
آستنیتی سرعت لا  کام ساختارهای درگذاری این فاز رسوب

های طولانی نگهداری در و معمولا  نیاز به زمان کمی دارد
تحت شرایط  تواندمیفاز سیگما تشکیل . دمای بالا دارد

، جوشکاری، دگری، نورریخته مانندمحیطی با دمای بالا 

 . [21-17] تسریع یابد و پیرسازی آهنگری
در این تحقیق ریزساختار و خواص مکانیکی اتصال  
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علاوه بر آن، . است مطالعه شده 313 نزنزنگمس به فولاد 
اثر عملیات حرارتی بر تشکیل فاز سیگما در اتصال 

 313فولاد  جنسهمو اتصال  313مس به فولاد  جنسهمغیر

 . بررسی شده است 313به فولاد 
 

 مواد و روش تحقیق
 نزنزنگ ی فولادهاورقواد اولیه شامل از م تحقیقدر این 

 313 نزنزنگۀ ی مس خالص، فلز پرکنندهاورق، 313
 ۀو فلز پرکنند (ERCu) مس ۀ، فلز پرکنند(ER316L)کربن کم

 پایه و قطر فلزهایضخامت . استفاده شد( ERNiCu-7) مونل
نتخاب ا mm 2/3 و 5ترتیب به شدهاستفاده ۀپرکنند فلزهای

از تعدادی ورق از جنس فولاد  برای انجام این آزمایش. شد
. شداستفاده  mm354×54×5و مس به ابعاد  313 نزنزنگ

اولیه با  موادترکیب شیمیایی  و مقایسه بررسیبرای 
در . استفاده شد استانداردهای مربوط از دستگاه کوانتومتری

  .یایی این مواد نشان داده شده استترکیب شیم (1)جدول 
زده شدند  پخبا دستگاه فرز  05°زاویهبا  یمس یهاورق 

ی مسی هاورق. ندشدی فولادی بدون پخ استفاده هاورقو 
ی هاورق. گرم شدندپیش قهیدق 14به مدت  c344°دمای  در

. دندش ییدزدایاکس یمیبا برس س، نشدگرممسی بعد از پیش
 ،یمسی هاورق ییزدادیکردن و اکسگرمشیبعد از پ

با الکترود  یجوشکار فرایند با یو مس یفولاد یهانمونه

وجریان مستقیم با  (GTAW) گاز محافظتحت تنگستن و 
اتصال . دمتصل شدن یکدیگربه ( DCENالکترود منفی )

گاز . شد انجام (Butt joint) لببهلب صورتبه هاجوش

الکترود . استفاده شددرصد  88/88محافظ آرگون با خلوص 
درصد توریم به  2 حاوی الکترود تنگستن جوشکاری از نوع

 جنسهمغیری هانمونهبرای جوشکاری . بود mm 0/2 قطر
لیتر بر دقیقه، نازل  12محافظ آمپر با دبی گاز  195 از جریان

 و ERCu مس ۀو فلزهای پرکنند mm 3 سرامیکی به قطر
عملیات . شداستفاده  mm 2/3 قطربه  ERNiCu-7 مونل

 درو پاس دیگر  در بالاجوشکاری در دو پاس )یک پاس 
یک  بابین دو ورق  mm 2 ( همراه با فاصلههاورقپشت 

ی هامونهنبرای جوشکاری . جوشکار ماهر انجام شد

آمپر  104لیتر بر دقیقه و از جریان  14گاز محافظ  از جنسهم
ذکر  (2)در جدول  هانمونهشرایط جوشکاری . استفاده شد
. شده است

 
 ترکیب شیمیایی فلزهای پایه و پرکننده )درصد وزنی(  1جدول 

 

 C Mn Si P S Cr Ni Mo Al Ti Cu Fe ماده اولیه

 باقیمانده - - - 41/2 5/11 2/19 448/4 452/4 322/4 03/1 40/4 313 نزنزنگفولاد 

 باقیمانده - - - L313 420/4 03/1 290/4 401/4 448/4 51/19 93/11 98/1فلز پرکننده 

 5/2 43/25 4/1 05/4 - باقیمانده - ERNiCu-7 15/4 4/0 5/1 42/4 415/4فلز پرکننده 

 - ERCu - - - - - - - - - - 88/88فلز پرکننده 

 - 88/88 - - - - - - - - - - ورق مسی

 
 جنسهمو غیر جنسهمی هانمونهشرایط جوشکاری   2جدول 

 

 ه(متر بر ثانیی )میلیسرعت جوشکار )ولت( ولتاژ )آمپر( انیجر فلز پرکننده جوش

 ER316L 104 20 3 جنسهم

 ERCu 195 34 3/1 جنسهمریغ

 ERNiCu-7 195 34 3/1 جنسهمریغ
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مجهز به آب  دستگاه برش بای متالوگرافی هانمونه 
بعد از . خط جوش برش خوردندصابون در جهت عمود بر 

ا زنی بی متالوگرافی تحت عملیات سنبادههانمونه، برش
 اب هانمونهپولیش . قرار گرفتند 3444تا 34 شماره هایسنباده

. مخصوص انجام شد نمدمیکرون همراه با  5/4خمیر الماسه 
 +50cc HCl)سپس قسمت فولادی با محلول ماربل 

50ccH2O  +10g CuSO4) با  ثانیه و قسمت مسی 34 مدتبه
یک درصد اسیدنیتر54استیک و اسیددرصد  54محلول 

بررسی . وری اچ شدندثانیه با روش غوطه 14 مدتبه
 جنسهمو غیر جنسهمی هانمونهساختار ریز

 OLYMPUSمیکروسکوپ نوری مدل  باشده جوشکاری

OTICA-BX60M  میکروسکوپ الکترونی روبشیو (SEM )
 محاسبه منحنی. استفاده شد VEGA TESCAN- LMUمدل 
CCT  6تشکیل رسوب کاربید کرومC23M ۀپرکنند در فلز 

L313 افزارنرم با JMatPro افزارنرمهمچنین این . انجام شد 
های تشکیل فاز سیگما در اثر قرارگرفتن برای محاسبه منحنی

 . استفاده شدماده در دماهای مختلف 
تهیه   ASTM A370ی کشششش طبق اسششتاندارد هانمونه 

در جهت عمود بر خط   دستگاه وایرکات  با هانمونهاین . شد 
و برای   ی کشششش عرضششی( هانمونه) ندبرش خورد جوش
شش آماده  آزمون شدند   ک شش  . سازی  ستگاه    باآزمون ک د
مای  در Zuik/Roell Z100مدل  محورتک  با  محیط د  و 

ی هانمونه. انجام شششد mm/min 14 حرکت فکسششرعت 

صابون برش خورد  برش ضربه با   و با روش ندمجهز به آب 
تا رسششیدن به اندازه اسششتاندارد طبق اسششتاندارد   زنی سششنباده

ASTM E23   دستگاه    بای ضربه  هانمونهفاق . اصلاح شدند

انجام دمای محیط  در آزمون ضربه . سازی شد  وایرکات آماده
 .  گرفت
 اتصال یهانمونه، تشکیل فاز سیگمابرای بررسی  

عملیات حرارتی  تحت جنسهمغیر یهااتصالو  جنسهم
 10و زمان  c° 954 عملیات حرارتی در دمای. قرار گرفتند

در کوره ساعت  9مدت به هانمونه سپس، ساعت انجام شد

گرم  14این فاز از محلول  ۀبرای مشاهد. سرد شدند
 هانهنموکردن اچ. لیتر آب استفاده شدمیلی 84اسیداگزالیک با 

ولت و جریان  3منبع تغذیه با ولتاژ  باالکترولیتی  صورتبه
 ۀارزیابی و مشاهد. ثانیه صورت گرفت 14آمپر و زمان  19/4

 یکروسکوپ الکترونی روبشیفاز سیگما با استفاده از م
(SEM) طیف و( سنجی پراش انرژی پرتوایکسEDS)  و

 . انجام شد JMatPro افزارنرم
 

 نتایج و بحث
 ریزساختاربررسی 

و نواحی  313 نزنزنگ فولاد ۀریزساختار فلز پای( 1)شکل 
( با جریان 313به فولاد  313)فولاد  جنسهممختلف اتصال 

 1)در شکل . دهدمیرا نشان  L313 ۀآمپر و فلز پرکنند 104

 یحاو که شودمیفولادی دیده  ۀالف( ریزساختار فلز پای -
 دانه در فلز ۀمیانگین انداز. است آستنیتیمحور همی هادانه
( ناحیه ب -1)شکل . است μm 23در حدود  فولادی ۀپای

HAZ  ی آستنیت در آن هادانهکه  دهدمیرا نشان  313فولاد
شده  μm 23در حدود دانه  ۀاندازو  اندشده تربزرگاندکی 

 هایفولاد HAZدر که مختلف های پدیدهیکی از . است
د دانه و رش. استهدانهرشد  ،فتدبیاتفاق  تواندمیآستنیتی 

ارسرد مستحکم شده ک باوقتی که فلز پایه  HAZشدن نرم
ی که در نزنزنگاست بسیار اهمیت دارد ولی در فولادهای 

بسیار  ۀقرار دارند، رشد دانشده یا نورد گرمشرایط آنیل 
مگر اینکه حرارت ورودی بسیار زیاد  افتدنمیاتفاق  یشدید
 . [18] باشد

آستنیتی  نزنزنگفولادهای  HAZدیگری که در  ۀپدید 
که در شکل  طورهمان. استدلتتشکیل فریت  ،دهدمیرخ 

، فاز HAZی آستنیت در هادانه، در مرزشودمیدیده  ج(-1)

 ۀاین نواحی بسیار نزدیک به ناحی. ت تشکیل شده استیفر
جوش بوده و دماهای بالایی را در حین جوشکاری تحمل 

 که دارایآستنیتی  نزنزنگفولادهای در برخی از . اندکرده

شدن در اثر گرم ،ی هستندترنسبت کروم به نیکل معادل بالا
. ودشمیذوب، فاز فریت تشکیل  ۀنقطدر دماهای نزدیک به 

 تشکیل. شودمیتشکیل  هادانهفریت معمولا  در امتداد مرز

محدود را  HAZی آستنیت در هادانهرشد  هادانهفریت در مرز
 liquation) جزئی ذوبو همچنین حساسیت به ترک  ندکمی
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cracking ) [18] دهدمیرا کاهش. 
آستنیتی پدیده  نزنزنگفولادهای  HAZدر  

 دهدمیشدن در اثر رسوب کاربیدها و نیتریدها رخ حساس

 c° 944-544دماهای حدود در که ناشی از قرارگرفتن فلز 
 باعث تخلیه نواحی هادانهتشکیل این رسوبات در مرز. است

کمبود عنصر کروم، . شودمیاز عنصر کروم  هادانهاطراف مرز

 .کندمیرا مستعد خوردگی بیشتر  هادانهاطراف مرزنواحی 
هرچه درصد کربن در فولاد بیشتر باشد تشکیل کاربید کروم 

تری صورت تر بوده و در محدوده دماهای گستردهراحت

اگرچه این رسوبات ممکن است در متالوگرافی . گیردمی
برخی فولادهای آستنیتی  HAZظاهر نشوند ولی احتمالا  در 

تشکیل رسوب کاربید  CCT منحنی (2)شکل . ارندحضور د

 افزارنرم ۀ تحقیق حاضر را که باپرکنند در فلز 6C23Mکروم 
JMatPro ب ترکی بهباتوجه. دهدمینشان  است، محاسبه شده

 L313 ۀکربن در فلز پرکننددرصد  420/4شیمیایی و حضور 

در این تحقیق، احتمال تشکیل کاربیدهای کروم در 
در حین سردشدن پس از  HAZی آستنیت در هادانهمرز

. جوشکاری بسیار کم است

 

 
 

، )ج( فصل مشترک HAZالف( فلز پایه، )ب( ناحیه ): 313فولاد  جنسهمو نواحی مختلف اتصال  313تصویر ریزساختار فلز پایه فولاد   1 شکل

 و )د( جوش HAZجوش و 
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 تحقیق حاضر L313فولاد  ۀی فلز پرکنندتشکیل کاربید کروم برا CCT منحنی  2شکل 

 
رشد ابتدای حوضچه جوش در  (ج-1)در شکل  

بافته، در رشد هم. شودمیمشاهده  (Epitaxial) بافتههم
نشده( فلز پایه ی موجود )ذوبهادانهی جدید روی هادانه

 ریگیجهتبه همین دلیل  ،کنندمید و رشد ونشمیتشکیل 
ولی در . لزوما  در جهت شیب حرارتی بیشتر نیستها آن

در جهت شیب حرارتی بیشتر که  هاسلولو  هادندریت ،ادامه
 .رشد خواهند کرد ،انتقال حرارت در امتداد آن بیشتر است

ی فاز آستنیت، مقداری فاز فریت دلتا وجود هادندریتدر بین 
 . شودمیدارد که در مراحل اولیه انجماد تشکیل 

را نشان  313فولاد  جنسهم جوش ۀد( ناحی-1)شکل  
در این تصویر فلز جوش دارای فاز آستنیتی همراه با . دهدمی

، مورفولوژی این ساختاراست که به فریت دلتمقداری 
 313د شدن فولااختار در اثر ذوباین س. گوینداسکلتی می

در که  شودمیری و انجماد پس از آن حاصل ادر جوشک
 که دارایتی نیز آستنی نزنزنگبرخی دیگر از فولادهای 

د منجمهستند )اول فریت و سپس آستنیت  FAانجماد نوع 

 . [18] دشومشاهده می( شودمی
به  313فولاد  جنسهمی غیرهاجوشنواحی مختلف  

. اندشدهنشان داده  (3)در شکل  همس با دو نوع فلز پرکنند

و از  313فولاد  ۀاز یک طرف فلز پای جنسهماتصال غیر
 تصاویر فصل. گیردمی مس را در بر ۀطرف دیگر فلز پای

 ۀشده با فلز پرکنندجوشکاری مس HAZو  پایه فلزمشترک 
ERCu  وERNiCu-7 ب(  الف و-3)های ترتیب در شکلبه
هر دو ناحیه  شودمیکه مشاهده  طورهمان. شودمیدیده 

 ،هایی آنیل هستندمحور مس و دوقلوییی همهادانهحاوی 
چشمگیری افزایش  طوربه HAZ ۀدانه در ناحی ۀانداز ولی

و در  μm 25مس در حدود  ۀفلز پای ۀدان ۀانداز. یافته است
HAZ در حدود  مسμm 104 در  هدان رشد. استHAZ مس 

د لازم به ذکر است که وجو. فازبودن این فلز استتک دلیلبه
د بونجلوگیری کند و  هادانهاز رشد  تواندمیذرات فاز ثانویه 

ثر در ا هادانهمس باعث رشد سریع  ۀچنین ذراتی در فلز پای
  .دشویم مس HAZ حرارت ورودی در

ترتیب ریزساختار فصل مشترک و د( بهج -3)شکل  
HAZ  هایبا حوضچه جوش ایجادشده با فلز 313فولاد 

 HAZدر . دهدمیرا نشان  ERNiCu-7و  ERCu ۀپرکنند
ولاد ف جنسهمبیشتری نسبت به جوش  ۀرشد دان 313فولاد 

یشتر دلیل جریان بکه این رشد بیشتر دانه به افتداتفاق می

 مس به فولاد جنسهماتصال غیر شده درجوشکاری استفاده
 ۀانداز. شدن مس قبل از جوشکاری استگرمو همچنین پیش

دلیل همچنین به. رسدمی μm34فولاد به حدود  HAZدانه در 

جریان جوشکاری بیشتر، احتمال تشکیل کاربیدهای کروم در 
HAZ  همچنین در . بیشتر خواهد بود 313فولادHAZ 
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در صورت وجود مس، های آهنی آلیاژو  نزنزنگفولادهای 
ه ب تواندمیکه  دهدمیی آستنیت رخ هادانهنفوذ مس در مرز

ی هادانهمس مایع مرز. ترک ناشی از آلودگی مس منجر شود

ولی در  [3,12,18] کندمیرخنه ها آن آستنیت را تر و در بین
 313فولاد  HAZی هادانهاین تحقیق اثری از نفوذ مس در مرز

در ابتدای  ،شودمیطور که در شکل دیده مشاهده نشد. همان

 هادندریتو سپس  دهدمیبافته رخ رشد هم حوضچه جوش،
ی فولادی که عمدتا  در راستای انتقال حرارت هاسلول و

ان . در میکنندمیشروع به رشد  اندکردهگیری بیشتر جهت

مس غنی از نیکل غنی از مس یا، فاز هاسلولو  هادندریت
.وجود دارد

 

 
 

)الف( و  ERCu ۀمس در جوش با فلز پرکنند ۀمس و فلز پای HAZ: فصل مشترک جنسهمی غیرهاجوشریزساختار نواحی مختلف   3 شکل

ERNiCu-7  ب(؛ فصل مشترک(HAZ ۀفولاد و فلز جوش با فلز پرکنند ERCu  و )ج(ERNiCu-7 ؛ ناحی)ۀجوش با فلز پرکنند ۀمیانی حوضچ ۀ)د 

ERCu  ه( و(ERNiCu-7 )و( 
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 با فلز جنسهمجوش غیر ۀ( ریزساختار ناحیه-3)شکل  
که  دهدمیفولادی را نشان  ۀدر سمت نمون ERCu ۀپرکنند
 فازهمراه با  فاز آستنیت حاوی آهن، نیکل و کرومدارای 

ار که ساخت فولادی است یهادندریتو  هاسلولی در بین مس
مس در دیاگرام دوتایی آهن. آوردمیغیرهمگنی را به وجود 

آهن و مس در حالت . نشان داده شده است الف(-0)شکل 
که مشاهده  طورهمانمذاب حلالیت کامل در هم دارند ولی 

و  رنددر حالت جامد حلالیت کمی در یکدیگر دا ،شودمی

د و دو فاز هدمیز آن، جدایش رخ در حین انجماد و پس ا
حدود  δمس در آهن . شودمیکاملا  مجزا از یکدیگر تشکیل 

در  αو در آهن درصد  9در حدود  γ، در آهن درصد5/3

ولی با  [5] شودمیحل درصد  0/1حدود  c 954°دمای 
کاهش دما حلالیت مس در آهن و همچنین حلالیت آهن در 

 ندفرایاز آنجایی که جوشکاری یک . استمس بسیار جزئی 

اق سرعت اتفتعادلی نیست و سردشدن پس از جوشکاری به
شده، مخلوطی از دو فاز ی ایجادهاجوشدر ساختار  ،افتدمی

فولاد در مس و مس در  آهن و نیکلغیرتعادلی محلول جامد 
 . خواهد داشتوجود آستنیتی  نزنزنگ

با   جنسهمجوش غیر ۀو( ریزسششاختار ناحی-3)شششکل  
که دارای فاز غنی   دهدمیرا نشششان  ERNiCu-7 ۀفلز پرکنند

کروم اسشششت. سشششاختار    نیکل مس و فاز غنی از آهن از نیکل 
  ،است ERCu ۀبا فلز پرکنند جنسهمتقریبا  مشابه جوش غیر

س مجای فاز مسشششی، در اینجا فاز نیکل      با این تفاوت که به    

به  فاوت در خواص، اچ  وجود دارد.  یل ت ی  دل ناح   ۀکردن این 
تایی   مطابق دیاگرام فازی سشششه   غیرهمگن دششششوار اسشششت. 

، مس و [15] (ب(-0)نیکل در دمای محیط )شششکل مسآهن
ولی محلول  ششششوند میکامل در یکدیگر حل      طوربه نیکل  

. بنابراین ساختار نهایی  شود مینیکل در مس حل نجامد آهن
ششششامل دو فاز مجزای محلول جامد آهن حاوی         ها جوش

 مسنیکل نیکل و کروم و محلول جامد عمدتا  متششششکل از        
رود که در مرز بین فاز غنی از   اگرچه انتظار می   ؛خواهد بود 

یاژی          ناصشششر آل قداری نفوذ ع فاز غنی از آهن، م مس و 
صا  نیکل     صو که در  اندکرده. محققان گزارش اتفاق بیفتدمخ

به    نازکی )در حد چند      ۀ، لای نزنزنگ فولاد اتصشششال مس 
فوذ ن آلیاژی میکرومتر( در بین دو فلز وجود دارد که عناصشر 

 .[6,12] آورندو اتصال متالورژیکی را پدید می کنندمی

ی هانمونهرا در  هاآخالو  هاتخلخلوجود  (5)شکل  
که معمولا  در جوشکاری  دهدمینشان  جنسهمغیر
. علت شوندمیمس به فولاد مشاهده  جنسهمغیر

 2H ،2Nدلیل حلالیت گازهایی نظیر وجودآمدن حفرات بهبه
و آزادشدن این گازها پس از انجماد  مذابدر فلز مس  O2Hو 

این حفرات  ۀهاست. دیواردلیل کاهش حد حلالیت آنمس به
آزادشدن گازها تشکیل ثر در ا دهدمیهموار است که نشان 

باعث افت  هاآخالها و . وجود تخلخل[6,22] اندشده
زیرا در اطراف  شودمیدر آزمون کشش  هاجوشاستحکام 

و همچنین نقاطی مناسب  کنندمیخود تمرکز تنش ایجاد 
ین در ا هاآخالاگرچه حفرات و  برای تشکیل حفرات هستند.

 هاجوشکمی بر استحکام  تأثیرو  اندبودهکوچک تحقیق 

دارند.

 

 
 

 c 24 [15]°نیکل در دمای مستایی آهندمای دیاگرام فازی سهمس و )ب( مقطع هم)الف( دیاگرام فازی دوتایی آهن  0شکل 
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 ERNiCu-7 ۀو )ب( با فلز پرکنند ERCu ۀی ایجادشده با )الف( فلز پرکنندهاجوشها و اکسیدها در تخلخل  5شکل 

 

 بررسی خواص مکانیکی 
ی کشش عرضی را پس از آزمون هانمونهتصویر  (3)شکل 

از  313فولاد  جنسهماتصال . شکست دهدمیکشش نشان 

شتر استحکام بی ۀدهندنشاناین  فلز پایه اتفاق افتاد. ۀناحی
ی هانمونهشکست در  جوش نسبت به فلز پایه است.

رخ  مس و جوش HAZ فصل مشترک ۀاز ناحی جنسهمغیر
 که این ناحیه دهدمیمس نشان  HAZشکست از  .داد

 ردانه د ۀشدن اندازدرشت قسمت اتصال است. ترینضعیف
مشاهده  ب( الف و- 3))که در شکل  حرارت از متأثر ۀناحی
و در این ناحیه از مس شده استحکام  باعث افت، (شودمی

 ضعیف ۀاز این ناحی جنسهمی غیرهانمونهشکست  نتیجه
 .اتفاق افتاده است

 جنسهم ۀسطح شکست عرضی نمونالف( -0)شکل  
که گفته شد، شکست این نمونه  طورهمان. دهدمیرا نشان 
نرم و  313فولاد  رخ داده است. 313فولاد  ۀفلز پای از محل

 دیدهکه در شکل  طورهمان و استدارای ازدیاد طول زیادی 
و با  ریز محورهم هایدارای دیمپل شکستسطح  ،شودمی

ترتیب سطوح ب و ج( به-0)شکل . است عمق نسبتا  زیاد

 ۀشده با فلز پرکنندیجوشکار جنسهمغیر ۀشکست دو نمون
ERCu  وERNiCu-7  هر دو نمونه از فصل . دهدمیرا نشان

سطوح . اندشدهمس و جوش دچار شکست  HAZمشترک 

ا  محور و نسبتهای همشده متشکل از دیمپلدادهشکست نشان

یی وجود هاآخالها در انتهای برخی از دیمپل. عمیق است
که از نوع  هاآخالاین . اندشدهدارد که با فلش نشان داده 

O2Cu  زنی حفراتهایی برای جوانهمحل [6] اندشدهگزارش 

 هستند.ی کشش هانمونهو درنهایت شکست 
ایه و پ فلزهای ۀو انرژی ضرب کششی استحکامنتایج  
 (3)در جدول  هاجوششده از ی کشش عرضی تهیههانمونه

و مس  313فولاد  ۀارائه شده است. استحکام کششی فلز پای
دارای  جنسهممگاپاسگال است. اتصال  224و  504ترتیب به

دو . همچنین است 313فولاد  ۀاستحکامی بیشتر از فلز پای
 ERNiCu-7و  ERCu ۀفلز پرکنندبا  جنسهماتصال غیر

دارند. ( )مس ترضعیف ۀبیشتر از فلز پایهای اندکی استحکام
استحکام  ،شودمیمشاهده  (3)جدول طور که در همان

بیشتر  ERNiCu-7 ۀبا فلز پرکنند جنسهمغیر ۀکششی نمون
 است.  ERCu ۀبا فلز پرکنند جنسهمغیر ۀاز نمون
که دو  دهدمیان نش (3)در جدول  نتایج آزمون ضربه 

مس دارند. در  ۀچقرمگی بیش از فلز پای جنسهمجوش غیر
-ERNiCu ۀبا فلز پرکنند ۀ، نمونجنسهمی غیرهانمونهبین 

دارای بیشترین انرژی ضربه )چقرمگی( است که این  7

 جوش ۀجود نیکل بالا در ناحیدلیل وافزایش چقرمگی به
. از آنجایی که نیکل چقرمگی بالاتری نسبت به مس است
 باعث افزایش چقرمگی ۀ، وجود نیکل زیاد در فلز پرکننددارد

جوش شده است.
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با فلز  313مس به فولاد  جنسهم، )ب( جوش غیر313به فولاد  313فولاد  جنسهمی کشش عرضی پس از شکست: )الف( جوش هانمونه  3شکل 

 اندشدههای شکست با فلش نشان داده . محلERNiCu-7 ۀبا فلز پرکنند 313مس به فولاد  جنسهمو )ج( جوش غیر ERCu ۀپرکنند

 

 
 

و )ج( جوش  ERCu ۀبا فلز پرکنند جنسهم، )ب( جوش غیرجنسهمی آزمون کشش عرضی )الف( جوش هانمونه)الف( سطح شکست   0شکل 

 ERNiCu-7 ۀبا فلز پرکنند جنسهمغیر
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 شده و فلزهای پایهی جوشکاریهانمونهاستحکام کششی و انرژی ضربه   3جدول 
 

 (المگاپاسکاستحکام کششی ) انرژی ضربه )ژول( فلز پرکننده نمونه

 504 34 - فلز پایه )فولاد(

 224 24 - فلز پایه )مس(

 ER316L 2/09 584 جنسهماتصال 

 ERCu 00 3/225 جنسهماتصال غیر

 ERNiCu-7 0/52 2/233 جنسهماتصال غیر

 
 فاز سیگما بررسی

بوده که دارای  نزنزنگفاز سیگما، فازی مضر در فولادهای 
 تشکیل فاز سیگما در. استای ساختار تتراگونال پیچیده

 نزنزنگآستنیتی نیاز به نگهداری فولاد  نزنزنگفولادهای 

در حین  های طولانی دارد و معمولا مدتدر دماهای بالا به
افتد. های معمولی اتفاق نمیجوشکاری و عملیات حرارتی

 ،که تشکیل فاز سیگما بسیار کند بوده اندکردهقان اشاره قمح

 ،دشو است. وقتی فاز سیگما تشکیل کنندهکنترلبنابراین عامل 
فریت و سیگما ترکیب  رشد آن نسبتا  سریع خواهد بود.

عواملی مانند . [19] مشابهی از نظر آهن، کروم و نیکل دارند
رخی وجود بوجود فاز فریت دلتا و تغییر شکل پلاستیک، 

بر تشکیل فاز سیگما اثر گذاشته و آن را  Nbعناصر مانند 
 344حدود فاز سیگما در دماهایی . [23,24] کنندمیتسریع 

و در بسیاری از فولادهای  شودمیتشکیل  c 1444 تا
آستنیتی مشاهده  نزنزنگاز جمله گروه فولادهای  نزنزنگ

شده است. ترکیب شیمیایی آن بسته به نوع فولاد و وجود 
فاز سیگما با  313عناصر آلیاژی متفاوت است. در فولاد 

سیگما ه است. فاز درصد کروم مشاهده شد 28ترکیب حدود 
 دهد ولی چقرمگی و ازدیاد طول را کمسختی را افزایش می

فریت دلتا در نواحی دارای غلظت کروم بیشتر به فاز . دکنمی
. اگرچه وقتی فریت دلتا وجود ندارد، شودمیسیگما تبدیل 

امحتمل ولی ن آید وجودبهاز آستنیت  مستقیما  تواندمیاین فاز 

 .[17] است

در جوش  HAZو  جوش ۀناحیتصویر از  (9)شکل  
پس از قرارگرفتن در دمای بالا را نشان  313فولاد  جنسهم

شده، در دادهاز نواحی نشان EDSهمچنین نتایج  .دهدمی

ده از به استفاباتوجه است. سمت چپ تصویر نشان داده شده

 شودمیه کار بردهاسیداگزالیک که برای تشخیص فاز سیگما ب
 را بهها آن توانکه می شودمیرسوباتی در شکل دیده  [25]

ی که فاز سیگما در نواح رسدمینظر فاز سیگما نسبت داد. به

وجود دارد که این  313 ۀبیش از فلز پای HAZو  جوش
واحی ندلیل وجود بیشتر فریت دلتا در توان بهموضوع را می

 زافزایش غلظت کروم به بیش ا EDSمذکور دانست. نتایج 

در را درصد  3حدود درصد و کاهش نیکل به زیر  20 حدود
از ف بر تشکیل تأییدی تواندمیکه  دهدمینشان  این نواحی

زیرا نفوذ و افزایش غلظت کروم  ،سیگما در این نواحی باشد
ی ربرای تشکیل فاز سیگما ضروزا و کاهش عناصر آستنیت

، اثری از فاز سیگما در جنسهمبرخلاف جوش است. 
مشاهده پس از عملیات حرارتی  جنسهمی غیرهاجوش

، جنسهمی غیرهاجوشاز نواحی مختلف  EDSنشد. نتایج 
 تواندمیدرصد را نشان نداد که  24غلظت کروم بالاتر از 

 عملیات حرارتیاثر عدم تشکیل فاز سیگما در  ی بردلیل
 مذکور باشد. 

فاز درصد  5/4برای تشکیل  TTT منحنی (8)در شکل  
 افزارنرم با هشدمحاسبه L313 ۀسیگما برای فلز پرکنند

JMatPro  نشان داده شده است. طبق منحنی مذکور در اثر
 ۀفلز پرکنند باشده انجام جنسهمعملیات حرارتی جوش 

L313  در دمایc° 954  ساعت فاز سیگما تشکیل  10و زمان

خواهد شد. علاوه بر این وجود فریت دلتا و تمرکز برخی 
که فاز سیگما در  شودمیزا در درون آن باعث عناصر فریت

. تری تشکیل شودهای کوتاهتر و زمانمحدوده دمایی گسترده

زای کروم بیشتر از مقدار وجود عنصر فریت (9)شکل 
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نشان  جنسهمی هاجوش HAZجوش و میانگین را در 
های تشکیل فاز سیگما در شکل که اثر آن بر منحنی دهدمی

افزایش  ،رودطور که انتظار می. همانشودمیمشاهده  (8)

مقدار کروم، تشکیل فاز سیگما را در محدوده دماهای 
 . درکندمیهای کمتر تسهیل تر و بالاتر و زمانگسترده
 فلزات که با جنسهمی غیرهاجوشای ریزساختاری هبررسی

مس و مونل جوشکاری شده بودند، اثری از فاز  ۀپرکنند
حتی پس از عملیات حرارتی مشاهده  هاجوشسیگما در 

توان به وجود مقدار نیکل بیشتر نشد. دلیل این موضوع را می
بق . طمونل نسبت داد ۀشده با فلز پرکنندی انجامهاجوشدر 

، افزایش نیکل در ترکیب JMatPro افزارنرم محاسبات با نتایج
های تشکیل فاز منحنی شودمیباعث  L313شیمیایی فولاد 

محدود شود و  c° 944 سیگما به نواحی کمتر از دمای حدود

لز د. وجود مس در فشوتر زمان تشکیل آن نیز بسیار طولانی
یگما سمسی نیز اثری مشابه روی منحنی تشکیل فاز  ۀپرکنند

که وجود ذرات مس  اندکردههمچنین محققان گزارش  .دارد

ی فصل مشترک فاز سیگما و فاز هادانهکردن مرزباعث قفل
فازی دو نزنزنگاین فاز در فولاد  نشدنگاما و سبب تشکیل

. [26]شده است 

 

 
 

 میانی جوش ۀو )ب( در ناحی HAZ)الف( در  313فولاد  جنسهمفاز سیگما در نواحی مختلف جوش   9شکل 
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 برای تشکیل فاز سیگما در مقادیر مختلف ترکیب شیمیایی TTTهای منحنی  8شکل 

 
 گیرینتیجه

شکاری   شکاری غیر  و 313فولاد  جنسهمجو   جنسهمجو
 با موفقیت انجام و    ۀبه مس با دو نوع فلز پرکنند    313فولاد 

 : شدنتایج زیر حاصل 
حاوی آستنیت  313فولاد  جنسهمریزساختار جوش . 1

به مس  313فولاد  جنسهمغیر جوشاست. ریزساختار 
 ERNiCu-7و  ERCu ۀپرکنند هایشده با فلزمتصل

مس لنیکآلیاژ ترتیب شامل ذرات کروی مس در فولاد و به
ر مس در حالت در فولاد است. مس در آهن و آهن د

پس  هاجوشو ساختار  شوندمیجامد در یکدیگر حل ن
از انجماد، کامپوزیتی غیرهمگن از آلیاژ مس و آلیاژ 

 فولادی است.
 ۀدبا فلزهای پرکنن جنسهمی غیرهانمونهاستحکام کششی . 2

ERNiCu-7  وERCu 3/225و  2/233ترتیب به 

 ۀپایبیشتر از فلز درصد  5/2و  3که  استمگاپاسکال 
از  هانمونهسطوح شکست تمام تر )مس( است. ضعیف

 .استمحور و نسبتا  عمیق های همنوع نرم و حاوی دیمپل
ست   . 3 شک  ،جنسهمی غیرهانمونهدر بین از نظر چقرمگی 

دارای بیششششترین انرژی  ERNiCu-7 ۀبا فلز پرکنند ۀنمون
ست  ضربه  ل لیل وجود نیکدکه این افزایش چقرمگی به ا

ست.   ۀدر ناحیبالا  ضرب جوش ا سیار   ۀانرژی  این نمونه ب
 مس است. ۀبیشتر از فلز پای

ساعت باعث 10مدت به c 954°عملیات حرارتی در دمای . 0
ن تواکه می شودمی جنسهمتشکیل رسوباتی در جوش 

آن را به فاز سیگما نسبت داد. اما وجود مس و نیکل 
زا باعث جلوگیری از تشکیل فاز عناصر آستنیت انعنوبه

حتی پس فولاد به مس  جنسهمی غیرهاجوشسیگما در 

از نگهداری طولانی در دمای بالا شده است.
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د واکنشی بر اساس به روش پیون سیلیسیم کردننیتریده ی واکنشسینتیکرفتار  عوامل مؤثر بر ترینمهماثر  سازیمدل

 1روش گروهی بررسی داده
 مقاله پژوهشی 

 

  (3)یبیرحبیمعلیرضا              (2)فردد گلستانیهافر             (0)یمحمدشاهاحسان 

 

 چکیده
میزان    ینیپیش رای  مؤثرمدل  (group method of data handling)در مطالعه حاضررر  ا اسررت اده اش روا محاسرربانی  ه نام  ررسرری گروهی داده   

شروی واکنش   سیم  ه   کردندهیترینپی شی، سیلی ست.      روا پیوند واکن شده ا سعه داده    اطلاعات ودر این نحقیق  شده انجام یهاشیآشمااش  داده 2081نو

ستخراج شده است.     ی گذشته هادر کارموجود  سیم   ۀذر ۀقرص و انداش ۀمثل شمان، دما، درصد گاش نیتروژن، انداش  هاپارامتر نرینمهم راتینأثا ولیه  ا سیلی

 ا است اده اش    ا مقادیر حاصل اش مدل مقایسه و   کلوین انجام شد و نتایج آشمایش  درجه 0753در دمای  سیلیسیم   کردننیتریده واکنش شده است.    ررسی 

نحلیلی قبلی مقایسرره ی هامدلدر  را ر  GMDHمدل  مؤثر. همچنین عملکرد دقیق و نأیید شررد 61/1عملکرد مدل  ا خطای  پارامترهای خطای آماری
  نعیین شد. شدننیتریدهپارامتر در میزان  نیمؤثرنر 25/1فشار نیتروژن  ا مقدار  ، ا است اده اش آنالیز حساسیت شد.

 

 .، سینتیک، الگو،  راشایسینو رنامهنیترید،  سیلیسیم، ساشیمدلالگوریتم، سرامیک،   کلیدی یهاواژه

 

 
Modeling the Effect of the Most Important Factors on the Kinetics Behavior of Silicon Nitration 

Reaction Based on Group Method of Data Handling 

 
E.Shahmohamadi          F.GolestaniFard          A.Mirhabibi 

 
Abstract 

In the present study, a soft computing method namely the group method of data handling (GMDH) is applied to 

develop a new and efficient predictive model for prediction of kinetics   silicon nitridation. 1186 data point is 

obtained from experimental results and other studies in literatures. Several effective parameters like time, 

temperature, nitrogen percentage, pellet size and silicon particle size are considered. The silicon nitridation was 

performed in 1573 k and results were evaluated against model results for validation of the model. The performance 

of the model is evaluated through statistical analysis. Furthermore, the performance and efficiency of the GMDH 

model is confirmed against the two most common analytical models. Using sensitivity analysis, nitrogen pressure 

with 𝑉𝑟𝑎𝑡𝑖𝑜  0.27 was the most effective parameter in nitridation.  

 

Key Words Ceramics, Modeling, Silicon nitriding, Programming, Kinetics, Pattern, Regression. 
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 مقدمه

ی هاسرامیک نرینمهمیک اش  عنوان هنیترید  سیلیسیم

مهندسی، کار رد وسیعی در شمینه مواد دما  الا دارد. مزایای 

در  را ر شوک حرارنی و خوردگی،  شیاد مثل مقاومت  الا

استحکام  الا، چگالی پایین در مقایسه  ا نرکیبات فلزی و 

شیست ساشگاری  اعث شده است که اش این ماده در ا زار 

و  هااناقانیمونور دیزل،  ی،ی گاشها را، نور ین

 .[5-1]شود شیست ساشگارپذیر است اده  یهاتیکامپوش

رم گ نیترید، پرس سیلیسیمچندین روا مثل پرس گرم 

شده، جوان تد نیتری سیلیسیمنیترید،  سیلیسیمایزواستانیک 

 یلیسیمسشده در فشار جزئی گاش، جوان تنیترید  سیلیسیم

اکنشی پیوند و نیترید سیلیسیمنیترید پیوند واکنشی و 

دی وجود نیتری سیلیسیم یها دنهشده  رای نولید جوان ت

 مطالعه شدهواکنشی  در این مطالعه روا پیوند. [6]دارند 

 است.

تقیم مس کردننیتریدهروا پیوند واکنشی که  ا عنوان  

د قتصادی در نولیمهم ا یهاروا، یکی اش شودمینیز شناخته 

ر . این روا قطعه را  سیااستنیتریدی  سیلیسیم یها دنه

 هاوارو نسبت  ه سایر  کندمییی نولید هانزدیک  ه هندسه ن

ی اجرا ۀهزینعملیات اضافی  سیار کمی نیاش دارد. همچنین 

دارد.  طعهد قمستقیم  ا شمان نولی ایرا طه روا پیوند واکنشی

 واکنش نیتروژن و اش طریقنیترید  سیلیسیمدر این روا 

درجه 0011و  گرادسانتی درجه 0271 ین  در دمای سیلیسیم

 درجه0011ی  الانر اش ها. در دماشودمینولید  گرادسانتی

ی هایزممکان متعاقبا و  شودمیواکنش وارد فاش مایع  گرادسانتی

سه مرحله  د درنیتری سیلیسیم. نشکیل شوندمیدرگیر  ت اونیم

 دلیل هواکنش  نرخ. در مرحله اول، دهدمیسینتیکی رخ 

را ر  ا ص ر   نقریبا نیترید،  سیلیسیماولیه  یهاجوانهنشکیل 

وژن و نیتر سیلیسیم ا واکنش  واکنش. در مرحله دوم، است

 . درندکمیدر محل واکنش پیشرفت  ن وذ واکنشگر اش طریق

در این مرحله صورت  کردننیتریدهواقع  یشترین میزان 

 ۀی ن وذی  ه داخل هستهایی، راهها. در مرحله نگیردمی

اش گ  نا راین؛ شوندمیذرات  ا محصولات واکنش  سته 

جدیدی میان محصولات واکنش  یا د نا  مسیرواکنشگر  اید 

 نرخ واکنش کاهش ،  نا راینشودکامل  قرص کردننیتریده

 .یا دمی

 یها)دما استدمایی که واکنش قا ل انجام  ۀاشدر نمام   

و  گرماشا  وده(، واکنش گرادسانتیدرجه  0271 الانر اش 

ممانعت نرمودینامیکی  رای انجام واکنش وجود ندارد.  ا 

در  یجوشن تپیشرفت واکنش، هردو واکنش شیمیایی و 

. شودیممنجر  ه نغییر در ریزساختار ذرات  سیلیسیمپودر 

نش  ر سینتیک واک و شرایط چگالی ح رات را نغییر دادهاین 

ت قرص ح را ه  مستقیما گاش واکنشگر  مؤثراست. ن وذ  مؤثر

روی گاش واکنشگر،  ا پیش مؤثرن وذ   نا راین؛ وا سته است

. چندین پارامتر مانند خواص فیزیکی یا دمیواکنش نغییر 

 ت(ع ح راح رات و نو ۀ)انداشه، چگالی، انداش سیلیسیمقرص 

 روی نواندمیو خواص گاش )نرکیب، نرخ سیلان و فشار( 

مام ن نواندمیکه  مؤثر اشد. یک مدل  مؤثرگر شن وذ واکن

  ینیشپیمسئله در  نرینمهمشده را فراگیرد، ی اشارههاپارامتر

 .است کردننیتریدهرفتار سینتیکی 

واکنش صورت  ساشیمدلمتعددی  رای  یهانلاا 

 رای نوضیح شرایط  هامدل.  یشتر این [15-7]است گرفته 

در  هامدل. [19-7,16]. اندشدهواکنشی گاشجامد نوسعه داده 

، مدل [17]ح ره : مدل اندشده  ندیطبقهسه گروه اصلی 

. مدل سطح [16]مدل واکنش حجمی و  [19]قرص ذره

 شرایط عنوان ه [7,16]( sharp interface model) مشترک نیز

خاص  رای واکنش گاشجامد  ا فرض  ر اینکه ذرات جامد 

شت اصلی پ ۀند،  یان شده است. ایداجامد و غیرمتخلخلاولیه 

رده کدر سطح مشترک جامد واکنشیه، انجام واکنش این فرض

 .استنکرده و واکنش

نوسعه داده شده است.  SIM مدلچندین مدل  راساس  

مدلی را  ر اساس سیستم کنترل ن وذی  [9]چنگ و همکاران 

ند که ذرات داخل قرص اهفرض کرد ها. آنندانوسعه داده

ن  ین شماۀ را ط ۀشددادههعمدل نوسدر ند. هست غیرمتخلخل

  یان شده است که ثا ت صورت نا ع خطی ه و نرخ نبدیل

 لی و همچنین ی واکنشی وا سته است.ها ه متغیر هرا ط



 26 یبیرحبیمعلیرضا  -فردگلستانیهاد فر -یمحمدشاهاحسان 

 

 

0011سال سی و دوم، شماره دو،  نشریۀ مهندسی متالورژی و مواد  

ی مواشی هامکانیزمند که اهی را نوسعه داداهرا ط [8]همکاران 

ی مختلف انجام واکنش هامکانیزمانجام واکنش و همچنین 

ظر در ن شدهدادهدر مراحل مختلف سینتیکی را در مدل نوسعه

ذره در مدل  ۀنغییر انداش نأثیر [20]ند. کو و گرگوری اتهگرف

ند. اش سوی دیگر حضور هیدروژن اهگرفت در نظرریاضی را 

را  سینتیک واکنش  ینیپیشو اکسیژن در گاش واکنشگر 

 [21]د.  دین منظور درویسبگویچ و رایلی کننر میپیچیده

 در سیلیسیمی  رای واکنش قرص فشرده اقهمدل دومنط

 .[21]اند ه/هیدروژن را نوسعه دادانمس ر نیتروژن

در کنترل سینتیک  ی مت اونیهامکانیزم عموما  

در حین واکنش حضور دارند.  سیلیسیم کردننیتریده

 کاملا نوانند ی درگیر در مراحل اولیه واکنش میهامکانیزم

اشند. یی سینتیکی  هانحاکم  ر مرحله  یهامکانیزممت اوت اش 

خصوصی اش پیشروی واکنش، چندین ه  یهاشمانعلاوه، در ه 

ند.  دین جهت کصورت مواشی عمل  ه نواندمیمکانیزم 

ه را شدی  یانهانمام پیچیدگی نوانندنمیشده ی اشارههامدل

همیشه اختلاف قا ل نوجهی  ین نتایج  درنتیجه. ندکنلحاظ 

در شرایط مختلف واکنشی وجود  هامدل  ینیپیشآشمایشی و 

شیادی در  مؤثری هاخواهد داشت. اش سوی دیگر، پارامتر

 سیار  هاآن ۀدخیل هستند که حل دقیق  رای هم واکنش

 ر خواهد  ود.  رای حل این موضوع یک روا پیچیده و شمان

 ین  ۀمحاسبات نرم  ر اساس یادگیری ماشین که  تواند را ط

و هدف مسئله را  یا د، کار ردی  وده و چنین  هاورودی

ط یروشی دارای مزایای  سیار شیادی در مواجهه  ا چنین شرا

 .استپیچیده و غیرخطی 

 ۀی اخیر، نظریات یادگیری ماشین مانند شبکهادر دهه 

 و ANN (artificial neural network) عصبی مصنوعی 

ANFIS رای ی محاسبات نرم هاروا نرینرایج عنوان ه 

ی محاسبانی  ه هاو پیچیدگی هاکردن چنین محدودیتحل

عملکرد موفق  ۀدهندنشان. نتایج [25-22]اند شدهکار گرفته 

و  ANNی هامدلهرحال، .  هاستنظریات داده کاوشی 

ANFIS راحتی هدهند و دیدی اش مدل ایجادشده نمی 

است اده کرد. در میان  هانوان اش آنی نجر ی نمیهافرمول

روا  عنوان ه GMDH ۀروا محاسبانی نرم، شبک

و  ساشیمدل رای  (Self-organized) دهندهخودساشمان

پیچیده و ناشناخته  ا است اده اش  یهاسیستمکشف رفتار 

 واخننکویاست )ای ورودی و خروجی شناخته شده هاداده

 ۀهدف اصلی این مطالعه  ررسی کارآمدی شبک (.[26,27]

GMDH  است لیسیمسی کردننیتریدهسینتیک   ینیپیش رای .

ی هاروادر مقایسه  ا سایر  GMDHمزیت اصلی روا 

ی ورودی و هادادهروا ط  ین نعیین  ANNمشا ه مثل 

 .شودمیرا طه  یان صورت پارامتری در قالب یک خروجی  ه

ن اهصورت پناین روا ط  ه ANNکه در روا درحالی

مد مدل کارآ ۀ.  رای نوسعاستمصنوعی  ۀساختار شبکدرون

 2081اش مقالات شامل  ی جامعیهاداده GMDH ر اساس 

 GMDHآشمایشی  ه کار گرفته شد. مدل  ۀنتیج

ه نیترید را   سیلیسیمین درصد نبدیل  شده ارنباط دادهنوسعه

قرص و  ۀ ا شمان، دما، درصد نیتروژن گاش واکنشگر، انداش

 نتایج. کندمیروا ط  یان  در قالب سیلیسیمذره  ۀانداش

شمینه  ا دو مدل عمومی موجود دراین GMDHآمده اش دسته 

. اهمیت شودمیی خطای آماری مقایسه هااش طریق شاخص

ه نیترید  ا   سیلیسیم ر درصد نبدیل  مؤثری هانسبی پارامتر

. قدرت مدل دشومیاست اده اش آنالیز حساسیت  ررسی 

GMDH شودمی یدأینشده  ا نحلیل پارامتری ارائه. 

 

 روش تحقیق
GMDH  یک روا یادگیری ماشین  رای نشخیص  عنوانه

معرفی شد. این  هادادهشده درون ناهی غیرخطی پنهاالگو

. [26]شد معرفی  0650ایواخننکو در  اش سوی ار روا اولین

صورت  ه های ورودی و جوابهاغیرخطی  ین متغیر ۀرا ط

 ی ارائه شد. در حقیقت، الگوریتم  هتریناهنوا ع چندجمل

  رای ،دوم را  ا نعیین  هترین ضرایب ۀی درجاهچندجمل

 یهدر هرلا هاعنوان وا ستگی متغیری  هاهکردن چندجمللحاظ

آموششی و  ۀدو دسته داد GMDHند. الگوریتم کانتخاب می

ترین  ه و است  رده ه کار  مدل ۀرا  رای نوسع سنجیصحت

 ورودی مستقل یهاداده راساس  هترین نرکیب اش  هاخروجی
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ی اش اهآید.  رای دستیا ی  ه این امر، شکل پیچیددست میه 

-ی ولتراالهچندجم عنوان ه (Volterra) سری نوا ع ولترا

خ و نا  هترین ارنباط  ین مقادیر پاساست  کاررفتهکلمگرو  ه

 ند.کنعیین  (0) ۀصورت را ط ه یچندورودی هامتغیر
 

yi = a + ∑
i=1

Nv

bixi + ∑
i=1

Nv

∑
j=1

Nv

cijxixj + ⋯ + 

 

         ∑
i=1

Nv

∑
j=1

Nv

dij…kxixj … xk 

(0) 

ستقل  هانعداد متغیر vNکه طوریه   ست ی م . مانریس  ا

جواب   Nمتغیر مسرررتقل و  vNی ورودی که شرررامل هاداده

شده    شاهده  ست م ست. مانریس   2) ۀرا طدر  ،ا شده ا ( ارائه 

شامل جواب   شاهده هاسمت چپ  ست      ی م سمت را شده و 

 .استمتغیر مستقل  vNشامل 
 

[

y1

y2

⋮
yN

] = [

x11 x12 … x1Nv

x21 x22 … x2Nv

⋮ ⋮ ⋮ ⋮
xN1 xN2 … xNNv

] 

(2  ) 

 ۀرا ط دوم  رای متغیر مسرررتقل در   ۀی درج اهچندجمل   

ئه شرررده اسرررت.    3) ط متغیر،  vN ی را( ارا جه دو   ۀرا  در

 ( قا ل نوسعه است.3) ۀرا طصورت  ه

 
ŷi = a0 + a1xip + a2xiq + a3xipxjq + a4xip

2 + a5xjq
2 

 
 

(3) 

ی  اهضرررایب چندجمل ا اسررت اده اش روا رگرسرریون   

ین .  رای دستیا ی  ه  هترین نطا ق   شود میدوم نعیین  ۀدرج

عات     ها دادهمدل و    ینیپیش قل مر  حدا ی واقعی، روا 

ست اده   صلی روا  شود میا کردن  حداقل GMDH. هدف ا

قادیر واقعی طبق  ها دادهمر ع ن اضرررل  ین    ی خروجی و م

 ست.( ا0) ۀرا ط
 

(0  )  δ2 = ∑
i=1

N

[yi − ŷi]
2 

 شده است.  ینیپیشکه داده طوریه  

 
 مدل ۀتوسع

مدل       عه، یک  طال نده  ر اسررراس روا    ینیپیشدر این م کن
GMDH    ه  مسیلیسی  نا درصد نبدیل  است  نوسعه داده شده 

 ( نخمین  زند.7) ۀرا طنیترید را در 
 

(7)  3Si(s) +  2N2 (g) →  Si3N4(s)   

ج  رگرفته اش نتایجامع مدل، یک دسته داده  ۀ رای نوسع 

 هادادهچنگ و همکاران است اده شد. مجموع  یهاآشمایش

شامل شمان،  مؤثر. چندین پارامتر استنقاط داده  2081شامل 

 سیلیسیمذرات  ۀقرص، درصد نیتروژن و انداش ۀدما، انداش

 هارامت. این پارشوندمیگرفته  در نظرورودی  هایداده عنوان ه

در ن وذپذیری گاش  مؤثری هاپارامتر نرینمهم عنوان ه

اش  یسیمسیل کردننیتریده. واکنش شوندمیواکنشگر شناخته 

  ندیقهطبکنترل ن وذی  یهاواکنشدر دسته  نظر سینتیکی

؛  ه ن وذ گاش واکنشگر وا سته است هاکه سینتیک آن شوندمی

ی هامتغیر عنوان هشده دادهی نشانها نا راین، پارامتر

نتخاب نبدیل  ه نیترید اکننده  رای نخمین میزان ی ینپیش

( 0جدول )ی ورودی و خروجی در هامتغیر ۀ.  اششوندمی

ی آماری شامل حداقل، حداکثر، هاارائه شده است. شاخص

( 0جدول )میانگین و انحراف معیار نیز  رای هر پارامتر در 

ی ها اشهی ورودی، هاانتخا ی  رای متغیر ۀآمده است.  اش

پوشش  (دهدمیرخ  ها اشهواکنش اغلب در این ) عملی

 .دهدمی

ودی و ی ورهای متغیراهرای نوضیح  یشتر، نمودار میل  

( نشان داده شده 0شکل )ی مت اوت در ها اشهخروجی  رای 

 هاهدادیی که ها اشهشده در است.  اید متذکر شد که مدل ارائه

نمرکز  یشتری دارند، قا ل اعتمادنر است. در این مطالعه، یک 

م را سیلیسی ۀذر ۀپارامتر جدید معرفی شده است نا اثر انداش

صورت ذرات  ه ۀ اشه اش انداش 7ند. این پارامتر شامل کلحاظ 

 .است( 2جدول )
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متالورژی و موادنشریۀ مهندسی  0011سال سی و دوم، شماره دو،    

 

 ی آماریهادادهو  مؤثری هامتغیر  0جدول 
 

 انحراف معیار میانگین حداکثر حداقل نماد متغیر

[min] شمان t 10117 23608 010051 52083 

[K] دما T 0008 0108 0110002 08061 

[mm] قرص ۀانداش  PeS 3 02 7011 2007 

 NP 01 011 87055 22070 درصد نیتروژن [%]

[µm] سیلیسیمذرات  ۀانداش  PS 0 7 0070 0007 

 CP 10005 3100 07065 6018 درصد نبدیل  ه نیتروژن [%]
 

 

 نمودار متغیرهای ورودی و خروجی  0 شکل

 

 ذرات ۀنوشیع انداش  2جدول 
 

PS=5 PS=4 PS=3 PS=2 PS=1 

63µm < PS 53 µm <PS<63 µm 45 µm <PS<53 µm 38 µm <PS<45 µm PS<38 µm 

نهی داده یکی اش مشکلات مهمی است که در حین  رهم 

. هددمیآموشا الگو  ا است اده اش روا یادگیری ماشین رخ 

 ایروا جدیدی را  ر 0668 نژاف و همکاران در سال 

یافته  خشی مدل نوسعهمومیتنهی و  هبود عکاستن این  رهم

صورت ی ورودی اولیه  ههادادهدند. در این روا، کرمعرفی 

ی آشمایش هادادهی آموششی و هادادهان اقی  ه دو دسته 

مدل جدید  ۀی آموششی  رای نوسعهادادهنقسیم شدند. 

آشمودن   رایی آشمایشی هادادهو  شودمیی است اده اهپای

رود.  رای دستیا ی  ه یافته  ه کار مینوسعهعملکرد مدل 

یافته عملکرد مدل آموشا  ایستی نرین مدل، هترین و عمومی

داده آموششی و آشمایشی یکسان  اشد.  رای  ۀ رای هردو دست

دستیا ی  ه مدل قا ل اعتماد، حداکثر، حداقل، متوسط و 
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 0011سال سی و دوم، شماره دو،  نشریۀ مهندسی متالورژی و مواد

 ایستی  ه پایداری مقداری در  هاانحراف معیار پارامتر

 2081ی آموششی و آشمایشی  رسند. در این مطالعه، هاداده

ا راین،  ن؛ است اده شده است نهاییمدل  ۀنقطه داده  رای نوسع

ده(  رای آموشا  ه کار رفته نقطه دا 0506) هاداده درصد 81

نقطه داده(  رای آشمایش  ه کار  035مانده )درصد  اقی 21و 

 .ندارفته

ی آموششی  ه الگوریتم هاداده، هاداده ندی  عد اش نقسیم 
GMDH آموشا  ۀآمده اش مرحلدستهو روا ط   هاعمال شد

 ۀعدر مجمو کردننیتریدهمدل  رای نخمین درصد پیشرفت 
 ( آمده است.1روا ط )

 

Layer 1 (Number of Neurons=4): 

 

X6 = −260 + 0.29T + 0.25t − 3.7 × 10−5tT − 

          8.1 × 10−5T2 − 0.00044t2 

(a1) 
X7 = −2.9 + 0.057NP + 0.11t + 0.00094tNP

+ 0.0002NP2 − 0.00043t2 
(b1) 

X8 = 0.47 + 4.2PS + 0.19t − 0.0038tPS − 
        0.81PS2 − 0.00042t2 

(c1) 
X9 = 3.7 − NP + 0.032T + 0.00073TNP + 

         9.1 × 10−5NP2 − 2.1 × 10−5T2 
 

(d1) 
 

Layer 2 (Number of Neurons=3): 

 

X11 = −1.7 + 0.55X7 + 0.7X6 + 0.081X6X7 − 

           0.043X7
2 − 0.042X6

2 

(e1) 
X12 = −1.4 − 0.51X9 + 0.33X8 + 0.064X8X9 + 

           0.026X9
2 − 0.0093X8

2 

(f1) 
X13 = −4.2 + 0.5X9 + 0.42X6 + 0.069X6X9 − 

           0.025X9
2 − 0.017X6

2 

(g1) 
 

Layer 3 (Number of Neurons=2): 

 

X16 = −0.83 + 0.89X13 + 0.31X12 + 

             0.061X12X13 − 0.061X13
2 − 0.0067X12

2  
(h1) 

 

X17 = −1.1 + 0.7X12 + 0.49X11 − 0.054X11X12 + 

           0.038X12
2 + 0.0088X11

2  

(i1) 
 

Layer 4 (Number of Neurons=1): 

 

CP (%) = −0.61 − 0.35X17 + 1.4X16 − 

                  0.79X16X17 + 0.38X17
2 + 0.41X16

2  

(j1) 
 

 
 

 پودر سیلیسیم خالص فشرده پس اش پرس  2شکل 

 

 روش آزمایش

 ص ا خلو سیلیسیمکاررفته در این نحقیق پودر  ه ۀماد 

Fang Refsource, China -Dang) درصد 660667

=4.76μm50d) انجام صورت کمی قبل اش که  ه است

یا ی شده است. سایر عناصر اضافی پودر مشخصه هاآشمایش

علاوه، ه.  است <Mg %1112/1 و <Ca%1110/1 شامل 

 هاند ۀ ا است اده اش آنالیز انداش سیلیسیمذرات پودر  ۀانداش

(MAL100229, MALVEM)  نعیین شد. پودر اولیه در قالب

د شی ایجاد سیلیسیمفشرده و قرص  MPa 101 فلزی  ا فشار

 نرکوچکی ها. قرص فشرده سپس  ه دانه((2)شکل )

 شکسته شد نا فضای نماس  ا  ونه  ه حداقل  رسد.

 اشه 21مدل  رای شمان انمام واکنش،  ه نتایج  انوجه 

کلوین  0753در  کردننیتریدهدرصد  ۀشمانی  رای محاسب

 انتخاب شد.

وره نیو ی ، کسیلیسیم کردننیتریده فرایند ه منظور انجام  
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0011سال سی و دوم، شماره دو،  نشریۀ مهندسی متالورژی و مواد  

اش جنس آلومینا است اده شد. اش آنجایی که اکسیژن  ا ایجاد 

را  کردنهنیتریدواکنش  ،سیلیسیملایه اکسیدی ناشک در سطح 

انداشد. مقدار کمی گاش هیدروژن  ه گاش نیتروژن  ه نعویق می

مالی اکسیژن احت و شده را احیااکسیدی اشاره ۀاضافه شد نا لای

.  دین جهت نرکیب ندکموجود در گاش واکنشگر را حذف 

گاش  عنوان هنیتروژن درصد 67-هیدروژن درصد7حجمی 

رار قکوره در  هاست اده شد. نمونها فرایندواکنشگر در حین 

ر معرض گاش واکنشگر در دمای شده دنمدت نعییو  ه ندگرفت

 اشه شمانی  21 رای  فرایندکلوین قرار داده شدند.  0753

میزان پیشروی واکنش  ا افزایش وشن  مت اوت انجام گرفت و

 شد. گیریانداشه هانمونه

 

 کردندرصد نیتریده ۀانداز

اینکه وشن ذرات سیلیسیم  عد اش واکنش  ا گاش نیتروژن  دلیل ه

، روا ط یا دمیو نشکیل نیترید سیلیسیم افزایش 

( وا ستگی  ین درصد نبدیل 5) ۀرا طاستوکیومتریک  ر اساس 

. همچنین نتایج دنکمینیتروژن را  ا افزایش وشن  یان 

 ( خلاصه شده است.3جدول )آشمایشگاهی در 
 

(5)   33SiSi  ++ 22  NN22 ==   SSii33NN44  
 

(8)  ΔW = Weight of N4 in Si3N4(g) 
 

(6)  
ΔW

2MN2

= molN = molSi3N4 
 

(01)  ΔW

2MN2

. 3 = molSi 
 

((0000))  (
ΔW

2MN2

. 3) . MSi = gSi 
 

((0202))    X =
3MSiΔW

2MN2W0
 

 

درصد   یانگر X(، 02نا  5شده )دادهدر روا ط نشان 
وشن  SiMقرص،  ۀوشن اولی 0Wافزایش وشن،  WΔواکنش، 

 .استوشن مولکولی نیتروژن  2NMمولکولی سیلیسیم و 
 

 یشگاهیآشما جینتا  3 جدول
 

 0W Δ W X شمان )دقیقه(

02 10038 10133 00031 

27 10310 10130 07026 

35 10315 10130 07000 

71 10218 10122 07081 

12 10327 1010 08001 

57 10350 10107 08006 

85 10310 10138 08057 

011 10266 1010 21011 

002 10250 10131 06062 

027 10336 10108 20023 

035 10382 10172 21000 

071 10072 1012 06053 

012 10030 1012 22038 

057 10211 1010 22077 

085 1030 10107 20055 

211 10305 1017 23017 

202 10338 10170 23061 

227 10286 10100 22083 

235 10307 1017 23081 

271 10356 10112 20073 

 

 نتایج و بحث

 ا است اده اش  4N3Siدر این مطالعه، سینتیک نشکیل 

ج و نتای  ررسیمحاسبات نرم  ۀنجر ی و نظری یهاآشمایش

نطا ق  و  ا یکدیگر مقایسه پیشنهادیمدل  سنجیصحت رای 

شده  ا سنجیصحتعلاوه مدل هقا ل قبول مشاهده شد.  

آمده در نحقیقات دستهی  هامدلمشاهدات آشمایشی سایر 

 .شدمشا ه مقایسه 

( و نصویر XRDایکس )ۀ نتایج الگوی اشع 

میکروسکوپ الکترونی رو شی، پیشروی واکنش و 

ی متوالی  ا هامشونده را در گالی نشکیهامورفولوژی فاش

این، عملکرد  دهند. علاوه  رگذر شمان در دمای ثا ت نشان می

 . سپسشدی آماری ارشیا ی هایافته  ا پارامترمدل نوسعه
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 0011سال سی و دوم، شماره دو،  نشریۀ مهندسی متالورژی و مواد

ی نخمین درصد نبدیل  ا است اده اش آنالیز هاپارامتر نرینمهم

ل،  یشتر مد سنجیصحت.  رای شودمیحساسیت نعیین 

آنالیز پارامتریک صورت گرفت. این آنالیز اش نبعیت نتایج مدل 

 ند.کمیدر مسئله اطمینان حاصل  حاکم ا واقعیت فیزیکی 

 

 آنالیز ریزساختار

 ساشیآمادهکلوین  عد اش  0753ریزساختار قرص نیتریده در 

((. نشکیل 3شکل )یا ی شد )مشخصه SEM ا است اده اش اولیه 

یا  (VLSطی مکانیزم  خار مایع جامد ) α-Si3N4فاش 

 ین  (CVDرسوب شیمیایی  خار ) فرایندصورت ساده  ا  ه

کیل .  یشترین درصد نشدهدمیگاشی و نیتروژن رخ  سیلیسیم

 ا مکانیزم   4N3Si-β. ستهامکانیزممر وط  ه این  نیترید

تروژن ن وذ انمی نی دلیله  سیلیسیمواکنش گاشجامد در سطح 

 نشکیل این فاش را نشویقکه یا در حضور فاش مایع  βدرون فاش

 .شودمی ایجاد، ندک

ه ک کندمیمحصولات آشکار ایکس  ۀالگوی پراا اشع 

α-نکرده، واکنش سیلیسیمرده شامل کواکنش سیلیسیمقرص 

4N3Si  4وN3Si-β  سیمسیلی وده و اش سوی دیگر پیک اکسید 

(2SiO و )اکسی سیلیسیم( نیتریدO2N2Siمشاهده نشد )ند .

 .است βشده  سیار  یشتر اش فاش مشاهده αنسبت فاش 

،  ا پیشروی واکنش شودمی( دیده 0شکل )که در  گونههمان

 د و اش سوی دیگر شدتوشمیکاسته  سیلیسیمشدت پیک 

 .یا دمیافزایش  βو αپیک هردو فاش 

 

 

 
 

 ندرجه کلوی 0753ریزساختار قرص نیتریده در دمای   3 شکل
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0011سال سی و دوم، شماره دو،  نشریۀ مهندسی متالورژی و مواد  

 
 

 انددرجه کلوین نیتریده شده 0753دقیقه در دمای  a)271  b)011  c )27نرنیب در سه شمان سه قرص که  ه XRDالگوی   0 شکل

 
 آنالیز عملکرد

پارامتر    GMDH ،0 ۀیافت   رای نعیین عملکرد مدل نوسرررعه  
یانگین خطا           یاس، ریشررره دوم م مل  ا ماری شرررا   خطای آ

(RMSEضریب همبستگی ،) (Rضریب نعیین ،) (2R  ه کار  )
 رفته است.

 

(03  )  Bias =
∑ (Pi−Oi)N

i=1

N
 

 

(00  ) RMSE = √
1

N
∑ (Pi − Oi)

2N
i=1 

 

(07  )  R =
∑ (Pi−Pm)(Oi−Om)N

i=1

√(Pi−Pm)2√(Oi−Om)2
 

 

(01)   R2 = 1 −
∑ (Oi−Pi)2N

i=1

∑ (Oi−Om)2N
i=1

 
 

هده    iOکه  طوریه    قدار مشررررا قدار  iPشررررده، م   م

  مقدار mOنعداد نقاط داده،  Nمدل،  وسرریلۀ هشررده  ینیپیش
شاهدات و    ده  ش  ینیپیشمقدار متوسط مقادیر   mPمتوسط م

 .است

شرررده و مشررراهدات دادهنوسرررعه GMDHنتایج مدل  
  (7)آشمایشررگاهی واقعی  رای آموشا و آشمایش در شررکل 

(a) و (b   شده شان داده  و  هترین نوشیع   هاخطا علاوهه و ( ن
. ندادر این شررکل نشرران داده شررده   هانرمال روی این خطا

  GMDHل شده  ا مد ینیپیشنطا ق خو ی  ین درصد نبدیل 
یانگر  ها دادهو  یت   ی واقعی وجود دارد. این امر   این واقع

ست که  سعه   عمومی ا ی  هادادهشده  رای  دادهساشی مدل نو

قا ل قبول اسررت. اش سرروی  آموششرری مدل  ۀنصررادفی در  اش
ست  ینیپیشی یک مدل هادیگر، خطا روند  یکننده خوب  ای

بال      خاصررری را دن . این ویژگی  رای  [28] دن کو نوشیع 
ل  کننده قا    ی ینمدل پیش  یدر طراحقطعیت  کردن عدم لحاظ 

( نشان داده  b و  a-7)که در شکل   گونههماناست اده است.   
شیع  نو نقریبا یافته نوسعه  GMDHی مدل هاشده است، خطا  

شی دنبال       شی و آشمای سته داده آموش نرمالی را  رای هردو د
مدل        ؛ کنددد می یت  عدم قطع نا راین،   GMDH ند می   نوا

شیع  کردن پارامتر ان اقی  ا یک نو ا است اده اش لحاظ سادگیه 
 نرمال محاسبه شود.
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 0011سال سی و دوم، شماره دو،  نشریۀ مهندسی متالورژی و مواد

 

 
 یشی( آشماb یآموشش(a یشگاهیمدل و مشاهدات آشما ینی شیپ جینتا ۀسیمقا  7شکل 

 

عه         مدل نوسررر به کمی عملکرد  حاسررر ته،      رای م یاف
(  رای هر دو دسرررته 0جدول )ی خطای آماری در هاپارامتر 

  Rواقع، پارامتر در داده آموششی و آشمایشی ارائه شده است.    

ده و شررگیری یانگر ضررریب همبسررتگی  ین دو مقدار انداشه
  ، اشرررد 108 یش اش  2Rر پارامتر . اگاسرررتشرررده  ینیپیش

 شرررده و ینیپیشهمبسرررتگی قوی  ین مقدار  دهندهنشررران

ست اده    2R. در این مطالعه ضریب نعیین  است شده  مشاهده  ا
ست    اش عملکرد مدل را  یان   نریصریح ارشیا ی  ، شیراشده ا

ی  هادر جواب RMSEی  ایاس و ها علاوه، پارامتر ه.   ند کمی

(، مدل 0جدول )مطا ق  نزدیک  ه ص ر دارند. نر مقادیر دقیق
GMDH   آموششی و   ۀعملکرد یکسانی  رای هر دو دسته داد

شی دارد. مقادیر  ایاس   سان و نزدیک  ه   RMSEو آشمای یک
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 و R=611/1  ا مقادیر خطای GMDHصرر ر هسررتند. مدل  
617/1=R   قدار با   2Rو م ی  ها داده رای  63/1 را ر  ا   نقری

ی لاشم  رای داشررتن ضررریب  هاآشمایشرری معیارآموششرری و 
 رای نوضرریح  یشررتر    خشررد.همبسررتگی قوی را نحقق می

ستگی  ین خروجی ه شاهده هامب    اه شد  ینیپیششده و  ی م
ی آموششی و هم  هادادههم  رای  هاداده ین  ایمدل، مقایسه 

( آمده است. در این  1شکل) در  همراه میزان خطا ه آشمایشی 
ی واقعی و خروجی  هادادههترین رگرسیون خطی  ین شکل  
    خطی  راشا نزدیک  ه     ۀمعادل  و نشررران داده شرررده  مدل  
ست  Y=X ۀ هین ۀمعادل ست که  ا . نتایج  یانگر این حقیقت ا

  اعتمادیقا لمناسررب و   ینیپیشیافته نوانایی مدل نوسررعه
.دارد

 
 های خطای آماریمدل پیشنهادی  ا است اده اش معیار سنجیصحت  0جدول 

 

 آشمایشی هایداده های آموششیداده شرایط را طه نوع پارامتر خطا

BIAS Bias =
∑ (Pi − Oi)

N
i=1

N
 |BIAS| → 0 -0.0172 -0.1161 

RMSE RMSE = √
1

N
∑(Pi − Oi)

2

N

i=1

 test=RMSEtrainRMSE 2.3458 2.3827 

R R =
∑ (Pi − Pm)(Oi − Om)N

i=1

√(Pi − Pm)2√(Oi − Om)2
 R > 0.8 0.9660 0.9654 

R2 R2 = 1 −
∑ (Oi − Pi)

2N
i=1

∑ (Oi − Om)2N
i=1

 R2 → 1 0.9331 0.9317 

 

                                                                                      
 

 شده و نتایج آشمایشگاهی ینی ین خروجی پیش ۀمقایس  1 شکل 
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یافته، نوسعه GMDH رای ارشیا ی  یشتر عملکرد مدل  
( و 0665این مدل  ا دو مدل قبلی لی و همکاران )  ینیپیش

مدل لی و چنگ  ( مقایسه شده است.2111چنگ و همکاران )
 کردندهنیتری سینتیک  ینیپیششده  رای دو مدل شناخته

ن پارامتر و چندی استمستقیم  کردننیتریده رواه  سیلیسیم
 هاد در آنکنو مکانیزم که پیروی واکنش را کنترل می مؤثر

نوانند شده میی اشارههامدل نا راین ؛ لحاظ شده است
 GMDHمرجع قا ل قبول  رای ارشیا ی مدل  عنوان ه

عملکرد مدل دما و  ۀیافته  ه کار روند.  رای مقایسنوسعه
 0753یب نرنصورت ثا ت  هدرصد گاش نیتروژن در انمس ر  ه

. این مقادیر  رای دما اندهدر نظر گرفته شددرصد 67کلوین و 
ام شده  رای انجگرفتهدرنظرحالت  نرینعمومی ،و غلظت گاش

که اغلب  رای اطمینان اش انجام واکنش اعمال  استواکنش 
 هکه  ین نتایج دو مدل نشان داد یهایمقایسه.  راساس شودمی

یافته و مقادیر آشمایشی عهنوس GMDHمدل ) است شده
((. 5شکل )) نرسیم شد سنجیصحتنمودار  (واقعی
که نشان داده شده است، هر دو مدل لی و چنگ  طورهمان

ج  ا و نتای ندشتی خو ی داها ینیپیشدر ا تدای واکنش 
 ام57د ولی  عد اش دقیقه نی آشمایشی واقعی نطا ق دارهاداده
. شودمیدارای خطای قا ل نوجهی  هامدل این  ینیپیش

 ا  ایملاحظهیافته نطا ق قا ل مطا ق این شکل مدل نوسعه
 ی آشمایشگاهی در نمام مراحل انجام واکنش را داشتههاداده

 کهد. درحالیکناین امر را نأیید می 2R=63/1و ضریب خطای 
 ینی خو ی پیش 71/1و چنگ  ا  13/1مدل لی  ا خطای 

 نداشتند.
 

 
 

( و مدل 2111( و چنگ)0665)یمدل ل جینتا نی  سهیمقا  5 شکل

GMDH یواقع یشگاهیآشما ری ا مقاد افتهینوسعه 

 آنالیز حساسیت
شروی درصد پی  ینیپیشپارامتر در  نرینمهم رای نعیین 

آشمون گاما انجام شد. آشمون   راساسواکنش آنالیز حساسیت 
اثر ورودی روی خروجی مدل  ۀگاما روشی  رای نعیین درج

یی  ا چندین ورودی صورت هامدل. این آشمون در است
سائل یکی اش م هامتغیر نرینمهم. انتخاب نرکیبی اش گیردمی

ن ری ماشیگیی یادهاروا ا  فرایند ساشیمدل سیار مهم در 
 .[30] است GMDHمثل 

 ورودی، شش پارامترهای رای نعیین میزان اهمیت و اثر  
ی هاسناریو لحاظ شده است. در سناریو اول، نمام پارامتر

. در سناریو  عدی، نمام اندشدهورودی در آنالیز گاما لحاظ 
 .شوندمیاش آنالیز گاما خارج  نک هنکی ورودی هاپارامتر

 عد اش حذف پارامتر   Vratioگاما مثل یهانغییرات در پارامتر

اهمیت  دهندهنشان  Vratioرات  یشتر در. نغییشودمیمحاسبه 
در نخمین درصد نبدیل  ه نیترید شده  الای پارامتر حذف

 پارامتر حذف شده الای اهمیت  دهندهنشان الا  Vratio .است

ر واقعی نسبت  ه مقادی ها ینیپیش  یشتری در انحراف و  وده
 ند.کمی ایجاد

( خلاصه شده است.  رای 7جدول )نتایج آنالیز گاما در  
ی ها رای سناریو Vratio یشتر نتایج آنالیز گاما، مقادیرنوضیح 

( 7جدول )طبق ( نشان داده شده است. 8شکل )مختلف در 
نرنیب شمان، درصد نیتروژن گاش واکنشگر و دما  ه

. ستادر نخمین درصد نبدیل نیتروژن  هااثرگذارنرین پارامتر
ق ی فیزیکی مسئله نطا هاا واقعیتدر حقیقت این نتایج  

 4N3Si-βو  4N3Si-αنیترید اش دو فاش  سیلیسیم، عموما دارد. 

. نشکیل دو فاش در دو مکانیزم ن وذی [31]است  شدهلینشک
 نأثیرکند  وده و نحت هامکانیزمکه این  دهدمیمجزا رخ 

  نا راین، شمان واکنش نقش مهمی؛ ندهستی مت اوت هارمتغی

این شانس را  هادر پیشرفت واکنش دارد که  ه واکنشگر
ن،  نا رای؛ دننکن وذ  اطراف ذرهنا درون لایه محصول  دهدمی

 ر  مؤثرعامل  نرینمهمصحیح شمان را  طور هآنالیز گاما 

 پیشروی واکنش نشخیص داده است.
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 نتایج آنالیز گاما  7جدول 
 

 V-ratio خطای استاندارد گرادیان گاما نشدهمتغیر لحاظ سناریو

 4.45E-5 0.5853 6.6159E-5 -0.000178- اند()نمام متغیرها لحاظ شده 1

 0.90023 0.02945 0.0305 0.2250 شمان 2

 0.1356 0.00172 0.4474- 0.0339 دما 3

 0.03163 0.000706 0.3513 0.0079 نمونه ۀانداش 4

 0.2731 0.00522 1.4864- 0.0682 درصد نیتروژن 5

 0.0547 0.0009 0.1730 0.01368 سیلیسیمذرات  ۀانداش 6

 

 

 
 

 ی مت اوت(ها رای سناریو Vratio نتایج آنالیز گاما )مقدار پارامتر  8شکل  

 
که درصد نیتروژن  دهدمیهمچنین نشان  GT زیآنال 

درواقع،  .است کردننیتریدهروی سینتیک  مؤثردومین پارامتر 
ه نیترید روی سطح مشترک وا ست سیلیسیمی هاچگالی جوانه

در سطح است. میزان نیتروژن  شدهجذب ه میزان نیتروژن 
اش فشار نیتروژن روی سطح مشترک واکنش  متأثر شدهجذب
 در سطح شدهجذب.  ا افزایش فشار، میزان نیتروژن است

 ی اولیههاجوانه ی نیتروژن، الا . فشاریا دمیمشترک افزایش 

4N3Si و سینتیک اولیه را افزایش  دهدمیشکیل  یشتری ن
ی ن وذ را  ا افزایش هامکانیزمعلاوه، فشار  الا ه.  دهدمی

 .کندمی نرسریعی اهغلظت نیتروژن در ح رات درون ذر
 کردندهنیترینرخ واکنش کننده روی که نقش کنترل ن وذ 

. ن وذپذیری واکنشگر ستاش دما متأثردارد، همچنین  سیار 

 ه دمای متغیر  شدت ه  الای آن یساشفعالانرژی  دلیل ه
 دهدمینشان  [10,14,32,33-8] وا سته است. مطالعات قبلی

است  ریپذامکاندر صورنی ن وذ نیتروژن درون لایه محصول 
حالت انمی فعال  اشد. اگر اکسیژنی نباشد، که نیتروژن  ه
نند. کد میولیمنا عی هستند که نیتروژن انمی ن هاسطوح داغ نن

 حالت انمی مقادیر شیادی اشاینکه نجزیه نیتروژن  ه دلیل ه

وی اش س ه دما وا سته است.  دا یشدطلبد، ن وذ انرژی را می
دیگر، این امر ممکن است واکنش در حالت  خار صورت 

 دهدیم ا نیتروژن واکنش  سیلیسیمگیرد. در این حالت  خار 

         ای ا  مسیلیسیو دما نقش اصلی را در نولید فشار  خار کافی 
ر مقالات د شدهثبت نتایجگاما در راستای  نتایج آنالیزد. کنمی

  .ستا    واکنش در نحقیق حاضر و آشمایشات نعیین نرخ قبلی
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 آنالیز پارامتریک
الیز ، آنیافتهنوسعه یشتر قدرت مدل  سنجیصحت رای 

 ا  GMDHمدل  راستاییهمپارامتریک انجام شد نا اینکه اش 
م اهیم فیزیکی سینتیک واکنش اطمینان حاصل آید. روا 

یر یکی  ا است اده اش نغی  دین شیوه است که آنالیز پارامتریک
میانگین  ۀدر محدود هاکه سایر پارامتردرحالی اش پارامترها

ت و ثب ی مدلهاجواب، نغییرات اندشده داشتهنگهثا ت خود 
که در  خش قبلی  یان شد، شمان،  طورهمان. شوندمی ررسی 

تیک  ر سین مؤثری هاپارامتر نرینمهمدرصد نیتروژن و دما اش 
آنالیز  ارگیریک ه ا  هااین پارامتر نأثیر نا راین، ؛ ندهستواکنش 

 ک ی. نتایج آنالیز پارامترشد ررسی  پارامتریک  یشتر
 ( ارائه شده است. نغییرات درصد6شکل )در 

دمای مختلف  0کردن  ا شمان واکنش  رای نیتریده 

(K0T=1480,1510,1550,1600 و )نیتروژن  غلظت 0
شکل نرنیب در (  ه2N%100 ,%95 ,%90 ,%85=) مت اوت

6(a(و)b .نشان داده شده است )ا (6شکل ) ه  انوجه  ،

ایش نبدیل  ه نیترید افزافزایش دما و غلظت نیتروژن، درصد 
و درصد  177/1اشای هر درجه نغییر دمای واکنش ه  .یا دمی

 درصد0/1افزایش غلظت گاش نیتروژن  درصد0اشای هر ه 
 واکنش. دهدمیافزایش پیشروی واکنش در شمان یکسان رخ 

ست که ا کردن سیلیسیم یک واکنش کنترل ن وذینیتریده
، وا سته است هاشدت  ه دمای واکنش و غلظت واکنشگر ه

درصد نیتروژن، نرخ واکنش افزایش  دما و  ا افزایش  نا راین
 ورط هواکنش، سیلیسیم  ۀعلاوه در مراحل اولیه.  یا دمی

ه  ا کدرحالی گیردمیمستقیم در معرض گاش واکنشگر قرار 

 ۀمحصولات سطح نمونه را پوشانده و پدید ۀادامه واکنش لای
نتیجه، دما و پارامتر  در .شودمینر مهم هان وذ واکنشگر

نری دارند. وژن در مراحل  عدی واکنش اثر مهمغلظت نیتر

 GMDHد که مدل نده ه شکل، نتایج نشان می انوجه
ری ی فیزیکی نطا ق دارد.  ایستی یادآوها ا الگو یافتهنوسعه
سه کردن اثر  یشتری در مقایه نغییرات غلظت نیتریدهشود ک

 ا دما روی نغییر درصد نبدیل سیلیسیم دارد که این واقعیت 
ی گذشته  یان شده هاهم در آنالیز حساسیت و هم در کار

 .[20,32,33]و  [15-13]و  [10-8] است
 

 

 
 

 نیتروژن( درصد bی مت اوت هادما (aنتایج آنالیز پارامتریک   6شکل 

 
 گیرینتیجه

 ر اساس روا گروهی  ررسی  مؤثردر مطالعه حاضر، مدل 
( نوسعه داده شد نا سینتیک نشکیل نیترید GMDHداده )

ثل شمان، دما، م مؤثرند. چندین پارامتر ک  ینیپیشرا  سیلیسیم

 عنوان ه لیسیمسیذرات  ۀنمونه و انداش ۀدرصد نیتروژن، انداش
حت . صنددرصد نبدیل لحاظ شد ساشیمدلمتغیر اولیه  رای 

ی خطای آماری هااش طریق پارامتر یافتهنوسعه GMDHمدل 

مدل  که دندهیمنشان  ارشیا ی شد. نتایج آنالیز عملکرد
دقت قا ل نوجهی در  2R=63/1و  =611/1R ا  یافتهنوسعه

 منظور اطمینان اش دقت ه. ستدارا کردننیتریدهنخمین درصد 

 ا نتایج آشمایش واقعی  GMDHمدل  یافته، نتایجنوسعهمدل 
کلوین و همچنین دو مدل  0753شده در انجام کردننیتریده

امل ش سیلیسیم کردننیتریده ۀشده در شمینعمومی و شناخته

. نتایج ند( مقایسه شد2111( و چنگ )0665مدل لی )
که دو مدل لی و چنگ در  نداین واقعیت  ود دهندهنشان

ی خو ی را اش پیشرفت واکنش هامراحل اولیه واکنش نخمین
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 57نشان دادند ولی  ا پیشرفت واکنش  عد اش دقیقه 
داشتند.  ایملاحظهی این دو مدل خطای قا ل هانخمین

نطا ق خو ی  ا نتایج آشمایشگاهی در  GMDHهرحال مدل  ه
منظور نعیین  ه. نمام طول انجام واکنش اش خود نشان داد

ز گاما آنالی ، ر درصد پیشروی واکنش مؤثرپارامتر  نرینمهم
ظت شمان و غل ،نتایج آنالیز حساسیت مطا ق صورت گرفت.

 وده و  ر سینتیک واکنش  مؤثری هاپارامتر نرینمهمنیتروژن 
 ی  عدیهانمونه در جایگاه ۀو انداش سیلیسیمذرات  ۀانداش دما،

ی هامدل  ا واقعیت راستاییهممنظور اطمینان اش قرار دارند.  ه
 آمده،دسته  آنالیز پارامتریک انجام شد. نتایج ،فیزیکی

 یدنأیی فیزیکی هارا در نبعیت اش الگو GMDHصحت مدل 
کردند.
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 کربنات کلسیم به روش هوگانس-گرافیتمخلوط  بامگنتیت -کنسانتره هماتیت یاحیا سازوکار

 مقاله پژوهشی 

 

 (3)مصطفی میرجلیلی          (2)احد ضابط          (0)سید محمدعلی حقی

 چکیده

سانتره هماتیت  احیای سازوکار در این تحقیق  سیم در دمای  -مخلوط گرافیت بامگنتیت -کن سی   C0111°کربنات کل ست.  شد برر سی ه ا شان داد   هابرر ن

ل احیا، نفوذ گازی به فص  فرایند. در مراحل میانی تا پایانی است انتقال حرارت داخل محفظه  تأثیرتحت ( عمدتا درصد 33)تا  یاولیه تا میانی احیامراحل 

وده و ب کند ، نرخ احیا نستتبتا شتتدن کربنگازی قبل از شتتروو واکنش .ستتتاحیا فرایندکننده کنترلشتتدن کربن همراه واکنش گازیبه FeO-Feمشتتتر  

 مدتا ع صورت توالی شیمیایی واحیا به فرایند احیاشده نشان داد پیشرویی هانمونهبررسی مقطع . شودمی، آهن فلزی تشکیل نXRDنتایج آنالیز  براساس

ستوانه به   شان  (SEM) روبشی  تصاویر میکروسکوپ الکترونی  . است سمت داخل  از سطح بیرونی ا های زینتر صورت رشته  دهنده تشکیل آهن فلزی به ن
   .استشده 

 

 .سینتیکشدن کربن، گازی واکنشکربنات کلسیم، انتقال جرم، -، مخلوط گرافیتکنسانتره یاحیا  کلیدی هایواژه

 

 

 

The Mechanism of the Reduction of Hematite-Magnetite Concentrate by Graphite-Calcium 

Carbonate Mixture in Hoganas Process 
 

S.M.A. Haghi  A. Zabett M. Mirjalili 

Abstract 

In this study, the mechanism of reduction of hematite-magnetite concentrate (HMC) by graphite-calcium 

carbonate reductant mixture at 1000 °C was investigated. The initial and middle stages of the reduction process 

(up to 63%) are mainly affected by the heat transfer inside the crucible. In the middle and final stages of the 

reduction process, the gaseous diffusion to the FeO-Fe reaction interface and the carbon gasification by CO2 

jointly controlled this progress. The reduction rate was relatively slow below the temperature at which the carbon 

gasification by CO2 commences. According to the XRD analysis, prior to the carbon gasification, the metallic iron 

was not found. The reduction of the HMC hollow cylinder proceeded topochemically mainly from the outer 

surface. The SEM micrographs indicated the formation of sintered iron whisker. 

 
Key Words  Reduction, Graphite–Calcium Carbonate Mixture, Mass Transfer, Carbon Gasification, Kinetics. 
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 مقدمه

زغال دارای  روش پایههای تولید آهن اسفنجی بهفرایند

 ۀکک نشو و نرم سنگزغالمزایایی همچون امکان استفاده از 

تولید . [2] استو حذف نیاز به پخت گندله  [1]سنگ آهن 

های ندفرایتونلی نسبت به دیگر  ۀروش کوراسفنجی بهآهن 

گذاری اولیه شامل هزینه سرمایهدارای مزایایی زغال  ۀپای

های کوچک و قابلیت اجرا در مقیاس [3]پایین، اجرای آسان 

 علاوه بر آهن اسفنجی، پودر آهن با خلوص بالا .است [4]

 رایندفروش کوره تونلی را دارد که در این بهقابلیت تولید  نیز

و محصول  عنوان احیاکننده استفاده شدهاز کک به

یکی از  .شودمینیز احیا  2Hنهایت در اتمسفر آمده دردستهب

و درنتیجه مصرف  [4]، زمان طولانی احیا فرایندمشکلات این 

 . [5] استآن  ادیزانرژی 

اکسید آهن  یاحیا سازوکارهای متعددی روی پژوهش 
واکنش  [6]داتا های پایه زغال انجام شده است. فراینددر 
کننده در عنوان مرحله کنترلرا به 2COبا شدن کربن گازی
 [2] اداتو ساه . استه ی کامپوزیتی معرفی کردهاگندله احیای

 ابی کامپوزیتی هاگندله یاحیا ۀنشان دادند که مراحل اولی
نفوذ گازی و  بازمان طور همنفوذ گازی و مراحل پایانی به

به این  [7]روی و میشرا . شودمیهای شیمیایی کنترل واکنش
د که هر دو پدیده انتقال جرم و انتقال حرارت ننتیجه رسید
 ۀکور رایندفکامپوزیتی ی هاگندله ۀلایبستر چند یبر نرخ احیا

و فروتینی و  [8]لو و   سان .ثر هستندؤ( مRHF)سینی دوار
ه انتقال حرارت رسانشی، نرخ اند کاستدلال کرده [9]فروهان 
قال اهمیت انت کند.ی کامپوزیتی را کنترل میهاگندله احیای

لو و سان  از سویحرارت رسانشی در پژوهش دیگری نیز 
سنگ آهن و زغال  ۀبستر مخلوط نرمدر احیا  بارۀدر [10]
 [11]و همکاران چادوری این، است. علاوه بر  شدهکید أت

ی کامپوزیتی در بستر فشرده را بررسی هاگندله یاحیا فرایند
ر مراحل د فرایند کنندهکنترلند که اهو به این نتیجه رسید هدکر
 .استانتقال حرارت و در مراحل پایانی انتقال جرم  ۀاولی

 ۀکور فراینداحیا در  سازوکارتحقیقات اندکی روی  
در  [12,13] و همکارانموکرجی تونلی انجام شده است. 
 ۀمرحل عنوانبهکربن را  شدنگازیپژوهش خود واکنش 

دما و هماتیتی در شرایط هم ۀاستوان احیای کنندۀکنترل

 هایآزمایشدر  [3]روی و خاتوئی ند. اهدما معرفی کردغیرهم
چیدمان مواد داخل محفظه و جنس محفظه  تأثیر میزان خود
ستم سی هاآنند. اهدکربررسی  در مقیاس پایلوت و صنعتیرا 

ال انتق کمتر در علت محدودیتی کامپوزیتی را بههاگندله
علت ضریب نفوذ به SiCاز جنس  یهایجرم و محفظه
اگرچه  ،بهترین گزینه معرفی کردند عنوانبهحرارتی بالاتر را 

 ند. اهانجام نداد فراینداین  سازوکاربررسی علمی دقیقی روی 

احیا  ۀکنندکنترلسازوکار  بارۀمطالعات کم در بهتوجهبا 
 سازوکارو سینتیک  در این تحقیقهوگانس،  فراینددر 

-استوانه ۀصورت گندلمگنتیت به - کنسانتره هماتیت یاحیا 

ررسی بکربنات کلسیم -کننده گرافیتمخلوطبا توخالی  ای
 است. شده
 

 تحقیقمواد و روش 
گهر مگنتیت شرکت معدنی و صنعتی گل -کنسانتره هماتیت

میکرون 05درصد وزنی عبوری از الک 55ذرات  ۀبا انداز

 میاییآنالیز شی. نتایج استفاده شدمنبع اکسید آهن  عنوانبه

و  (XRF)ایکس ۀرسانس اشعکنسانتره با استفاده از فلو

نشان داده شده است. مخلوطی از  (0)تر در جدول شیمی

. شد استفادهاحیاکننده  عنوانبهگرافیت و کربنات کلسیم 

 مواد فرار، خاکستر و کربن ثابت تقریبی آنالیز (2)جدول 

و الگوی پراش  XRFآنالیز . نتایج دهدمیگرافیت را نشان 

و  (3)ترتیب در جدول کربنات کلسیم به (XRD)ایکس ۀاشع

 آمده است. (0)شکل 
 

 شده( کخش ۀ)نمون مگنتیت-کنسانتره هماتیت آنالیز شیمیایی  0جدول 
 

 Fe(total) FeO 2SiO CaO 3SO LOI ترکیب

درصد 

 وزنی
53/35 85/5 90/0 12/0 33/1 85/1 

 

 آنالیز شیمیایی تقریبی گرافیت  2جدول 
 

 کربن ثابت خاکستر مواد فرار ترکیب

 29/98 38/0 38/5 درصد وزنی
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 کربنات کلسیم XRDآنالیز  0شکل 

 

-تیتهما ۀی کنسانترهانمونهتونلی،  ۀکور فرایندمشابه  
ر منظوآماده شدند. بهتوخالی  ۀصورت استوانمگنتیت به

رسیدن به استحکام مناسب و جلوگیری از تخریب نمونه حین 
گرم بنتونیت 5/2لیتر آب و میلی 25گرم کنسانتره با  091، احیا

ه بماتریس -سدیم مخلوط شد. مخلوط حاصل در قالب سنبه

دقیقه در  55ه خشک شد: پرس و در دو مرحلصورت دستی 
 ۀ. نمونC031°دقیقه در دمای  81و سپس  C001°دمای 
متر ارتفاو، میلی31ۀ کنسانتره دارای ابعاد تقریبی شدساخته

 متر قطر خارجی بود.میلی 39متر قطر داخلی و میلی00
آمده دستهبر اساس نسبت مناسب ب احیاکنندهمخلوط  
کردن گرافیت و کربنات با مخلوط ]00[نامه مختاری در پایان

 شدهگرافیت استفادهوزن . آماده شد 0به  5کلسیم به نسبت 
 یایاح برایمورد نیاز بیش از میزان استکیومتری  درصد 31

کنسانتره بود  ۀوزن نمون درصد 31و معادل کامل اکسید آهن 

تا از اکسیداسیون مجدد نمونه در مراحل پایانی احیا 
محفظه از جنس فولاد مقاوم به حرارت  جلوگیری شود.

(A310 با ) مترمیلی 09و قطر داخلی  مترمیلی011ارتفاو 

روی در محفظه  مترمیلی 2. دو سوراخ با قطر استفاده شد
ی طراح احیاکنندهداخل مخلوط  هاترموکوپل برای قرارگیری
کنسانتره در محفظه قرار گرفت و مطابق  ۀ(. نمون2شد )شکل
در یک دسته از  احاطه شد. احیاکنندهبا مخلوط  (2)شکل 
 ۀبا انداز درصد89، پودر هماتیت با خلوص بیش از هاآزمون

 LOBA Chemieمیکرون ساخت شرکت  05ذرات کمتر از 
نرخ  افزایش در تأثیراضافه شد تا  احیاکنندهبه داخل مخلوط 

 مقدارکربن بر نرخ احیا بررسی شود.  شدنگازیواکنش 
 ]05[بر اساس نتایج پژوهش شکیبا و همکاران  شدهاستفاده

آهن فلزی  دهدمینشان  [16,17]برخی مطالعات تعیین شد. 

بر  کاتالیستی تأثیرهماتیت دارای  احیای ناشی ازایجادشده 
 سمتق تأثیرمنظور بررسی به. استکربن  شدنگازیواکنش 
 ییک احیا، دو دسته آزمون فراینددر  ایاستوانه ۀنمون درونی

نمونه و دیگری با آلومینا در مرکز خنثی با قراردادن پودر 
 توپر انجام شد. یاستوانه ۀنمون
ی دارای هاترموکوپل بادمای داخل محفظه در دو نقطه  

که تا نیمه  مترمیلی 0با قطر  Kپوشش و زمین نشده نوو 
دمای گیری شد. ( اندازه2اند )شکلارتفاو وارد محفظه شده

 شده توسط ترموکوپل قرار گرفته در قسمت درونی نمونهثبت
(iو ترموکوپل قرارگرفته در قسمت بیرونی ن )( مونهo )
(. دیتالاگر 2)شکل ندگذاری شدنام oTو  iTترتیب به

ADVANTECH  مدلUSB-4718 ری آومنظور جمعبه

 .استفاده شدهای دما داده
محفظه در دمای اتاق ی احیا، هاآزمونمنظور انجام به 

تا دمای  C/min 01°وارد کوره شد و کوره با نرخ گرمایش 

°C0111 منظور بررسی میزان پیشرفت حرارت داده شد. به
مختلف انجام شد. در تمام  هایزمانی احیا در هاآزموناحیا، 
، پس از رسیدن به زمان مدنظر، محفظه بلافاصله از هاآزمون

ها بر اساس کوره خارج و در آب سرد شد. طراحی آزمایش
و مدت ماندگاری محفظه در کوره پس از  iTیا  oTدمای 

)بیش از دمای  C851°( به iTرسیدن دمای قسمت درونی)

 هاآزمونکربن( انجام شد. علائم مربوط به  شدنگازیواکنش 
 ست شده است. فهر (0)در جدول 

 CaO MgO 3O2Fe SiO2 3SO LOI ترکیب

درصد 

 وزنی
10/00 00/5 58/0 39/3 31/1 92/01 
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(  0( در هر مرحله با استتتفاده از رابطۀ )Fدرصتتد احیا ) 
 محاسبه شد:

(0  )   F =
Wi−Wf

RO
× 100 

ترتیب وزن اولیه و نهایی نمونه هستند به fWو  iWکه  
گیری شدند. گرم اندازه 10/1که با ترازوی الکتریکی با دقت 

RO  .وزن تئوری اکسیژن قابل حذف در نمونۀ کنسانتره است 
منظور بررسی محدودۀ دمایی آزادشدن مواد فرار به 

( با دستگاه TG-DTAگرافیت، آنالیز توزین حرارتی )
BAHR STA 503  در نرخ گرمایش°C/min 01  در اتمسفر

با اشعۀ  GNR( با دستگاه XRDآرگون انجام شد. آنالیزهای)
منظور به 20θ2=-°90در محدودۀ  αK-Cuفام تک

گیری از قسمت های احیاشده با نمونهیابی نمونهمشخصه
oT-و  oT-600های مرکزی هر نمونه انجام شد. برای نمونه

ردن گیری پس از پودرککه استحکام کافی نداشتند، نمونه 900
 کل نمونه انجام شد.

های عرضی و طولی برش های احیاشده در جهتنمونه 
ها مقایسه شود. میکروسکوپ خوردند تا سطح مقطع آن

SEM  مدلLEO 1450 VP منظور مطالعۀ مورفولوژی آهن به
فلزی استفاده شد.

 

 
 

 

 محفظه داخل هاترموکوپلچیدمان مواد و قرارگیری  ۀمقطع ارتفاعی نحونمای سه بعدی و   2شکل 
 

 

 ی احیاهاآزمونگذاری نام 0جدول  
 

 شدهای انجامهای مقایسهآزمون
 گذاری آزمون احیانام مدت زمان احیا

 تأثیر افزودن هماتیت تأثیر قسمت درونی

 C°311 600-oTبه  oTاحیا تا رسیدن دمای  × ×

×   احیا تا رسیدن دمایoT  بهC°811 900-oT 

×   احیا تا رسیدن دمایoT  به دمای°C0111 1000-oT 

×   احیا تا رسیدن دمایiT  به دمای°C851 950 شدن کربن()گازی-iT 

   950-20 شدن کربن در کل محفظهدقیقه بعد از وقوو واکنش گازی 21احیا تا-iT 

   950-40 کربن در کل محفظه شدندقیقه بعد از وقوو واکنش گازی 01احیا تا-iT 

   iT-950-60 شدن کربن در کل محفظهدقیقه بعد از وقوو واکنش گازی 31احیا تا 
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 نتایج و بحث
 آنالیز حرارتی گرافیت

نشان  (3)گرافیت در شکل  ۀنمون توزین حرارتینتایج آنالیز 
مربوط به  C019°داده شده است. پیک گرماگیر در دمای 

، کاهش وزن نمونه مشاهده C205°. در استتبخیر رطوبت 
در این  ، کاهش وزن[1]گوش که بر اساس پژوهش  شودمی

. پیک استناشی از حذف آب ترکیبی  محدوده دمایی

 C523°گرماگیر مربوط به آزادشدن مواد فرار در دمای 
، [18]و همکاران کسل های . بر اساس یافتهشودمیمشاهده 

در دماهای  O2Hو  2H ،CO ،2COمواد فرار سبک همچون 

 .شوندمیآزاد  C311°کمتر از 
 

 
 

شده در نرخ گرمایش گرافیت انجام توزین حرارتیآنالیز   3شکل 

°C/min 01 ناتمسفر آرگو در 

 

 زمان-ی دماهامنحنی
نشان داده  (0)در شکل  iTو  oTزمان برای -ی دماهامنحنی
 iTشدن منحنی است. کاهش در شیب و درنهایت افقی شده

 . کاهش شیباستناشی از تبخیر رطوبت  C011°در حدود 
یز کربنات کلسیم ن ۀمربوط به واکنش تجزی C951°در حدود 
. دو تحول تبخیر و تجزیه در شودمیمشاهده  iTدر منحنی 
بودن ترموکوپل زدیکمشهود نیست که علت آن ن oTمنحنی 

تر منبع حرارتی و جبران سریعسطح بیرونی و بیرونی به 
. ستادرونی  قسمتنسبت به  گرمای مورد نیاز این دو تحول

ر کربن د شدنگازیافت شیب مربوط به واکنش گرماگیر 

هر دو منحنی قابل مشاهده  دربارۀ C805-835° ۀمحدود
 واکنشوقوو این است که  ۀدهنداست. این افت شیب نشان

و رسیدن دما به حداقل  انتقال حرارت کربن با شدنگازی
دهنده اهمیت نرخ انتقال محدود شده است که نشان مورد نیاز

و همکاران  Liu. در پژوهش استحرارت در این سیستم 
زغال و کک نیز  بارۀکربن در شدنگازیواکنش وقوو  [19]
 شد. مشاهده C821°دماهای بیش از در 
 

 
 

 (iT)ی درونیهاترموکوپل باآمده دستزمان به-ی دماهامنحنی  0شکل 

 (oT)و بیرونی

 

  احیای هاآزمون
نات کرب-گرافیت احیاکننده مخلوط بارۀدر احیانتایج آزمون 

، oT-600نشان داده شده است. در  (5)کلسیم در شکل 
 حاصل از آزادشدن مواد فرار گرافیت 2Hو  COگازهای 

بیان  [20]فروهان و سوهن نند. کشرکت  احیاتوانند در می
اصلی  وجز C0111-011 ،2H°اند که در محدوده دمایی کرده

. براساس محاسبات استاکسید آهن  یدر احیامواد فرار 
، در هر دمایی بیش از دمای محیط و در [21]ترمودینامیکی 

ود. ش احیاتواند به مگنتیت ، هماتیت میCOو/یا  2Hحضور 

 (، احیایC523°در دمای آزادشدن مواد فرار در این پژوهش )
یا  O2/H2Hهای مگنتیت به آهن فلزی نیز هنگامی که نسبت

2CO/CO [21]پذیر است باشند، امکان 0و  0ترتیب برابر به .

، تجزیه کربنات [22] گالاگهر و جانسونهای بر اساس یافته
 کهشود  زآغا C311°کلسیم ممکن است در دمای کمتر از 
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افزایش در محفظه را  2COفشار جزئی  وقوو این واکنش
ار فش در این شرایط رسدنظر می. بنابراین بعید بهدهدمی

مگنتیت به  احیای به مقدار مورد نیاز برای 2Hو  COجزئی 
(، 5)شکل احیای هاآزمونآهن فلزی برسد. بر اساس نتایج 

توان می است که درصد 01حدود  oT-600 ۀنمون میزان احیای
آن را به احیای بخشی از هماتیت به مگنتیت با کمک مواد 

  فرار نسبت داد.
 

 
 

مخلوط  بارۀزمان در با گذشت احیانمودار میزان پیشروی   5شکل 

 کربنات کلسیم-گرافیت ۀاحیاکنند
 

به دمای واکنش   oT، قبل از اینکه (5)بر استاس شتکل    
(. oT-900است )  کم نسبتا   احیانرخ کربن برسد،   شدن گازی

شرایطی که   کربن   شدن گازیبه بیش از دمای واکنش  oTدر 

oT-یابد )بعد از افزایش قابل توجهی می احیارستتد، نرخ می

ن  (.900 یا ، نرخ iT-950 ۀپس از نمو حدودی    اح فت    تا  ا
درصتتد( قبل از آن  33)حدود  احیابخش اعظم  ، زیراکندمی

و احیای بیشتر مستلزم نفوذ گازی به مرکز نمونه  اتفاق افتاده
 است.

 

 بررسی تغییرات فازی 

نالیز   نه  XRDآ ن  iT-950-60تا   oT-600ی ها نمو  ۀو نمو
طور نشان داده شده است. همان    (3)در شکل   اولیه کنسانتره 

، کنستتانتره شتتامل فازهای هماتیت و شتتودمیکه مشتتاهده 
ست مگنتیت    اهماتیت به مقدار زیادی ب، oT-600 ۀ. در نمونا

ست. با  مگنتیت  شده ا شکیل   این وجود  احیا  در این نمونه، ت
. علت این موضوو فشار جزئی    شود میآهن فلزی مشاهده ن 

oT- ۀ. در نموناستتتحاصتتل از مواد فرار  COو  2Hناکافی 

نداشتتتته و بخشتتتی از      900 ، دیگر اثری از هماتیت وجود 
. عدم حضتتور آهن شتتده استتت احیابه وستتتیت  نیز مگنتیت

  COناشتی از فشتار جزئی پایین    فلزی در این نمونه احتمالا 
. در شرایط   [19] است کربن  شدن گازیقبل از وقوو واکنش 

بیرونی از  احیاکننده  ، دما در مخلوط  oT-1000 ۀآزمون نمون 
کربن بیشتر شده و منجر به تکمیل    شدن گازیدمای واکنش 
ر دمگنتیت به وستتتیت و تشتتکیل آهن فلزی  یواکنش احیا

iT-تا  iT-950 ۀاز نمون احیابا پیشروی شده است. این نمونه 

کاهش    950-60 یت  ، وزن آهن فلزی افزایش و وزن وستتتت
 یابد.می

 

 
 

 کنسانتره ۀو نمون iT-950-60تا  oT-600ی هانمونه XRDآنالیز   3شکل 

 

 انتقال جرم تأثیر
اوام  خانتقال جرم نفوذی،  کنندهکنترل تأثیرمنظور بررستتی به

پیشنهاد   یاهاناستو ۀرا برای هندس (2) ۀرابط [23]فلاناگان و 
 :اندکرده

(1 − (1 − α)
1

2)2=kt    (2)        
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شده و ثابت احیاترتیب کسر به kو  αدر این رابطه،  
در فصل  احیا شودمیاین مدل فرض  در. استسرعت 
و نرخ  دهدمینداده رخ واکنش ۀمحصول و هست ۀمشتر  لای
ز ای بالاتر ابه مقدار قابل ملاحظه فصل مشتر واکنش در 
، شودمیمشاهده  (5)طور که در شکل همان .استنرخ نفوذ 

ارد. دپژوهش حاضر  های تجربیاین مدل انطباق خوبی با داده
که  ااحیپایانی میانی تا توان نتیجه گرفت که در مراحل می
انتقال  ،شرایط دمایی یکسانی در نمونه نیز حاکم است تقریبا 

نفوذ مولکولی به فصل مشتر   سازوکارجرم اجزای گازی با 
FeO-Fe کند. عمل می فرایند کنندهکنترل ۀمرحل عنوانبه
نیز به  [11]و همکاران چادوری و  [24]و همکاران احمد 
 جرم نفوذی در مراحل پایانی احیای انتقال ۀکنندکنترلنقش 

غال ز کربوترمی در سیستم مخلوط و کامپوزیتی اکسید آهن/
 اند.اشاره کرده

 

 
 

1)نمودار   5شکل  − (1 − 𝛼)
1

 میانی تا بر حسب زمان در مراحل 2(2

 مگنتیت-کنسانتره هماتیت یاحیا فرایندپایانی 

 

 احیاکنندهافزودن هماتیت به مخلوط  تأثیر
نشان داده است که حضور مقادیر جزئی آهن  هابررسیبرخی 

 311گرافیت تا  شدنگازیتواند سبب افزایش نرخ فلزی می
اند که گزارش کرده [26]و همکاران واکر  .[25]برابر شود 

تواند می FeOدر حضور مقادیر اند  از  آهن فلزی فقط
کربن عمل کند.  شدنگازیکاتالیزور واکنش  عنوانبه

اکسیداسیون آهن فلزی به مگنتیت و/یا هماتیت خاصیت 
مجدد  ، احیایاین برد. با وجودکاتالیزوری را از بین می

یزوری را کاتال تأثیر احیاکنندههماتیت و مگنتیت در اتمسفر 
به مخلوط  افزودن هماتیت تأثیرکند. دوباره ایجاد می

نشان داده شده است.  (9)در شکل  احیابر پیشروی  احیاکننده
دود تا ح احیا، پیشروی هماتیتبراساس این شکل در حضور 

ود که ذکر شد باینیز افزایش یافته است. این نکته  درصد 8
در مراحل میانی به  احیاکنندهشده به مخلوط هماتیت افزوده
ربن ک شدنگازیکاتالیزور واکنش  عنوانبه و احیاآهن فلزی 

ن کرب شدنگازینقش ایفا خواهد کرد. افزایش نرخ واکنش 
 احیاو در نتیجه افزایش نرخ  COمنجر به افزایش فشار جزئی 
 دنشگازیناشی از افزایش نرخ  احیاخواهد شد. افزایش نرخ 

یکی  انعنوبهکربن  شدنگازیواکنش  تأثیردهنده کربن نشان
 .تاسکنار انتقال جرم  در احیا فرایند ۀکنندکنترلاز مراحل 

 

 
 

ر کربنات کلسیم ب-افزودن هماتیت به مخلوط گرافیت تأثیر  9شکل 

 زمان با گذشت احیانرخ 

 

 احیا فرایندنقش قسمت درونی در 
جای مخلوط در حالتی که به احیااختلاف میزان پیشروی 

پودر آلومینا قرارداده شده و در حالتی ی، اهنااستو ۀنموندرونی 
 صورت توپر ساخته شده با حالت عادی در شکلنمونه بهکه 
در  ،شودمیطور که مشاهده نشان داده شده است. همان (8)

زان می ،پودر آلومینا قرار دارد ،حالتی که قسمت درونی نمونه
کمتر از حالت عادی است.  درصد3تا میزان  احیاپیشروی 

 یان احیاناشی از حذف میز ف عمدتا رسد این اختلانظر میبه
مقدار آن در مقابل  ، هرچندناشی از مخلوط درونی است

یی هاآزمونپس از پایان بیرونی اند  است.  احیاکنندهمخلوط 
که از پودر آلومینا در قسمت درونی استفاده شده بود، مشاهده 
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جریان گازی از علت شد بخش قابل توجهی از این پودر به
این پدیده ریخته شده است. به بیرون  محفظهروزنه 
رما جرم و گانتقال سازوکار گازی در جریان  تأثیردهنده نشان

در حالتی که نمونه  ،(8)شکل  به توجهبا. استدر این سیستم 
نسبت به  درصد 22تا نزدیک  احیامیزان پیشروی ، استتوپر 

رسد علت این نظر می. بهیافته استکاهش حالت عادی 
 شدنتخلخل قسمت درونی )جایگزین میزانکاهش موضوو 

دارای بایندر( و در  ۀفشرد ۀیک بستر پودری روان با نمون
سمت به احیاگازهای حاصل از نفوذ شدن دشوارنتیجه 

قسمت درونی  دهدمیاین نتایج نشان  .است خروجی محفظه
حل م عنوانبهاهمیت بسزایی  فرایندی در این اانهاستو ۀنمون

که لازمه پیشرفت  دارد احیاهای حاصل از خروجی گاز
ر آن موجود د احیاکنندهو نقش مخلوط  استاحیهای واکنش

 است. اند  در این شرایط نسبتا 
 

 

مخلوط  یجاکه به یدر حالت احیا یشرویپ یزاناختلاف م  8 شکل

که نمونه  حالتی و(  )  قرار داده شده یناپودر آلوم یدرون ۀاحیاکنند

 عادی حالت به نسبت( ) است توپر ساخته شدهصورت به

 هانمونهسطح مقطع بررسی 
در شکل  iT-950-60تا  oT-1000ی هانمونهمقطع عرضی 

 علتبه oT-900 ۀدر نموننشان داده شده است.  (01)
آهن  بن،کر شدنگازیدمای واکنش  نسبت به تربودن دماپایین
برای  هاین نموناستحکام  تشکیل نشده است. در نتیجهفلزی 
 احیاسازی مقطع کافی نبود. پیشروی دادن و آمادهبرش
مشهود است که علت  (01)صورت توالی شیمیایی در شکل به

 استحیاهای تر انتقال جرم نسبت به نرخ واکنشآن نرخ پایین
شد، انتقال جرم گاز  نیز اشاره طور که قبلا . همان[27]

این  کنندهکنترل، FeO-Feبه فصل مشتر    (CO) احیاکننده

oT-) هانمونه ۀهمدر . است در مراحل میانی تا پایانی فرایند

آهن فلزی در منطقه بیرونی نمونه  ۀ(، لایiT-950-60تا  1000
تا  oT-1000 ۀآهن فلزی از نمون ۀمشهود است. ضخامت لای

رو به افزایش است. در شرایطی که دمای  iT-950-60 ۀنمون
 دنشگازیدرونی به بیش از دمای واکنش  احیاکنندهمخلوط 

لی داخ ۀآهن فلزی در منطق ۀ، لایباشدکربن افزایش یافته 

وجود  (. باiT-950-60تا  iT-950نمونه نیز تشکیل شده است )
از  آهن فلزی ۀضخامت این لایه بسیار کم است. رشد لایاین 

ی بسیار کمتر از رشد آن از سطح اهانسطح داخلی گندله استو
درونی سبب  احیاکنندهبیرونی است. دمای کمتر مخلوط 

از طرف  .شودمیاز سطح داخلی  ااحیمحدودشدن پیشروی 
)در جهت  سمت مرکز محفظهدیگر وجود جریان گازی به

ه سمت نمونگازی از قسمت داخلی به جریانبا  شیب دمایی(
ممانعت خواهد کرد. این عوامل سبب پیشروی بسیار کند 

 .شودمیاز سطح داخلی نمونه  احیا

 

 
 

 

 

 کربنات کلسیم-مخلوط گرافیت باشده احیا iT-950-60تا  oT-1000ی هانمونهمقطع عرضی  01شکل 

To-1000 Ti-950 Ti-950-20 Ti-950-40 Ti-950-60 

1 cm 
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 مورفولوژی آهن فلزیبررسی 
 ۀآهن فلزی بیرونی نمون ۀاز لای SEMتصاویر میکروسکوپ   

60-950-iT   ست.      (00)در شکل شده ا شان داده    این شکل ن
شان  شته    ن ساختار ر شکیل  شد دهنده ت ی  آهن فلز ۀهای زینتر

اند که ان کردهبی [28]و همکاران سیتن  . است بیرونی  ۀدر لای
سیل احیای  تغییر ضور   مخلوط گازی یپتان سبب     CaOو ح

 .  شودمیای هصورت رشتتشکیل آهن فلزی به
 

 
 

 ۀهنددآهن فلزی بیرونی نشان ۀاز لایتصویر الکترون ثانویه  00شکل 

 آهن فلزی  ۀشدهای زینتررشته

 
 گیرینتیجه

  بایت مگنت-کنسانتره هماتیت  سازوکار احیای در این تحقیق، 

زیر  و نتایج هکربنات کلستتیم بررستتی شتتد-مخلوط گرافیت

 :ه استدست آمدهب
 ( عمدتا درصد33 تا) احیا فرایندمراحل اولیه تا میانی . 0

 .استانتقال حرارت داخل محفظه  تأثیرتحت

وستیت به آهن فلزی  ، احیایXRDبر اساس نتایج آنالیز . 2
کربن در مخلوط  شدنگازیشروو واکنش  تا قبل از
 .شودمینانجام  احیاکننده

و بررسی مدل سینتیکی،  احیای هاآزمونبر اساس نتایج . 3 
 FeO-Feبه فصل مشتر   احیاکنندهانتقال جرم گاز 

      فرایند کنندهکنترل کربن شدنگازیهمراه واکنش به

( درصد83تا  درصد33در مراحل میانی تا پایانی ) احیا
 .است

گرفته در ، مخلوط قراراحیای هاآزمونبر اساس نتایج . 0
می ک تأثیر فرایندی در این اهانقسمت داخلی نمونه استو

نقش ( و درصد3)حداکثر است داشته  احیادر پیشروی 
خروج گازهای حاصل  کردن تسهیل ،درونی اصلی قسمت

 .ستاحیااز 
دهنده رشد فصل مشتر  نشانمشاهدات آزمایشگاهی . 5

FeO-Fe صورت توالی شیمیایی بوده که دلیل به      
انتقال جرم در این سیستم  کنندهکنترلدیگری بر نقش 

است.
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 يط آبياز مح 141 يحذف رنگ قرمز واکنش يها برات و کاربرد آنيمس فر يسينانوذرات مغناط ۀن مشخصييسنتز و تع
 مقاله پژوهشی 

 (0)وحید محمودی           (3)طاهره روحانی بسطامی           (2)علی احمدپور       (0)وحید مجاور

 

 دهيچک
لن یط اتیدر مح ییروش حلال گرمابه( Spinel ferriteت )ینل فریاسپ یستالیبا ساختار کر (4O2CuFe) تیمس فر یسیمغناط، نانوذرات پژوهشن یدر ا

 یمطالعه رفتار جذب سطح به کارگرفته شدند. یجذب سطح فرایند به کمک یط آبیاز مح (RR141) یحذف رنگ قرمز واکنش یه و برایته کولیگل
RR141 مانند  یاتیعمل یر پارامترهاییمختلف و با تغط یدر شراpH انجام  ینده آلیه آلایمحلول و غلظت اول یزمان جذب، دما، محلول، مقدار نانوجاذب

 کینتیس ۀر مطابقت دارند. مطالعیزوترم لانگمویها با اج نشان دادند دادهیدست آمدند و نتابه ppm 01-01 ۀدر محدود یجذب سطح یهازوترمیشد. ا
 کند. یت میت از مدل هو تبعیسطح نانوذرات مس فر یرو RR141ک جذب ینتینشان داد که سجذب 

 

 .ریزوترم لانگموی، اییحلال گرما فرایند، 000 یقرمز واکنشرنگ  ،یسیمغناط خواصت، ینانوذرات مس فر  يديکل هايواژه

 
Synthesis and Characterization of CuFe2O4 Magnetic Nanoparticles and Their Application for 

Removal of Reactive Red 141 from Aqueous Solution 

 
V. Mojaver       A. Ahmadpour      T. Rohani Bastami       V. Mahmoodi 

 
Abstract 
In this research, spinel ferrite (CuFe2O4) magnetic nanoparticles were synthesized by the solvothermal approach 

in the polyol media and used for the adsorptive removal of Reactive Red 141 (RR 141) as a model of organic dye. 

Batch adsorption studies were carried out for various pH values, nanoadsorbent loadings, contact times, 

temperatures, and initial concentrations of the organic pollutant. The adsorption isotherms were in the range of 

10–50 ppm and the results fitted well with Langmuir isotherm. The sorption kinetic studies well-defined to Ho’s 

pseudo-second order model. This research suggests an effective low cost CuFe2O4 nanoadsorbent with a 

reasonably high efficiency for the removal of RR141 compound, which allows convenient recovery from aqueous 

media using a weak external magnetic field. 

 

Key Words  CuFe2O4 nanoparticles, Magnetic properties, Reactive Red 141 dye, Solvothermal process, Langmuir 

isotherm. 
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 مقدمه

 یبمنابع آ یآلودگ ،یطیمحستیز یاصل یهایاز نگران یکی

ت اس ینیرزمیو ز یسطح یهابه آب یاز نفوذ مواد سم یناش

ت ی. فعال[1] شودیم یدنیت آب آشامیفیکه منجر به کاهش ک

از پساب شامل  یادیحجم ز یع نساجیصنا یواحدها

و... را  یها، مواد فعال سطحمتنوع مانند رنگ یهایآلودگ

 یهاگسترده از رنگ ۀ[. استفاد1کند ]یست میط زیوارد مح

و  یسطح یهاعمده در آب یجاد آلودگیمنجر به ا یآل

ستند ه یبات سمیترک یواکنش یهاشده است. رنگ ینیرزمیز

زش، ت، سویاز مشکلات مانند حساس یاریکه باعث بروز بس

سرطان در انسان  یو حت یکیآماس پوست، جهش ژنت

اب در پس یرنگ یهایه آلودگین تصفی. بنابرا[4-2] شوندیم

دار برخور یادیزت یست از اهمیط زیآن به مح ۀیتخلقبل از 

 یرنگ یهاشامل عامل یواکنش یها، رنگیطورکلاست. به

ر گیکل و دین )شامل مس، نیانیا فتالوسی( −N=N−آزو )

موجودات  یک هستند که برایآرومات یهافلزات( و حلقه

آزو،  یهان رنگیند. در بهستزا و جهش یزنده سم

از  000 یاز حذف رنگ قرمز واکنش یکم یهاگزارش

[. هرچند ممکن است 7-5وجود دارد ] یآب یهاطیمح

و  ونده شیتجز یهوازیط بیآزو در شرا یواکنش یهارنگ

جاد یا یاچندحلقه یهانیمانند آم ییزامحصولات سرطان

 یهاروش یبات رنگیحذف ترک برایل، ین دلیکنند. به ا

، [9] ییایمی، ش[8] یکیزیف یهاروششامل  یمتفاوت

توسعه  [14 ,13] یزوریو فوتوکاتال [12-10] یکیولوژیب

 یجذب سطح، پساب هیتصف یهاروشن یب. در اندافتهی

 یبات رنگیدر حذف ترک هاروشن یثرترؤاز م یکیعنوان به

 یهار، استفاده از جاذبیاخ یهامطرح شده است. در سال

[، زغال 19] یصنعت یها[، زباله18خاکستر ]مانند  یمتیقارزان

[، 22پتوس ]ی[، پوست درخت اوکال21خاک اره ][، 20سنگ ]

[ در 25] تیدروتالسیه[ و 24توسان ]ی[، ک23شکر ]یتفاله ن

امروزه افته است. یگسترش  یبات رنگیحذف ترک

ت سوپر یل دارابودن خاصیدلبهت یفر ینانوساختارها

 ینانو برا ۀس، نسبت سطح به حجم بالا و اندازیپارامغناط

اند. هرچند هشداستفاده  آبه یمانند تصف یاهداف متفاوت

ط یدر مح زیاد یت پراکندگیار کوچک و قابلیبس ۀل اندازیدلبه

، جداکردن نانوذرات یجذب سطح فرایند، پس از یآب

معمول مانند  یهاروششده از فاز محلول به کمک استفاده

 یسیناطمغ یون مشکل است. جداسازیلتراسیوژ و فیفیسانتر

ر به تواند منجیه پساب است که میتصف یهایاز فناور یکی

ک جداکننده یبا استفاده از  یط آبیجاذب از مح یجداساز

 ییایمیت با فرمول شیمس فر[. 29-26شود ] یسیمغناط

CuFe2O4 است  تینل فریاسپ یستالیک ساختار کری یدارا

 +Cu2 یهاونیبا  یوجههشت یهاکه در آن، محل

و  یچهاروجه یهان محلیب +Fe3 یهاونیشده و اشغال

 [.31-30اند ]ع شدهیکسان توزیطور به یوجههشت

ت با استفاده از ین پژوهش، نانوساختار مس فریدر ا 

. کول سنتز شده استیلن گلیط اتیدر مح ییروش حلال گرما

حذف مولکول رنگ قرمز  ین نانوساختار برایسپس از ا

علاوه، اثر استفاده شده است. به یط آبیاز مح 000 یواکنش

محلول،  یمحلول، دما pHمانند  یمتفاوت یاتیعمل یپارامترها

رنگ در محلول  ۀیو غلظت اول فرایندزان جاذب، زمان یم

ج یات، نتینهاشده است. در یبررس یجذب سطح فرایند یرو

روش شده بههیته 4O2CuFeق نشان داد که نانوذرات ین تحقیا

 یهاکول جاذبیلن گلیط اتیدر مح ییحلال گرما ۀساد

و به  است یط آبیاز مح RR141ب یحذف ترک یبرا یثرؤم

)استفاده از  یخارج یسیدان مغناطیک میکمک اعمال 

 ها وجود دارد.و استفاده مجدد از آن یابیربا( امکان بازآهن

 

 هاروشمواد و 

و بدون  اندیشگاهیخلوص آزما یدارا ییایمیمواد ش ۀهم

( آبدار IIIد آهن )یند. کلرشدشتر استفاده یب یسازخالص

O2.6H3FeClم ی، استات سدCOONa3CHکول و یلن گلی، ات

سنتز  یو برا هیاز مرک ته O2.2H2CuClد مس آبدار یکلر

 Hinaاز  000 یکار گرفته شدند. رنگ قرمز واکنشنانوذرات به

Shan Hay تد. اطلاعاشاستفاده  ینده آلیعنوان آلاو به هیته 

 اند.آورده شده (0)در جدول  RR141مربوط به مولکول رنگ 
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 ۀژیزه با مقاومت ویونیدر تمام مراحل پژوهش، از آب د
1-.cmΩm 2/09 .استفاده شد 

 
 

 000خصوصیات شیمیایی رنگ قرمز واکنشی   0جدول 
 

 شیمیایی فرمول maxλ apK نام

RR141 nm001 *1/0> 8S26O8Na14N2Cl26H52C 
 

 *pKa  گروه های سدیم سولفونات مولکول های رنگ خیلی پایین است

به فرم  0بالاتر از  pHدر  RR141(. در نتیجه، انتظار می رود 0)کمتر از 

−آنیونی باشد )با گروه های 
3SO–[ )32.] 

 

 فرایندروش ( به4O2CuFeت )یمس فر یهاستالینانوکر 

طور هبدست آمدند. کول بهیلن گلیط اتیدر مح ییحلال گرما

مول از یلیم0/2د آهن آبدار و یمول از کلریلیم 0خلاصه، 

کول حل شدند. یلن گلیتر اتیلیلیم 01د مس آبدار در یکلر

م به محلول یگرم استات سد 6/3د، یزدن شدسپس تحت هم

افت. دوغاب یقه ادامه یدق31مدت زدن بهاضافه شد و هم یقبل

ساعت 02مدت بهخته شد و یک اتوکلاو تفلون ریحاصل در 

 یشدن در دمانگاه داشته شد. پس از خنک Co 091 یدر دما

ت( یرنگ حاصل )نانوذرات مس فراهیاتاق، رسوب س

زه یونیآب د بابار نیو چند یآورجمع یسیصورت مغناطبه

ساعت 02مدت آمده بهدستشو داده شد. رسوب بهوشست

 خشک شد. Co 61 یدر دما

ت، ینانوذرات مس فر یستالیساختار کر یابیارز برای 

سنج ک پراشی( به کمک XRDکس )یا ۀز پراش اشعیآنال

اتاق  ی( در دماXRD, D8-Advanced brukerکس )یا ۀاشع

( انجام شد. nm 00016/1=λ) Cu Kبا استفاده از تابش 

ک ی( با استفاده از FTIRه مادون قرمز )یل فوریف تبدیط

 cm-1 ۀدر محدود Thermo Nicoletمدل  FTIRسنج فیط

و ساختار نانوذرات  یدست آمد. مورفولوژبه 011-3911

 یبورع یکروسکوپ الکترونیت به کمک دستگاه میمس فر

(TEM, LEO 912 ABآنال )یسیات مغناطیز شدند. خصوصی 

ک یت به کمک ی( نانوذرات مس فرM-H ی)منحن

 ی( در دماVSM, PPMS-9Tمرتعش ) ۀسنج نمونسیمغناط

K 311 یف مرئین شدند. طییتع( فرابنفش/UV/Visنمونه ) ها

 فیک طیبه کمک  000 یو غلظت مولکول رنگ قرمز واکنش

UV/Vis (Analytic Jena, SPEKOL 1300 )نورسنج 

ها به کمک قانون در نمونه RR141دست آمدند و غلظت به

 ن شد.ییتع nm 001=λ ون دریبراسیکال یلامبرت و منحن-ریب

 
 عيدر فاز ما یجذب سطح

در  000 یرنگ قرمز واکنش یجذب سطح یکیسنت ۀمطالع
انجام شد.  0 ۀیاول pHو  Co 31 یوسته در دمایستم ناپیک سی

ت( یاز جاذب )مس فر یها، مقدار مشخصشین آزمایدر ا
 RR141 یتر از محلول آبیلیلیم 211 یک بشر حاویدرون 

 یهازوترمیخته شد. ایمتفاوت و مشخص ر یهادر غلظت
 یهات در غلظتیگرم از مس فر 120/1 یبرا یجذب سطح

(. جذب ppm 01-01دست آمدند )متفاوت از رنگ به ۀیاول
دست ر بهیز ۀ( به کمک معادلeqنده بر واحد گرم جاذب )یآلا

 :[33] آمد
 

(0  )   qe =
V(C1-Ce)

M
 

شونده ه جذبیغلظت اول 0Cحجم محلول،  Vکه در آن،  
 Mدر فاز حالت تعادل و  هشوندغلظت جذب eCدر محلول، 

 جرم جاذب است.
 

 ج و بحثينتا
 تينانوذرات مس فر ۀن مشخصييتع

 (0)در شکل  4O2CuFeکس نانوذرات یا ۀپراش اشع یالگو

 یدهنده فاز مکعبنشان XRD یهاکینشان داده شده است. پ

 ,ICDD-01-077-0010, space group Fd-3mت )یمس فر

a=b=c=8.37 Å) پراش مربوط به مس  یهاکیهستند. پ

، o300/09 ،o076/31 ،o00/30برابر با  θ2ر یت در مقادیفر
o21/03 ،o09/03 ،o03/07 ،o70/62 ،o20/70  وo22/79 

(، 300(، )221(، )000) یستالیب متناظر با صفحات کریترتبه

 [.34( بودند ]000( و )033(، )001، )(000(، )022(، )011)

ت را نشان یت مس فرنانوذرا FTIRف یط (2)شکل  



 ها...سنتز و تعیین مشخصۀ نانوذرات مغناطیسی مس فریت و کاربرد آن 61

 

 
 00110011سال سی و دوم، شماره دو، سال سی و دوم، شماره دو،  نشریۀ مهندسی متالورژی و موادنشریۀ مهندسی متالورژی و مواد

را  cm 011-1جذب در طول موج در حدود  ی. باندهادهدمی

 یوجههشت یهاکمپلکس یتوان به ارتعاشات کششیم

(−2O−3+Fe[ نسبت داد )گر با شدت بالا که ید ی[. باندها35

 یمربوط به حرکت کشش ،مشاهده شدند cm 907-1و  632در 

 [.34-35ند ]هست( 2O−2+Cu−) یچهاروجه یهاکمپلکس

 

 
 

 4O2CuFeالگوی پراش اشعه ایکس برای نانوذرات   0شکل 

 

 
 

 نانوذرات مس فریت FTIRطیف   2شکل 

 

و  611واقع در  یشده متناظر با باندهامشاهده یهاکیپ 
1-cm 011 یبا الگو FTIR علاوه، ت تطابق دارند. بهیمس فر

از  یناش cm 3009-1و  0609شده در حدود مشاهده یهاکیپ

 یورشده جذبآب  یهامولکول یوخمش یکشش یهاحالت

 [.36ند ]هستت یسطح مس فر

ت به کمک ینانوذرات مس فر یسیات مغناطیخصوص 

دان یر میز شدند. مقادیآنال یسیپسماند مغناط ۀحلق یریگاندازه

مانده یس باقی( و مغناطsMس اشباع )ی(، مغناطCH) یواگردان

(rMبه )ب برابر با یترتeO 09 ،06/09  وemu/g0/3 ن ییتع

 شدند.

 

 
 

 پنمودار حلقه پسماند مغناطیسی نانوذرات مس فریت  3شکل 

 

واضککح اسککت که نانوذرات مس فریت    (3)در شکککل  

شان می      سی از خود ن سوپرپارامغناطی دهند که این امر رفتار 

به  فرایندها از محیط  دلیلی بر امکان جداسکککازی آسکککان آن  

 .استکمک اعمال میدان مغناطیسی خارجی 

نشککان داده شککده اسککت،    (0)طور که در شکککل همان 

مورفولوژی و سکککاختار نانوذرات مس فریت به کمک آنالیز   

TEM .ارزیابی شدند 

نشان داده شد که اندازه نانوذرات مس فریت در محیط     

نانومتر متغیر اسککت. همينین تصککاویر  211تا  01واکنش از 

TEM   دهنده مورفولوژی کروی   نشکککان زیاد  نمایی زرگببا

 نانوذرات مس فریت بودند.
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بزرگ نمایی پایین و  4O2CuFe (a) انوذراتن TEM تصاویر  0شکل 

(bبزرگ نمایی بالا ) 

 

 یمطالعات جذب سطح
 هياول pHاثر 

 محلول رنگ روی رفتار جذب سطحی ۀاولی pH اثر مقدار

RR141  شان قات نیتحق .شدنانوذرات مس فریت بررسی  با
 رگذاریثأمهم و ت یاز پارامترها یکیمحلول  pHداده است که 

 ی[. برا37] است یآل یهارنگت جذب یظرف یرو
قه، یدق 61در مدت  RR141جذب  یرو pHاثر  یریگاندازه
با  9تا  pH 3در محدوده  Co31 یش در دماین آزمایچند

تر محلول یلیلیم 211ت با یفر مس g 10/1 استفاده از
طور که قبلا  ( انجام شد. همانppm21شونده )غلظت جذب

 RR141، 1/0بالاتر از  pHر یرود در مقادیاشاره شد، انتظار م

 3 ۀدر محدود pH ریمقاد در ن رو،یباشد. از ا یونیبه فرم آن

تبدیل زه یونی RR141 یهاونیبه آن RR141 یهامولکول، 9تا 
بار  ۀنقط pH از ترنییمحلول پا pHکه  یشوند. هنگامیم

ه بار مثبت بود یسطح ذره داراباشد، ت ی( مس فرpzcpHصفر)

ت باشد، سطح ذره یمس فر pzcpHبالاتر از  pHکه  یهنگامو 
 یقات قبلی[. در تحق37خواهد داشت ] یدر محلول بار منف

ت ینانوذره مس فر یبرا pzcpHنشان داده شده است که مقدار 

نشان داده  (0)طور که در شکل [. همان37است ] 0/0برابر با 
( pH=3) یدیط اسیاز مح RR141شده است، حذف کامل 

ط سطح مس ین شرایقه مشاهده شد. در ایدق 01پس از  فقط
 یونیبه فرم آن RR141و مولکول  استبار مثبت  یت دارایفر

ن یب یکیالکترواستات ۀجاذب یروین، نیخود خواهد بود. بنابرا
RR141 و  یش بازده جذب سطحیت به افزایو سطح مس فر

ط یشود. اما در شرایم منجر یدیط اسیحذف کامل در شرا
 کیسولفون یهاان گروهیدافعه م یروی(، نpzcpH>pH) ییایقل

RR141 ۀبه دافع یت با بار منفیو سطح مس فر 

 ود.شیم منجر یک و کاهش بازده جذب سطحیالکترواستات
 

 
 

توسط  RR141اولیه محلول برروی جذب سطحی  pHاثر   0شکل 

 سطح نانوذرات مس فریت

 

 اثر زمان تماس و مقدار جاذب
بازده حذف  یرو فراینددهنده اثر زمان نشان (6)شکل 

RR141 و  10/1، 120/1ت )یسه مقدار جاذب مس فر یبرا
g 1/0تر یلیلیم211قه با استفاده از یدق 61تا 0 یزمان ۀ( در باز

 pHمحلول رنگ ) یعیطب pH( در ppm 21محلول رنگ )

 ی( و دماpH=1/0ا باز، ید یکردن اسمحلول رنگ بدون اضافه

100 nm(a)

(b)
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نشان داده  (6)طور که در شکل . هماناست( Co 31=Tاتاق )
ر بازده حذف رنگ برابر با یقه، مقادیدق 21شده است، پس از 

، 120/1ر یمقاد یب برایترتدرصد به 30/96و  69، 09/01
 دست آمد.ت بهیاز نانوذرات مس فر g 0/1و  10/1
 

 
 

 RR141اثر زمان تماس و مقدار جاذب برروی حذف مولکول   6شکل 

 با استفاده از نانوجاذب مس فریت

 

سطح     ینتا  سرعت جذب  شان دادند که   RR141 یج ن

س  فرایند ۀیت در لحظات اولیمس فر یرو سر یجذب ب ع یار 
سر     شد  ست. ر شان    ۀیبازده حذف در مراحل اول عیا جذب ن

 یرو یجذب سکککطح  یها از محل  یادی که تعداد ز   دهد می
  سککرعت باسککطح جاذب وجود دارند که با گذشککت زمان به

 شوند.یاشغال م RR141 یهامولکول
 

 محلول رنگ ۀياثر غلظت اول
در  RR141 ظرفیت جذب تعادلیدهنده نشکککان (7)شککککل 
ظت  نگ )   ۀی اول یها غل فاوت محلول ر  ( درppm 01-01مت
 pHاز جاذب در   g 120/1قه با اسکککتفاده از     یدق 021زمان  

 .استاتاق  یمحلول رنگ و دما یخنث
محلول  ۀنتایج نشان دادند که با افزایش غلظت اولی 

 یابد. بیشترین ظرفیترنگ، ظرفیت جذب نیز افزایش می

g/RR141 mg شده در حدود جذب سطحی مشاهده

4O2CuFe 9/000 تواند ناشی از وجود تعداد بود. این امر می

زیاد نقاط فعال سطحی روی سطح جاذب مس فریت و 
های رنگ با افزایش غلظت باشد. افزایش تعداد مولکول

، ppm 01عبارت دیگر، با افزایش غلظت محلول رنگ تا به
های رنگ در محلول، احتمال دلیل افزایش تعداد مولکولبه

های رنگ بالاتر رفته و مولکول با نقاط فعال سطحیاشغال 
 یابد.بازده جذب سطحی افزایش می
 

 
 

 اثر غلظت اولیه محلول رنگ برروی ظرفیت جذب تعادلی  7شکل 

RR141  4برروی سطح نانوذراتO2CuFe 

 

 یزوترم جذب سطحيمدل ا
ر مولکول ین مقادیغلظت ب ۀمطالع یزوترم جذب سطحیا

ن مطالعه، ی. در اسطح جاذب و دماست یشده روجذب
ر و یلانگمو یزوترم جذب سطحیشده اهشناخت یهامدل

 یرو RR141 یجذب سطح یبررس یبرا چیفروندل
زوترم یا یند. شکل خطشدت استفاده ینانوجاذب مس فر

 [:33دست آمد ]ر بهیز ۀر از معادلیلانگمو
 

(2)   Ce

qe
=

0

q Km L
+ (

0

qm
Ce) 

eq شونده، جذب یغلظت تعادل eC (mg/L)که در آن،  

(mg/g) واحد جرم جاذب و  یازامقدار جذب به(mg/g) mq 
رم زوتیا یر هستند. فرم خطیلانگمو یهاثابت KL (L/mg)و 

 [:33ر است ]یشکل زبه چیندلوفر
 

(3)   log qe = log Kf +
1

n
log Ce 
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 4O2CuFeبرروی نانوذرات  RR141پارامترهای ایزوترم مدل لانگمویر و فروندلیچ برای جذب سطحی   2جدول 

 

 فروندلیچ لانگمویر

(mg/g)mq (L/mg)LK 2R 1/n(mg/g)(L/mg)FK n 2R 

667/066 223/1 999/1 000/00 730/2 922/1 

 

0ت جذب بوده و  ی ک شکککاخص ظرفی  fK که در آن،  

𝑛
 

دهنده نشککان <1/0nر ی. مقاداسککت یشککدت جذب سککطح 

مربوط   یهاه[. داد33ند ]هست  یط مطلوب جذب سطح یشرا 

ندل یلانگمو یها زوترمیبه ا  جدول  یر و فرو آورده  (2)چ در 

 اند.شده

 
 یجذب سطح یکينتيمدل س

تر از محلول رنگ یلیلیم 211با  یکینتیس ۀمطالع یهاشیآزما

سه  ی( براpH=0محلول ) یاخنث pHدر  ppm 21با غلظت 

 ی( در سه دماg 0/1و  10/1، 120/1مقدار متفاوت از جاذب )

ک جذب، ینتیز سیآنال یانجام شدند. برا Co 01و  01، 31

اول لاگرگرن و مدل شبه  ۀبا مدل شبه درج یتجرب یهاهداد

ج نشان دادند که یسه شدند. نتایمقا [33] دوم هو ۀدرج

ت از ینانوذرات مس فرروی  RR141 یک جذب سطحینتیس

 یهاهبا داد یدوم هو که تطابق خوب ۀک شبه درجینتیس

ن نشان یکند. ایت میاز خود نشان داد، تبع یشگاهیآزما

ر دو عامل غلظت یثأتتحت یکه نرخ جذب سطح دهدمی

[. 39] استنانوذرات روی  یجذب سطح یهارنگ و محل

 [:33] شودمیان یر بیشکل زمربوط به مدل هو به ۀمعادل
 

(0  )   t

qt
=

0

k2qe
2
+

t

qe
 

 

ب و عرض ی. شاستثابت سرعت جذب  2kکه در آن،  

tاز مبدأ نمودار 

qt
 ۀن ثابت درجییتع ی( برا9)شکل  tبرحسب  

 به کار گرفته شد. یدوم سرعت جذب سطح

 یتجرب یها( و داده2R) یب همبستگی، ضرا 2kر یمقاد 

 اند.آورده شده (3)در جدول  eqشده ینیبشیو پ
 

 

 
 

 
 

 
 

 01، 31: نمودارهای بررسی سینتیک جذب سطحی در سه دمای 9شکل 

و  120/1( ،b )10/1( aبرای سه مقدار متفاوت از جاذب: ) Co 01و 

(c )0/1 گرم
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 4O2CuFeبرروی نانوذرات  RR141پارامترهای سینتیکی مدل شبه درجه دوم هو برای جذب سطحی مولکول   3جدول 
 

(g/(mg.min)) 2k 2R 
(mg eq/g) 

 (gمقدار جاذب )
 

  پیش بینی شده تجربی
116/1 997/1 00/99 72/97 120/1 

Co 31=T 117/1 999/1 36/60 993/62 10/1 

12/1 999/1 0/39 096/01 0/1 

10/1 999/1 92/90 296/99 120/1 

Co 01=T 12/1 999/1 09/60 976/61 10/1 

103/1 999/1 0/39 163/39 0/1 

10/1 999/1 00/003 000/96 120/1 

Co 01=T 122/1 999/1 29/67 002/62 10/1 

169/1 999/1 79/39 693/39 0/1 

 

 یم جذب سطحيمکانس

است که شامل انتقال  یاچندمرحله فرایندک ی یجذب سطح

( و یلمیجاذب )نفوذ ف یسطح خارجروی  شوندهجذب

 یزمان جذب سطحو هم ودشمیدرون حفرات جاذب 

[. 39افتد ]یجاذب اتفاق م یسطوح داخلروی  شوندهجذب

ن یا تمام ای یکی با یجذب سطح یهافرایندممکن است 

ر یشکل زبه یاذرهۀ نرخ نفوذ درونمراحل کنترل شود. معادل

 [:39خواهد بود ]
 

(6)    qt = kit
0.5 + c 

 

عرض  cو  یاذرهثابت سرعت نفوذ درون ikکه در آن،  

 tq یتوان از رسم نمودار خطیرا م ik. مقدار استاز مبدأ 

را درخصوص  یاطلاعات cمحاسبه کرد. مقدار  0.5tبرحسب 

که مقدار عرض از  یاگونه، بهدهدمی یمرز ۀیضخامت لا

 شتر استیبا ضخامت ب یمرز ۀیدهنده لامبدأ بالاتر نشان

 دهدمی( نمودار نشان Multilinearityبودن )ی[. چندخط39]

. استر حداقل دو مرحله یثأتتحت یجذب سطح فرایندکه 

ک ی، یانتقال جرم خارجک یکه در ادامه  شودمیتصور 

 افتد.یاتفاق م یاذرهآرام با نفوذ درون یمرحله جذب سطح

 RR141که مقدار  یینمودارها أب و عرض از مبدیبر اساس ش

دوم زمان نشان  ۀشیررا برحسب  t (tq) شده در زمانجذب

مرحله ع یک نفوذ سری(، مشخص شد که 9دهند )شکل یم

نانوذرات مس روی  RR141 یجذب سطح فراینداول در 

روی  RR141از نفوذ  یتواند ناشیده مین پدیت است. ایفر

 یاذرهجاذب باشد. در ادامه، نفوذ درون یسطح خارج

 در جاذب اتفاق خواهد افتاد. RR141 یهامولکول

 ۀمده از محاسبآدستای بهذرهثوابت سرعت نفوذ درون 

نشان  (0)در جدول  0.5tبرحسب  tqشیب بخش دوم نمودار 

به اینکه بخش دوم منحنی از مبدأ عبور داده شده است. باتوجه

 ۀای تنها مرحلذرهتوان فرض کرد که نفوذ درونکند، مینمی

اند تومرزی هم می ۀکننده سرعت نبوده و نفوذ در لایکنترل

طور که در [. همان39جذب سطحی را کنترل کند ] فرایند

سطح روی  RR141نفوذ نشان داده شده است، برای  (0)شکل 

 ای بالاتر است.ذرهمس فریت، نرخ نفوذ درون

شدن حالت نفوذ، مقدار عدد انتقال از برای مشخص 
 [:39زیر محاسبه شد ] ۀطریق معادل

 

(7  )   log
qt

qe
= log km+ n log t 

 

شونده جذب-ضریب برهم کنش جاذب mkکه در آن،  

log، نمودار mkو  n. برای محاسبه استعدد انتقال  nو 
qt

qe
 

logبرحسب  t  (.01رسم شد )شکل
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  Co 01( bو ) Co 31( a( را برحسب ریشه دوم زمان در دماهای متفاوت )tq) tجذب شده در زمان  RR141نمودارهای مقدار   9شکل 

 
 ( و مقادیر متفاوت از جاذب Co 01و  31( و پارامترهای حالت نفوذ در دماها )cو  ikمقادیر ثوابت سرعت درون ذره ای )  0جدول 

 (g 0/1و  10/1، 120/1)

 

n mk 2R c ))0.5ki (mg/(g.min ( مقدار جاذبg)  

00/1 09/1 99/1 0/01 00/6 120/1 

Co 31=T 06/1 00/1 93/1 70/32 93/0 10/1 

00/1 62/1 90/1 92/23 00/3 0/1 

02/1 62/1 90/1 99/09 09/0 120/1 

Co 01=T 19/1 7/1 97/1 73/00 72/2 10/1 

16/1 90/1 92/1 99/31 03/0 0/1 

 

    
 

logنمودارهای  01شکل 
qt

qe
logبرحسب   t  در دماهای متفاوت(a )Co 31  و(b )Co 01 

 

آورده  (0)در جدول  mkو  n یآمده برادستهر بیمقاد 
ار کند. مقدین مییم انتقال را تعینوع مکانس nاند. مقدار شده

0/1=n یکیسم فیدهنده مکاننشان( نFickian بوده و )0=n 

مربوط به  km. ثابت استن یکیرفیسم غیکننده مکانمشخص
 RR141 یهاا مولکولکنش آن بجاذب و برهم یهایژگیو

 نیکیدهنده نفوذ ف( نشان0)جدول  0/1کمتر از  nاست. مقدار 
RR141 یهامولکول یکنش سطحهمراه با برهم RR141 

 .استسطح جاذب روی 
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 يريگجهينت
روش حلال ت بهیدر پژوهش حاضر، نانوذرات مس فر

کول سنتز شده یلن گلیط اتیدر مح Co 091 یدر دما ییگرما
 VSMو  XRD ،FTIR ،TEMمانند  ییهاروش و به کمک

مولکول  یشدند. جذب سطحن مشخصه ییتعو  یابیارز
RR141  ر ییت با تغیسطح مس فررویpH رییه محلول تغیاول 

قه یدق 01( پس از pH=3) یدیط اسیکرد و بازده حذف در مح
ر و یزوترم لانگمویافت. دو مدل ایدرصد بهبود  011تا 

 نرخ جذبند. شد یبررس یج تجربینتا یچ برایفروندل

دوم مطابقت داشت  ۀدرج یکینتیبا مدل س RR141 یسطح

جاذب و ن یب ییایمیمحدودکننده جذب ش ۀکه در آن، مرحل
ت را یشونده در نظر گرفته شد. نانوذرات مس فرجذب

 یسیدان مغناطیک میو به کمک اعمال  یسادگتوان بهیم
ک ین مقاله یت، ایکرد. درنها یابیاز محلول باز یخارج

 رایب ییکند که بازده بالایم یمعرف کمنه یثر با هزؤجاذب م
 یها. نانوجاذبدهدمینشان  یط آبیاز مح RR141حذف 
 کمبا قدرت  یسیمغناط یک آهنربایت به کمک یمس فر

ز نانوذرات را ا یابیرند که امکان بازیگیر قرار میثأتتحت
کند.یفراهم م یط آبیمح
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 چکیده
شكاری زیرپودری یكی از روش    ستفاده از پودرهای محافظ در جو ضچ هاا ست، در این   ۀی محافظت از حو ست تا از   پژوهش،جوش ا تلاش بر آن ا

ششی ششی به همین منظور، سختی و حداکثر استحكام کبه همین منظور، سختی و حداکثر استحكام ک  استفاده شود.  جوشكاری چدن نشكن   جایگزینی برای پودر محافظ عنوانبهفولاد  پاتیلی ۀکور ۀسربار 

  ۀۀکورکور  ۀۀدرصد وزنی پودر سرباردرصد وزنی پودر سربار  5252تا تا   011011درصد وزنی گرافیت و درصد وزنی گرافیت و   2222چدن نشكن قبل و بعد از جوشكاری زیرپودری با پودرهای محافظ حاوی صفر تا چدن نشكن قبل و بعد از جوشكاری زیرپودری با پودرهای محافظ حاوی صفر تا 
صفی  صفیت ست که با افزایش مقدار پودر گرافی         ۀۀت ست. نتایج حاکی از این ا شده ا سه  ست که با افزایش مقدار پودر گرافیپاتیلی فولاد مقای ست. نتایج حاکی از این ا شده ا سه  سربار پاتیلی فولاد مقای سربارت در پودر  صفی   ۀۀکورکور  ۀۀت در پودر  صفیت یلی فولاد، کیفیت یلی فولاد، کیفیت  پاتپات  ۀۀت

شكاری زیرپودری        شود،شود، میمیجوش بهتر جوش بهتر  ششی فلز جو ستحكام ک شكاری زیرپودریزیرا حداکثر ا ششی فلز جو ستحكام ک شاهد نزدیک         زیرا حداکثر ا شكن  ششی چدن ن ستحكام ک شاهد نزدیکشده به حداکثر ا شكن  ششی چدن ن ستحكام ک شود. شود.  میمی  ترترشده به حداکثر ا
سربار ههبب سربارعلاوه، با افزایش مقدار پودر گرافیت در پودر  صفی   ۀۀکورکور  ۀۀعلاوه، با افزایش مقدار پودر گرافیت در پودر  صفیت شكاری زیرپودری     ۀۀت سختی فلز جو شكاری زیرپودریپاتیلی فولاد،  سختی فلز جو ستق   ۀۀشده رابطشده رابط پاتیلی فولاد،  ستقم یم با مقدار پودر یم با مقدار پودر م

 پاتیلی دارد.پاتیلی دارد.  ۀۀتصفیتصفی  ۀۀکورکور  ۀۀگرافیت در پودر سربارگرافیت در پودر سربار
 

 .پایدار ۀتوسع دهی،استحكام کششی، اتصالحداکثر سختی،   کلیدی هایواژه
 

 

 

 

Effect of the Content of Graphite in the Slag Powder of the Steel LRF on the Microstructure and 

Properties of SAW of Ductile Iron 
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Abstract 

The use of protective powders in submerged arc welding (SAW) is one of the methods for protecting the Welding 

pool. In this research, it has been attempted to use ladle refining furnaces (LRF) slag as an alternative to a ductile 

cast iron shielding powder. For this purpose, the hardness and maximum tensile strength of the ductile iron before 

and after the SAW with protective powders including from 0 to 25 wt% of graphite and 100 to 75 wt% of the LRF 

slag powder have been compared. The results show that the welding quality is improved by increasing the amount 

of graphite powder in the powder of the LRF, because the maximum tensile strength of the welded metal is nearly 

the maximum tensile strength of the non-welded cast iron (control specimen). Also, the amount of graphite powder 

in the slag powder of the LRF has the straight relation with the hardness of the welding metal. 

 

Key Words Hardness, UTS, Joining, Sustainable Development. 
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 مقدمه

پذیری ندارند. یعنی هنگام     ها قابلیت جوش   طورکلی چدن هب 
 درادمییا بعد از جوشککكاری، فلز جوش یا کنار آن، ترب بر

شکککود. دلیل این مسکککئله به وجود  میو موجب انهدام قطعه 
 ای( نسککبت دادههای ورقهها با گوشککه تیز )گرافیتگرافیت

ند مان ، بنابراینها فاز نرم هسککتندشککده اسککت. زیرا گرافیت 
نگککام اعمککال تنش )حرارتی یککا  کننککد و همیترب رفتککار 

های تیز گرافیت،    مكانیكی(، تمرکز تنش حاصکککل از مكان    
شكست زودرس قطعه    های . حتی چدن[1] شود میموجب 

تیز، مانند گرافیت کروی )در چدن      ۀگرافیت فاقد لب    حاوی  

داکتیل( و گرافیت برفی شكل یا گرافیت تمپرشده )در چدن   
نیستند زیرا بعد از جوشكاری،     اچكشخوار( از این امر مستثن  

به  شکککكل گرافیت کروی و گرافیت برفی     ی  شکککكل  ت  گراف

قه  بد  میای تغییر ور نابراین یا نار آن،      ، ب یا ک در محل جوش 
ی  هادر جوشكاریبه همین دلیل تمرکز تنش خواهیم داشت. 

 وتمهیدات مختلفی برای جوشککكاری چدن نشککكن  ذوبی، 

تفاده  و اسدن کرگرمشود که پیشمیدر نظر گرفته چكشخوار 
 ت وکننده گرافیاز مفتول مخصککو) )حاوی عناصککر کروی

ستند  شكل گرافیت قب تا نهایتا  گوگردزدا( از این جمله ه ل  ، 
و بعد از جوشکککكاری در فلز جوش و در کنار جوش و در    

 .[2] فلز پایه یكسان باشد
 برای هر راهبردییک صککنعت صککنعت فولاد ، علاوهبه 

سوب می    شوری مح صی برخوردار     دوش ک و از اهمیت خا
 ،در کنار تولید این محصککول ارزشککمند این . با وجوداسککت
که درنهایت   شککودصککولات فرعی و جانبی هم تولید میمح
  د. یكی از ضایعات وش صورت ضایعات، دفع و انباشت می   به

صلی این محصول    ست فولاد  ۀسربار  ،ا ازای هر تن هب. [3] ا
  پاتیلی ۀتصککفی ۀکور ۀسککربارکیلوگرم  2فولاد تولیدشککده، 

(Ladle Refining Furnaces = LRF or LF) عککنککوانبککه  
ست می هبضایعات     برایتومان  20با قیمت کیلویی که  آیدد

سرباره و    ساخت انواع عایق  شم  ستفاده در  های پ مخلوط ا
لت    فا ماده می رودکار می هب آسککک ند  . از طرف دیگر، این  توا

جایگزین مناسککبی برای پودر محافظ در روش جوشککكاری   
اده  استفبنابراین، باشد. تومان  82با قیمت هر کیلو زیرپودری 

سته به منابع خارجی        صنایع راهبردی که واب ضایعات در  از 
پایدار کشککور   ۀمی در خودکفایی و توسککعگام مه ،هسککتند

 .[0]شودمحسوب می
زیرپودری   كاریحاصکککل از جوشککک ۀسکککرباربازیافت  
ثیر آن روی ترکیب شیمیایی، شكل دانه   أفلاکس و ت عنوانبه
که پایداری قوس و     نشکککان دادسکککاختار فلز جوش  ریزو 

  قابل قبول توانایی جداشککدن سککرباره از روی سککط  جوش
دد استفاده مج در جوشكاری زیرپودری   ،است. بنابراین بوده 

شكل دانه و     سرباره روی   تغییراتساختار فلز جوش  ریزاز 
بل توجهی     جاد نكرده اسککککت  قا پس از  که طوریهب  .ای

باره را  توان میردکردن، خ فاده    عنوانبه سکککر فلاکس اسکککت
حاصکککل از جوش    ۀمخلوط سکککربار  رویمطالعه   . [2]دکر

شكاری نو   شیمیایی  رویزیرپودری با فلاکس جو و  ترکیب 

که با  نشککان داد فلز جوش  سککاختارریزسککختی سککطحی و 
کردن  مخلوط حاصل از جوش زیرپودری و ۀخردکردن سربار

برای جوشککكاری  از آن  مجددا توان می آن با فلاکس جدید

  بنابراین، در روش زیرپودری، کیفیت .دکرزیرپودری استفاده 
جوشكاری، حساسیت زیادی نسبت به بازیافت پودر محافظ  

 ندارد. 
 مواد از استفاده که دادند نشان  [6]مرندی و همكاران 

 پلیمری موجب مواد و آهن ذوب کوره ۀسربار مانند ضایعاتی

مطالعه  شود.می آسفالت فشاری و کششی مقاومت افزایش
 قوس الكتریک در روسازی راه ۀفولاد کور ۀروی کابرد سربار

قامت است ،فولاد ۀکردن آسفالت با سربارکه مخلوط نشان داد
 التآسف ۀروی ۀشود که لاید و باعث مینکمیآسفالت را زیاد 

فولاد حرارت را  ۀسربار ،همچنین .دودر برابر لغزش مقاوم ش
به مناسبی  پذیریو تراکم رددامیخوبی در خود نگه به

د در فولا ۀروی کاربرد سربار مطالعه .[5]دهدآسفالت می
 دنشان داای دانهبندی سنگهای آسفالت با استخوانمخلوط

نسبت به مخلوط  سربارۀ فولادکه مخلوط آسفالت حاوی 
دهد خود نشان می مقاومت بیشتری از ،حاوی مصال  سیلیس

 .[8] ی با رطوبت زیاد استفاده کردهاتوان در مكانو از آن می
ب ذو سربارۀ کورۀاستفاده از مواد ضایعاتی مانند ، علاوهبه

افزایش مقاومت کششی و فشاری آهن و مواد پلیمری موجب 
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های عمرانی گسترش روزافزون پروژه .[9] دشوآسفالت می
و محدودبودن معادن سنگی، چالشی مهم برای دستیابی به 

 ۀارکفولاد مب ۀکارخان ۀاست. استفاده از سربارپایدار  ۀتوسع
های درشت بتن برای دانهجایگزین سنگ عنوانبهاصفهان 

های بتن پرمقاومت یک راهكار اساسی است. ساخت مخلوط
اصلاح قیر و آسفالت با هدف بهبود مشخصات  بارۀدرمطالعه 

نشان داد های مختلف ها با استفاده از افزودنیو عملكرد آن
 ربارۀ کورۀسپودر لاستیک و پودر بازیافتی  ۀترکیب دو مادکه 

فی اثر من ،ی اصلاح قیر و آسفالتبرا مختلف مقادیرآهن با 
استفاده مجدد از  کهدرحالی ،روی خوا) آسفالت ندارد

ها از آوری آنآهن سبب جمع سربارۀ کورۀخرده لاستیک و 

 محیطی بسیاریفواید زیست و بنابراین شودمی طبیعت
  .[01] دنبال داردبه

كاری زیرپودری   از پژوهشدر این   که   روش جوشککک

ی  رعت تولید بالا و یكنواخت   از سککک بنابراین اتوماتیک بوده و   
ست  ستفاده   ،کیفیت فلز جوش برخوردار ا این  به. شود میا

یب  قادیر مختلف  ترت یت   پودر، م حاصکککل از    به گراف پودر 

نیكی  اهای مكآزمونشده تا پس از اضافه فولاد ۀتصفی ۀسربار
س  ۀو مطالع شخص  اختار ریز که برای حفظ خوا)  د شو م

حداقل  محصول پس از جوشكاری زیرپودری چدن نشكن،    
سربار  پودر گرافیت  ۀصفی ت ۀمورد نیاز برای اختلاط با پودر 

 چه مقدار است.فولاد 
 

 مواد و روش تحقیق
سازی ترکیبی غیرفلزی است که دارای سربارۀ فولاد

آلومینیم، منگنز، ی آهن، های کلسیم، اکسیدانهاسیلیكات

اد ساز و موکلسیم و منیزیم است که با افزودن مواد سرباره

ذاب فولاد م ۀبرای تصفی .شوداحیاکننده، درون پاتیل تولید می

( 0تا  2)گوگردزدایی(، سرباره باید از بازیسیته مناسب )بین 

، سرباره باید احیایی باشد یعنی علاوهبهبرخوردار باشد و 

FeO+MnO<1% ،ب مذا ۀابراین خطر اکسیداسیون حوضچبن

در اثر ترکیب با سرباره وجود ندارد و نیازی به صرف هزینه 

 . بنابراین، مطابق جدول[00] برای احیاکردن سرباره نیست

، آنالیز شیمیایی فلاکس مدنظر در پژوهش حاضر (0)

)آلومینات روتیلی آگلومره( در روش جوشكاری زیرپودری 

ک بوده و در پاتیلی نزدی ۀتصفی ۀسربارۀ کوربا آنالیز شیمیایی 

بایست آنالیز می مذکور قاعدتا  ۀصورت استفاده از سربار

جوش و کیفیت جوش و اتصال ایجادشده در حد  ۀحوضچ

 پذیرش باشد.

 ۀارۀ کورسربپودر پودر گرافیت و در این پژوهش،  
صات با مشخ فولاد هرمزگان پاتیلی فولاد از شرکت ۀتصفی

تهیه شد. چدن نشكن با ترکیب  (0)مندرج در جدول 
روش به (2)شیمیایی و مشخصات مندرج در جدول 

در شرکت فولادین ذوب ( 0)شكلگری در وای بلوب ریخته
ساخته شد و سپس با استفاده از دستگاه وایرکات آمل 
های آزمون کشش ، نمونهشرکت یكتاصنعتدر  سیانسی

شدن نوع گرافیت برای مشخص. آماده شد ،(2) مطابق شكل
ده شگریریزساختار چدن ریختهو تعیین ندول گرافیت، 

  به نمایش گذاشته شده است. (3))خام( در شكل 

جوشكاری زیرپودری با دستگاه جوشكاری زیرپودری  
آمپر و  021با شدت جریان  G2310گام الكتریک مدل 

ی از مفتول مترمیلی 2 ۀبر دقیقه در فاصل مترمیلی 211سرعت 
با ترکیب شیمیایی مطابق جدول  مترمیلی 3جوشكاری به قطر 

تا  22انجام شد. قبل و بعد از جوشكاری در دمای بین  (3)
درصد،  01تا  32گراد و در رطوبت نسبی بین سانتی ۀدرج 22

سنج گیری شد. با کمک دستگاه سختیاندازهاستحكام کششی 
 0و  3/1هرم الماسه برابر با  ۀویكرز با نیروی فروروند

بود( مطابق با  مترمیلی 0/1کیلوگرم )حداکثر قطر فرورونده 

 ۀ، آزمون سختی از سه ناحیASTM E384-17[02]استاندارد 
جوش سه مرتبه انجام شد. ریزساختار سه ناحیه با کمک 

 Field) سكپ الكترونی روبشی میدان نشریمیكرو

Emission Scanning Electron Microscope (FESEM)) 
TESCAN MIRA3  مطالعه شد. برای اطمینان از صحت
های همكار اداره استاندارد ها در آزمایشگاهنتایج، تمام آزمون

آورده  (0)ایران انجام شد. مراحل انجام پژوهش در شكل 
 شده است.
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 پاتیلی فولاد ۀتصفی ۀسربارۀ کورپودر جوشكاری و پودر  ۀذرات و بازیسیت ۀترکیب، انداز ۀمقایس  0 جدول

 

پودر 

 جوشكاری

 CaF2 نام ترکیب
Al2O3 
+MnO 

CaO 
+MgO 

SiO2 
+TiO2 

 ذرات ۀانداز *بازیسیته
 یچگال

g/cm3 

 3تا2/1 %22تا01 %22تا31 %22تا21 %31تا2 مقدار ۀمحدود
 1/0تا2/1

 مترمیلی
 1/0تا0/0

پودر 

 ۀسربار

 ۀتصفی

 فولاد

 FeO سایر نام ترکیب
+P2O5 

Al2O3 
+MnO 

CaO 
+MgO 

SiO2 
+TiO2 ذرات ۀانداز *بازیسیته 

 یچگال
g/cm3 

 ≈0/0 مترمیلی 3تا  0 ≈2/0 %2/00 %1/21 1/33 %52/1 %2/3 مقدار در پژوهش حاضر

پودر 

 گرافیت

 یچگال اندازه ذرات --- کربن سایر نام ترکیب
g/cm3 

 0/2 مترمیلی 3تا  0 --- %9/99 بقیه مقدار در پژوهش حاضر
 ضریب قلیائیت )بازیسیته( بونیژوسكی*

 

    
 

 .شودمینمونه کشش جدا 3از هر وای بلوب  .چدن نشكنگری نمونه وای بلوب حاصل از ریختهپنج  0شكل 

 

 ترکیب شیمیایی و تعداد ندول گرافیت چدن نشكن مورد استفاده در پژوهش  2 جدول
 

 گرافیتکانت ندول 
 ترکیب شیمیایی

 کروم مولیبدن مس تیتانیم آلومینیم فسفر گوگرد سیلیسیم منگنز کربن آهن

 %2/1 %3/1 %12/1 %10/1 %13/1 %12/1 %12/1 %2/2 %1/1 %5/3 بقیه مربع مترمیلیدر هر  ≈011

 

  
 

 شدهجوشكاری زیرپودری جداشده از وای بلوب ابعاد و شكل نمونه آزمون کشش  2شكل 
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 ریزساختار چدن نشكن قبل از جوشكاری )خام(  3شكل 

 

 DIN EN S2CrMo1 (AMA 5022) در پژوهش حاضر زیرپودریترکیب شیمیایی مفتول جوشكاری   3جدول 
 

 کروم سیلیسیم منگنز مولیبدن کربن آهن

 %0 %8/1تا2/1 %8/0تا0/0 %2/1 %01/1تا12/1 بقیه

 

 

 

 

 

 

 

 
 
 
 

 

 

 

 

 
 

 

 

 

 
 

 مراحل انجام پژوهش  0 شكل

 ها کنترل شد.مواد خام خریداری و مشخصات آن

عدد   3چهار دسته نمونه از جنس چدن نشكن آماده شد. هر دسته نمونه شامل 
ها  سختی و ریزساختار است. مشخصات دسته ۀعدد نمون 0کشش و  ۀنمون

های شاهد )خام یعنی بدون جوشكاری(  اول، نمونه ۀعبارت است از: دست
روش زیرپودری اما با صفر درصد  های جوشكاری بهدوم، نمونه ۀهستند. دست

روش  های جوشكاری بهسوم، نمونه ۀگرافیت در پودر سرباره هستند. دست
،  چهارم ۀدرصد پودر گرافیت در پودر سرباره هستند. دست 01ری اما با زیرپود
درصد پودر گرافیت در پودر  22روش زیرپودری اما با های جوشكاری بهنمونه

 سرباره هستند.

اول:   ۀدست
کاری انجام  

شود و نمی
صورت خام  به

استفاده 
 شود.می

ها  دوم: نمونه ۀدست
روش زیرپودری  به

و   جوشكاری شدند
مقدار پودر گرافیت در 
پودر سرباره صفر  
 درصد وزنی است.

ها سوم: نمونه ۀدست
روش زیرپودری  به

جوشكاری شدند و  
مقدار پودر گرافیت در 
پودر سرباره ده درصد  

 .وزنی است

 

ها  چهارم: نمونه دستۀ
روش زیرپودری  به

جوشكاری شدند و  
مقدار پودر گرافیت در 

نج  وپپودر سرباره بیست
 درصد وزنی است.

ثر از جوش، اتصال و فلز پایه( و  أمت ۀآزمون سختی ویكرز از سه ناحیه )منطق-0
 آزمون کشش انجام شد.

 ریزساختار با میكروسكپ الكترونی روبشی مطالعه شد.-2

گراد  درجه سانتی 311ساعت در دمای  0شده های جوشكارینمونه
 اند.زدایی شدهتنش
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 و بحث نتایج
، شثر از جوأمت ۀسختی ویكرز در سه منطقمیانگین نتایج 

محل اتصال و فلز جوش و همچنین میانگین حداکثر استحكام 
شامل هر دسته نمونه آورده شده است.  (0)در جدول کششی 

منتهی آزمون کشش بعضی از  ،عدد نمونه بوده است 3
قابل قبول نبوده است. به همین دلیل  ۀدر محدود هانمونه

ی هاازدیاد طول تمام نمونه-منحنی نیروآورده نشده است. 
شده با پودر محافظ فاقد پودر گرافیت، شاهد، جوشكاری

درصد وزنی پودر  01شده با پودر محافظ حاوی جوشكاری
درصد  22شده با پودر محافظ حاوی گرافیت و جوشكاری

نمایش  (8)تا  (2)های ترتیب در شكلوزنی پودر گرافیت،  به

تصویر ریزساختار چدن نشكن قبل ، علاوهبهداده شده است. 
ریزساختار  تصاویر ۀمقایسالف و 9از جوشكاری در شكل 

ز ل، محل اتصال و فثر از جوشأمت ۀمنطق شامل در سه منطقه
شده با پودر های جوشكاری زیرپودریبرای نمونهجوش 

های شكلدر ترتیب درصد وزنی به 22و  01حاوی صفر، 
 طیفهمچنین  .ه استشدبه نمایش گذاشته  (تتا  ب -9)

 فلز جوشدر ریزساختار  (EDS)تفكیک انرژی فازها 
 01شده با پودر حاوی صفر، های جوشكاری زیرپودرینمونه
به  (02)تا  (01)های ترتیب در شكلوزنی بهدرصد  22و 

 .نمایش گذاشته شده است

 
 میانگین نتایج سختی و استحكام کششی  0جدول 

 

 نام نمونه ردیف
 حداکثراستحكام کششی)مگاپاسكال(  میانگین سختی )ویكرز(

 توضیحات
 میانگین ها*نمونه فلزجوش اتصال ثر از جوشأمت ۀمنطق

      قابل قبول ۀشكست در محدود 82 92و58 011 شاهد )بدون جوش( 0

 28 91و21 208 202 212 پودر فاقد گرافیت 2

 12 31و90و50 202 202 352 گرافیت% 01پودر با  3 جوش ۀشكست در کنار

 59 59 808 502 050 گرافیت % 22پودر با  0

 به همین دلیل آورده نشده است وقابل قبول نبوده  ۀها در محدودمنتهی آزمون کشش بعضی از نمونه ،عدد نمونه بوده 3*هر دسته نمونه شامل 

 

 
 

 شاهد ۀازدیاد طول نمون-نمودار نیرو  2 شكل
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 شده با پودر فاقد گرافیتجوشكاری ۀازدیاد طول نمون-نمودار نیرو  1 شكل

 

 
 درصد وزنی گرافیت01با پودر حاوی  شدهجوشكاری ۀازدیاد طول نمون-نمودار نیرو  5 شكل

 

 
 درصد وزنی گرافیت22حاوی  شده با پودرجوشكاری ۀازدیاد طول نمون-نمودار نیرو  8 شكل

 

درصد  22ای که با پودر حاوی در ریزساختار نمونه 
گرافیت آزاد  ،ه استگرافیت، جوشكاری زیرپودری شد
ای که شاهد )نمونه ۀمشاهده شده است. در ریزساختار نمون

( نیز 2) یعنی شكل ،جوشكاری زیرپودری نشده است
گرافیت آزاد وجود دارد. به همین دلیل، تشابه رفتار آزمون 

 شود.میمشاهده  (8)و  (2)های کشش در شكل
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  گرافیت %22باپودرباجوشكاری-ت  گرافیت %01باپودرباجوشكاری-پ  جوشكاری با پودر فاقد گرافیت-ب )بدون جوشكاری(شاهد -الف

 

 ها در سه ناحیهتصویر ریزساختار تمام نمونه  9شكل 

 

  HAZساختار دندریتی در  (ت -9)و  (الف-9)در شكل  
 (پ -9)و  (ب -9)که در شكل درحالی ،شودمیمشاهده ن

شود. دلیل این مسئله میمشاهده  HAZساختار دندریتی در 
توان به این نسبت داد که ترکیب شیمیایی مذاب جوش میرا 

ت(، 9درصد گرافیت )شكل  22ای که با پودر حاوی در نمونه
به ترکیب یوتكتیک چدن  ،جوشكاری زیرپودری شده است

درصد وزنی کربن( نزدیک شده است.  3/0)یعنی حدود 
ل شاهد )شك ۀ، ترکیب شیمیایی مذاب جوش در نمونعلاوهبه
ای که جوشكاری زیرپودری نشده است( یعنی نمونه (الف -9

 هادرصد وزنی کربن است. اما در سایر نمونه 5/3نیز 
مذاب جوش  پ(، مقدار کربن در-9ب و  -9های )شكل

 خیلی کمتر از ترکیب یوتكتیک چدن است زیرا مطابق جدول

 0/1، مقدار کربن در مفتول جوشكاری خیلی کم )حداکثر (3)
 HAZدرصد وزنی( است. به همین دلیل ساختار دندریتی در 

 شود.میمشاهده 

به سختی بسیار زیاد در نواحی فلز جوش و محل باتوجه 
، طیف (02)تا  (01)های ( و مطابق شكل0اتصال )جدول 

تفكیک انرژی فازهای غنی از سیلیسیم، کربن و آهن نمایانگر 

وجود فازهای بسیار سخت مانند کاربید و مارتنزیت در 
به مقدار سیلیسیم و آهن در فاز، ریزساختار است. باتوجه

 یاهو گ اندکاربیدهای سیلیسیم و آهن بوده کاربیدها عمدتا 

ن تشكیل شده است. زیرا مقدار کرم یا کاربید کرم یا مولیبد
 2/1و  0ترتیب ( به2مولیبدن در مفتول جوشكاری )جدول 

 درصد وزنی بوده است.

شود که با ، مشاهده می(03)یا شكل  (0)مطابق جدول  
ولاد از ف ۀتصفی ۀافزایش مقدار پودر گرافیت در پودر سربار

جوشكاری  ۀدرصد وزنی، سختی قطع 22صفر به 
ثر از جوش، محل اتصال و فلز أمت ۀشده در منطقزیرپودری
ویكرز  502به  202ویكرز،  050به  212ترتیب از جوش به

یابد. زیرا سختی متناسب با ویكرز افزایش می 808به  208و 
مقدار فازهای سخت مانند کاربید و مارتنزیت است. همچنین، 

ید و رای تشكیل کارببا افزایش مقدار پودر گرافیت شرایط ب
ترس راحتی در دسهمارتنزیت فزونی یافته است )زیرا کربن ب

الف تا  -9)ها در شكل وضوح، مقدار آنهب است(، بنابراین
 ترتیب افزایش یافته است.به ت(
( و 2به ترکیب شیمیایی چدن نشكن )جدول باتوجه 

 0که حاوی  3ترکیب شیمیایی مفتول جوشكاری )در جدول 
درصد وزنی مولیبدن است( و  2/1وزنی کرم و درصد 

الف(، زمینه فلز شاهد فاقد  -2ریزساختار فلز شاهد )شكل 

ویكرز(  011سختی آن ) ، بنابراینکاربید یا مارتنزیت است
های نسبت به سختی فلز جوش و محل اتصال نمونه

ویكرز(  808تا  202شده )با سختی بین جوشكاری زیرپودری

و  زیرپودری ، بر اثر جوشكاریعلاوهبه بسیار کمتر است.
، ثر از جوشأمت ۀکاری سریع، در ریزساختار فلز منطقخنک

ویكرز(  011شود که نسبت به فلز پایه )مارتنزیت تشكیل می

ویكرز(  050تا  212موجب افزایش سختی )با سختی بین 
 شده است. 
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  شده با پودر فاقد گرافیتجوشكاری زیرپودری ۀطیف تفكیک انرژی فازهای غنی از سیلیسیم، کربن و آهن در فلز جوش نمون  01شكل 

 

    
 

 جوشكاری  نۀطیف تفكیک انرژی فازهای غنی از سیلیسیم، کربن و آهن در فلز جوش نمو  00شكل 

 درصد وزنی گرافیت 01حاوی شده با پودر زیرپودری

 

      
 

 شده باجوشكاری زیرپودری ۀطیف تفكیک انرژی فازهای غنی از سیلیسیم، کربن و آهن در فلز جوش نمون  02شكل 

 درصد وزنی گرافیت 22حاوی  پودر 
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 ه شدفلز جوشكاری زیرپودریۀ پاتیلی فولاد و سختی سه منطقۀ تصفی ۀارتباط بین مقدار پودر گرافیت موجود در پودر سربار  03 شكل

 
 ناشی حرارت اثر درند از: اهای احتمالی عبارتمكانیزم 
 وبذ گرافیت سط  از بخشی است ممكن الكتریكی، قوس از

 درجه 3011 با برابر بالا ذوب ۀنقط گرافیت زیرا) شود
 ب،ترتیاینبه و شودمی حل جوش فلز در و( دارد گرادسانتی
 برای شرایط و شده زیاد مذاب جوش فلز در کربن غلظت
 فزایشا با ،علاوهبه و ه استشد تسهیل آزاد، گرافیت تشكیل
 و مارتنزیت لدبوریت سخت هایفاز تشكیل کربن، مقدار
 زا ناشی تنش اثر بر است ممكن همچنین،. است ترمحتمل
 وچککبسیار  یهاتكه صورتبه گرافیت الكتریكی، قوس
 جوش فلز در آزاد گرافیت ترتیب،اینبه و ذوب فلز وارد

 .شود مشاهده
هنگام انجام جوشكاری زیرپودری مشاهده شد که با  

درصد وزنی،  22افزایش مقدار پودر گرافیت از صفر تا 
یا شكل  (0)از جدول کیفیت جوش بهتر شده است. زیرا 

شود که با افزایش مقدار پودر گرافیت در مشاهده می (00)
درصد وزنی، حداکثر  01فولاد از صفر به  ۀتصفی ۀپودر سربار
روش جوشكاری شده بهم کششی قطعه جوشكاریاستحكا

یابد اما هنوز مگاپاسكال افزایش می 12به  28زیرپودری از 
لز ف عنوانبهکمتر از حداکثر استحكام کششی چدن نشكن 

 مگاپاسكال( است. 82پایه )

، با افزایش مقدار پودر (2)، مطابق شكل علاوهبه 
درصد وزنی، ریزساختار منطقه  22از صفر تا گرافیت 
ثیر جوش و حتی فلز جوش به ریزساختار چدن أتتحت

، (الف-9)که در شكل طوریهنشكن تمایل پیدا کرده است. ب
نشده )فلز خام یا فلز شاهد( در در چدن نشكن جوشكاری

ه، کشود. درحالیتمام ریزساختار گرافیت کروی مشاهده می
شده فاقد پودر گرافیت )شكل ی زیرپودریجوشكار ۀدر نمون

های کروی فقط در فلز پایه )چدن نشكن( قابل ب( گرافیت9
شده جوشكاری زیرپودری ۀمشاهده هستند. اما در نمون

پ( -9درصد وزنی پودر گرافیت )شكل  01حاوی 
های کروی تا حدی در محل اتصال قابل مشاهده گرافیت

شده حاوی زیرپودری جوشكاری ۀهستند. همچنین، در نمون
وضوح ت( به-9درصد وزنی پودر گرافیت )شكل  22

های کروی علاوه بر محل اتصال، حتی در فلز جوش گرافیت
هم قابل مشاهده هستند. به این ترتیب، افزایش حداکثر 

شده با های جوشكاری زیرپودریهاستحكام کششی نمون
اختار ریزستوان به تطابق افزایش مقدار پودر گرافیت را می

فلز جوش و ریزساختار منطقه اتصال با ریزساختار فلز پایه 
 نسبت داد.

265

375

471

212

515

715

218

545

848

150

200

250

300

350

400

450

500

550

600

650

700

750

800

850

پودر فاقد گرافیت درصد وزنی گرافیت01پودر با  درصد وزنی گرافیت22پودر با 

منطقه متاثر از جوش
محل اتصال
فلز جوش
Linear (منطقه متاثر از جوش(
Linear (محل اتصال(
Linear (فلز جوش(

ی 
خت
س

(
رز
یك
و

(



 80 سید ابراهیم وحدت -نیاکامران داداش -بهرام غضنفریان

 

 

00110011سال سی و دوم، شماره دو، سال سی و دوم، شماره دو،  نشریۀ مهندسی متالورژی و موادنشریۀ مهندسی متالورژی و مواد  

 
 ۀشده با نمونپاتیلی فولاد و حداکثر استحكام کششی فلز جوشكاری زیرپودری ۀتصفی ۀارتباط بین مقدار پودر گرافیت موجود در پودر سربار  00شكل 

 شاهد

 
 گیرینتیجه

 ۀورسربارۀ کاثر مقدار پودر گرافیت در پودر در این پژوهش، 
جایگزین پودر محافظ در  عنوانبهپاتیلی فولاد  ۀتصفی

به جوشكاری زیرپودری چدن نشكن مطالعه شده است. 
همین منظور، سختی و حداکثر استحكام کششی چدن نشكن 

 محافظ حاوی هایجوشكاری زیرپودری با پودرقبل و بعد از 
درصد وزنی  52تا  011درصد وزنی گرافیت و  22صفر تا 
پاتیلی فولاد مقایسه شده است.  ۀتصفی ۀسربارۀ کورپودر 

 نتایج حاکی از این است که:
درصد وزنی(  22تا  1)از با افزایش مقدار پودر گرافیت  .0

ت جوش د، کیفیپاتیلی فولا ۀتصفی ۀسربارۀ کوردر پودر 
بهتر شده زیرا حداکثر استحكام کششی فلز جوشكاری 

به مگاپاسكال(  59تا  28ترتیب از )بهشده زیرپودری
 82) حداکثر استحكام کششی چدن نشكن شاهد

 شود.تر مینزدیک مگاپاسكال(

 ۀتصفی ۀسربارۀ کوربا افزایش مقدار پودر گرافیت در پودر  .2
یم غنی از کربن، سیلیسپاتیلی فولاد، مقدار فازهای سخت 

افزایش یافته است. به همین دلیل، سختی فلز  و آهن،
مستقیم با مقدار پودر ۀ شده رابطجوشكاری زیرپودری

 .ته استشپاتیلی دا ۀتصفی ۀسربارۀ کورگرافیت در پودر 
حاوی کننده تقویت در چدن نشكن مورد پژوهش، فاز .3

مرکب ایجاد کرده  ۀفیت نرم، خواصی مشابه مادذرات گرا
فلز در این پژوهش، حداقل سختی  اگرچه . زیرااست

ویكرز  050ویكرز به  202از شده جوشكاری زیرپودری
مگاپاسكال به  28و به تناظر، حداکثر استحكام کششی از 

یعنی سختی با  ،مگاپاسكال افزایش یافته است 59
شاهد  ۀنمون اما ،استتحكام رابطه مستقیم داشته اس

ویكرز(  011نشده( سختی کمتر ))جوشكاری زیرپودری
ی هامگاپاسكال( نسبت به نمونه 82و استحكام بیشتر )
  شده دارد.جوشكاری زیرپودری
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 7Cu39)6Fe28Be25Zr41(Ti   پایه تیتانیم با ترکیب ایتودهآمورف  مقاومت به خوردگی آلیاژرفتار حرارتی و بررسی 

 مقاله پژوهشی 

 
 (2)غلامرضا حیدری                       (0) زهرا جمیلی شیروان

 

 چکیده
استفاده از استفاده از    با ،تلفآن در دو محلول مخ ، ساختار، رفتار حرارتی و رفتار خوردگی 7Cu39)6Fe28Be25Zr41(Tiبا ترکیب  ایتودهپس از تولید آلیاژ آمورف 

سختی Xپراش پرتو پراش پرتو  ضلی        ، میکرو شی تفا سنج روب ستات     وسنج ویکرز، گرما شیو ا شد پتان رفتار حرارتی   ،آلیاژ فوق با پنج مرحله بلورینگی. مطالعه 

صول هر مرحله بلورینگی   پیچیده شان داد. مح سختی نمونه  ای ن سته تا دمای پایان بلورینگی   ،و  شد. این آلیاژ با د   پس از گرمایش پیو شخص  سیت م   ۀان
و پزشاکی   مناسایی برای کاربردهای مهندسای   ۀنیگز درصاد  5/3با غلظت  NaClدر محلول  متر مربعمیکروآمپر بر ساانتی  0/1 جریان خوردگی معادل

ست  دگی در مقاومت به خور کاهش ،خوردگی ناچیز بود و پس از آن با وقوع بلورینگی نرخ، تغییرات مذاب تحت تیرید ۀدر محدودبا گرمایش آلیاژ . ا
 مشاهده شد.

 

 رفتار خوردگی.، رفتار حرارتی، بلورینگی، تیتانیمپایه  ایتودهآلیاژ آمورف   کلیدی هایهواژ

 

Investigation of Thermal and Corrosion Behavior of a Ti-Based Bulk Metallic Glass with 

Composition of (Ti41Zr25Be28Fe6)93Cu7 

 

Z. Jamili Shirvan            Gh. Heidari 

 

Abstract 

Structure, thermal and corrosion behavior of (Ti41Zr25Be28Fe6)93Cu7 bulk metallic glass in two different solutions 

were studied using X-ray diffraction pattern, Vickers micro hardness test, Differential Scaning Calorimetry and 

tafel polarization methods. The amorphous samples were heated up to the final temperature of crystallization.  It 

was revealed that the studied alloy has complex crystallization behavior including 5 steps of crystallization. 

Crystallized phases of each crystallization step and its hardness were identified. The studied alloy with corrosion 

current density of 0.4 μA/cm2 in 3.5wt % NaCl solution is a suitable candidate for engineering and biomedical 

applications. Heating the samples in super cooled region showed insignificant changes in corrosion rate. An 

obvious decrease in corrosion resistance was observed in samples heated in crystallization region. 

 
Key Words  Ti-based bulk metallic glass, Thermal behavior, Crystallization, Corrosion behavior. 
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 مقدمه
های فلزی پایه یا شیشه (BMGs)  ایتودهآلیاژهای آمورف 

کاربرد در تجهیزات مهندسی، صنعت هوافضا  دلیلبه تیتانیم
. این [1] هستندن او صنعت پزشکی مورد توجه ویژه محقق

بالا،  ۀاز خواصی نظیر استحکام ویژ BMGدسته از مواد 
پایین، مدول الاستیک پایین و مقاومت به خوردگی  ۀدانسیت

ه با آلیاژهای پایه زیرکونیوم عالی برخوردارند و در مقایس

آلیاژهایی پرکاربرد، از قیمت پایین و منابع معدنی  عنوانبه
 BMGآلیاژهای  هایویژگی. یکی از [2]فراوان برخوردارند 

را محدود کرده است، ها آن که کاربرد مهندسی تیتانیمپایه 

ت عیارتی قابلیقابل تولید این مواد و به ۀمحدودیت در انداز
پایین این  (Glass Forming Abbility (GFA))شدن ایشیشه
ای را در دو حوزه که مطالعات گسترده [3,4] استدسته 

چند طی  [13-10] دهی این موادو اتصال [9-5] آلیاژسازی
و همکارانش  Yao Ke Fuدنیال داشته است. سال اخیر به

 ای پایهتولید آلیاژهای آمورف توده ۀمطالعات زیادی در حوز

 مترمیلی 51لید آلیاژهایی با قطر تا و موفق به تو دارند تیتانیم
 ندامذاب تحت تیرید وسیع شده ۀو با محدود

به آلیاژ با ترکیب  توانمی. که از آن جمله 5]-[9 
Cu739(Ti41Zr25Be28Fe6)  اشاره کرد که با قطر قابل تولید

 [5] کلوین 90تحت تیرید  ۀو محدود مترمیلی 21بیش از 
کاربردهای مهندسی نظیر تولید  و آلیاژهای مطرح برایجز

 .استو احتمالا  کاربردهای پزشکی  هادندهانواع میکروچرخ
ستند و تمایل به     ایتودهآلیاژهای آمورف   شیه پایدار ه

پیوساااته دارند    دهیحرارتحالت بلورین در طول   تحول به 

یداری حرارتی     [14] پا نابراین تعیین  گاه    ها  آن ، ب ید از د
 تکنولوژیکی و علمی ضروری است.  

بخشیدن به کاربردهای صنعتی آلیاژهای منظور وسعتبه 

از اهمیت ها آن ، بررسی رفتار خوردگیایتودهآمورف 
 ای برخوردار است. ویژه

انرژی  دارای)آمورف(  ایشیشهاز آنجایی که فلزات  

ه نسیت بتر هایی بسیار سریع، زیرا در نرخندهستی ادیز
رود که انتظار میشوند، میهای انجماد تعادلی منجمد نرخ
های خوردگی بالاتری را نشان دهند. اما مقاومت به نرخ

در مقایسه با آلیاژهای  ایشیشهخوردگی عالی آلیاژهای 
 شودیمبلورین با ترکیب مشابه به فاکتورهای زیر نسیت داده 

[15]: 
های با روش ایشیشهای از آنجایی که نوارهای آلیاژه .0

، زمان کافی برای نفوذ شوندمیتولید  (RSP)انجماد سریع 
طور محسوس وجود ندارد و اتمی در ضمن انجماد به
افتد. در نتیجه آلیاژ آمورف جدایش اتمی اتفاق نمی

 . دهدمیمنجمدشده، ترکیب شیمیایی همگنی را نشان 
ه، ر مرزهای دانفاقد هر نوع عیب بلورین نظی ایشیشه فاز  .2

رساااوبات فاز وانویه اسااات که این عیوب        و  ها نابجایی  

ند  می یک برای شاااروع      سااالول عنوانبه توان گالوان های 
 خوردگی موضعی عمل کنند.

صورت ، به(Passive films)های محافظ از آنجایی که لایه .3

، ندشومیتشکیل  ایشیشهیکنواخت روی سطوح آلیاژ 
مقدار اندکی از عناصر آلیاژی پسیوکننده نسیت به یک 
آلیاژ بلورین نیاز است تا به یک پایداری مشابه از فیلم 

 .[17-15]پسیو دست یافت 
تر آلیاژهای آمورف در نتیجه وقوع بلورینگی در بیش 

تخریب همگنی ریزساختار و ترکیب شیمیایی،  دلیلبه
عیارتی . به[18]کند یمقاومت به خوردگی آلیاژ کاهش پیدا م

با وقوع بلورینگی در آلیاژ آمورف، پتانسیل خوردگی آلیاژ در 
شدت جریان خوردگی  ۀیافته و دانسیت محیط خورنده کاهش

یابد. این افت مقاومت به خوردگی با وقوع آن افزایش می
 ۀبلورینگی در آلیاژ آمورف، بیانگر این موضوع است که لای

سطح آلیاژ آمورف در محیط خورنده شده روی پسیو تشکیل

به  تری نسیتهدر حالت آندی، از تراکم و قابلیت حفاظت ب
 .[19,20]حالت بلورین آن برخوردار است 

و  12Pd38Cu10Zr40Ti [21]در مواردی نظیر آلیاژهای  

3Ta15Si40Zr42Ti [22]  تشکیل فازهای نانوبلور  دلیلبهنیز
کاهش پتانسیل خوردگی و یا کاهش حجم آزاد،  Ti α– نظیر

کاهش شدت جریان خوردگی در آلیاژ بلورین در مقایسه با 

 آلیاژ آمورف مشاهده شده است.
پایه منیزیم گزارش شده است  ایشیشهآلیاژهای  بارۀدر 

فلزی ایجاد شود،  ۀکه هنگامی که یک فاز وانویه در شیش
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 ۀزمین ۀتوزیع پیوست ،کندزمانی که خوردگی توسعه پیدا می

از خوردگی جلوگیری کند و ای قادر خواهد بود شیشه
طور شدن از یک دانه به دانه بعدی بهعیارتی از پخشبه

ن د. بنابرایکنممانعت می ایشیشه ۀمستقیم از طریق زمین

که فازهای بلورین حل و بعد از این شودمیخوردگی متوقف 
پیوسته در معرض انحلال قرار  ایشیشه ۀشدند، یک زمین

صورت نانوذره باشد و اگر فاز بلورین به. [23,24] گیردمی

یاژ د، مقاومت به خوردگی آلکنی ارائه ادیزپتانسیل شیمیایی 
و حتی  ندکمیی فاز نانوبلور کاهش پیدا ناآمورف محتو

 .[25,26] یابدافزایش می

شیمیایی آلیاژ فاکت     ساختار و ترکیب  رهای  واگرچه ریز
کننده در مقاومت به خوردگی آلیاژ آمورف به حساااب  تعیین

یابی خواص        می فاکتور مهمی در ارز مل نیز  ند، محیط ع آی
. مشااخص شااده اساات که شاادت شااودمیخوردگی مطرح 

˃4SO2NaClجریان خوردگی در محلول   H˃3HCl˃ HNO  
 .[32-27] استبرای یک آلیاژ پایه زیرکونیوم 

حرارتی آلیاژ آمورف در این پژوهش به بررسی رفتار  
در دو  آن خوردگیو رفتار  7Cu39)6Fe28Be25Zr41(Ti ایتوده

شده و در طول مراحل گریدر حالت ریختهمحلول مختلف، 

 . شودمیتیلور پرداخته 
 

 مواد و روش تحقیق

وش ربه 7Cu39)6Fe28Be25Zr41(Tiشمش اولیه آلیاژ با ترکیب 

خالص )با  Cu, Fe, Be, Zr, Tiالکتریک از عناصرقوس 

( تحت اتمسفر گاز آرگون با درصد 2292خلوص بالای 

 تیتانیم( و در مجاورت درصد 22/22خلوص بالا )بیش از 

جاذب اکسیژن احتمالی موجود در محفظه  عنوانبهمذاب 

روش به mm 9×00×01در ابعاد  BMG ۀکوره تولید شد. بلوک

در قالب مسی   (Tilt pour casting)گری چرخشیریخته

زمان دو شمش تولید با ذوب هم Pa 3-01×2تحت خلائی زیر 

و اطمینان از  XRD کمکبهشد. پس از بررسی ساختار 

های مختلف تهیه آزمون برایهایی بودن ساختار، برشآمورف

 . شد

دمای آلیاژ جهت مطالعه رفتار بلورینگی غیرهم 

برش و تحت  mgr 2یی به وزن حدود هانمونهشده، تولید

از دمای محیط تا  mink 01.-1پیوسته در نرخ  دهیحرارت
ژ( تحت اتمسفر گاز )بالاتر از دمای ذوب آلیا C 911̊دمای 

 Netzsch STA 449مدل DSCدستگاه  کمکبهآرگون خالص 

F3  .قرار گرفتند 

ل در مراحشده فازهای بلورین تشکیل ۀمنظور مطالعبه 

های دما، دمای پایان پیکطور غیرهمبلورینگی آلیاژ به مختلف

 برایشناسایی شدند.  k.min 01-1کردن بلورینگی در نرخ گرم

ز در کوره، پیش ا هانمونهجلوگیری از اکسیداسیون احتمالی 

 1910کوارتزی با خلائی معادل  ۀقرارگیری داخل کوره در لول

تا دماهای ی مدنظر هانمونهبار محیوس شدند. سپس، 

تحت  k.min 01-1تیوبی با سرعت  ۀشده در کورمشخص

و بعد در آب کوئنچ شدند.  ندگرمایش پیوسته قرار گرفت

 ± C ° 0تغییرات دمایی در محل قرارگرفتن نمونه در کوره 

روش هب هانمونهبود. پس از عملیات گرمایش پیوسته، ساختار 

XRD دستگاه مدل  کمکبهRigaku D/Max-RB  با امواج

Cu-Kα  با نرخ اسکنdeg./min. 6 درجه  1912گام  و با

 .بررسی شد

با ه دستگا کمکبهروش ویکرز به هانمونهسختی میکرو 
مان ماندگاری فرورونده زو  gf 211با نیروی  L5 - MHمدل 

روی هر نمونه  ۀنقط 5وانیه، و در  5مدت پس از بارگذاری، به

 م شد.اانج

ی تحت هانمونهرفتار خوردگی آلیاژ آمورف اولیه و  

دما تا دماهای مختلف، با استفاده از دستگاه آنیل غیرهم

 ,Autolab ( PGSTAT 302 N / گالوانواستاتپتانشیو استات

Metrohm, Netherlands) برای این منظور مطالعه شد .

 5/3با غلظت  NaClی مدنظر در دو محلول مختلف هانمونه

نزدیک به بدن  PHبا )و سرم آزمایشگاهی  وزنی درصد

و پلاتین  Ag/AgClند. از الکترود شدآزمایش  (انسان

. دشالکترود مرجع و الکترود کمکی استفاده  عنوانبهترتیب به

د مورد آزمون و الکترو ۀبرقراری اتصال الکتریکی بین نمون

سیم مسی و خمیر نقره صورت پذیرفت. ابعاد  کمکبهدستگاه 

قیل از قرارگرفتن در محلول الکترولیت با  هانمونهمقطع 
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دقیقه  05بعد از گیری شد. اندازه mm 1910کولیس با دقت 

شدن پتانسیل منظور وابتبهها در محلول )نمونهوری غوطه

وانیه  021ها در طول (، پتانسیل مدار باز نمونهمدار باز

ها انجام گیری شد و سپس آزمون خوردگی روی نمونهدازهان

  برای هر نمونه سه مرتیه تکرار شد.مراحل این شد. 

 
 نتایج و بحث

  ایتودهساختار و رفتار حرارتی آلیاژ آمورف 
تولیدشده با ترکیب  BMGآلیاژ  XRDالگوی 

7Cu93)6Fe28Be25Zr41(Ti  نشان داه شده است.  (0)در شکل
ف ساختارهای آمور ۀکه مشخص –شییه به تپه-دو پیک پهن 

 . شودمی، در این الگو مشاهده [15] است
 

 
 

-Ti41Zr25Be28)ای با ترکیب آلیاژ آمورف توده XRDالگوی   0شکل 

Fe6) 93Cu7 

 
دوم در  ۀو تپ  2  ≥° 31 ≤ 05 ° ۀاول، در محدود ۀتپ 

 XRDدر الگوی  قرار دارد.  2  ≥° 55 ≤ 05 ° ۀمحدود

حضور فاز  ۀدهندآمده، هیچ پیک مشخصی که نشاندستبه
ار و در نتیجه ساخت شودمیبلورین در ساختار باشد، مشاهده ن

 .است آلیاژ تولیدشده آمورف

آلیاژ پایه با ترکیب  ۀمنحنی گرمایش پیوست 

7Cu93)6Fe28Be25Zr41(Ti  دهیحرارتدر نرخ  
 0-K.min 01 (تا  011دمایی  ۀدر محدود°C 911  ) در

 نشان داده شده است.   (الف -2)شکل 
 

 
 

 
 

 با 7Cu93)6Fe28Be25Zr41(Tiآلیاژ با ترکیب  DSCالف( الگوی )  2شکل 

ه در این شکل نشان شدکه دماهای مشخص K.min 01-0نرخ گرمایش 

دما روی ب( دماهای مربوط به عملیات حرارتی غیرهم) ،اندهداده شد

 های مختلفهنمون

 

موقعیت دماهای مشخصه شامل: دمای انتقال شیشه به         
 ،x1(T(دمای شااروع فرایند بلورینگی  ،T)g(مایع تحت تیرید 

و دمای  m(T(دمای ذوب  ،T)p5T-p1(دماهای پیک بلورینگی   

 داده شده است. در این شکل نشان l(T(پایداری فاز مذاب 
، پنج پیک گرمازا و سه پیک (الف -2)به شکل باتوجه 

. پیک گرمازای اول )پیک آزادسازی شودمیگرماگیر مشاهده 

قرار دارد. چهار  gTتر از دماهای پایین ۀساختاری( در محدود
پیک گرمازای بعدی که مربوط به تحولات بلورینگی در آلیاژ 

قرار  x1Tدمایی بالاتر از  ۀ، در محدودهستندمورد بررسی 
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 دارند. 

حولات بلورینگی اول های گرمازای اول و دوم یا تپیک 
تحولات گرماگیر؛ پیک  دربارۀپوشانی دارند. و دوم هم

-عمق و عریضی است گرماگیر اول که پیک نسیتا  کم

مربوط به تحول انتقال شیشه به مایع  -1xTو  gTحدفاصل 
 ۀ. پیک گرماگیر دوم مربوط به استحالاستتحت تیرید 

. پیک [33] استفازهای ناپایدار اولیه به فاز پایدار لاوه 

و در دماهای بالا  استگرماگیر سوم، مربوط به تحول ذوب 
 قرار دارد. -lTو  mTحدفاصل -

یک           توانمی  مازا و  هار تحول گر یاژ طی چ فت آل گ

به    ماگیر  نه      تحول گر مل بلوری کا تار   شاااودمیطور  و رف
 ای دارد.بلورینگی پیچیده

ارزیابی تغییرات ساختاری در طول گرمایش  برای 
 ۀپیوسته و شناسایی فازهای بلورین پایدار در هر مرحل

پیوسته با نرخ  دهیحرارتیی تحت هانمونهبلورینگی، 
 (ب -2)تا دماهایی که در شکل  mink 01.-0 دهیحرارت

 نشان داده شده است، قرار گرفتند.
های مربوط به نمونه Xپراش پرتو  کمکبهآنالیز  ۀنتیج 
 ارائه شده است. (3)دما در شکل شده در شرایط غیرهمآنیل

 

 
 

 برایدما تا دماهای مختلف ی آنیل غیرهمهانمونه XRDالگوی   3شکل 

 ارزیابی فازهای بلورین پایدار در هر مرحله از فرایند بلورینگی

 
 C °311دیده تا دمای ی حرارتهانمونه XRDالگوی  
 C دمای انتقال شیشه به مایع تحت تیرید( و تا دمای)زیر 

)بالاتر از دمای انتقال شیشه به مایع تحت تیرید( مشابه  °351

 X. حضور پیک پهن در الگوی پراش پرتو استبا آلیاژ اولیه 
. ترکیب استبودن ساختار آمورف ۀدهند، نشانهانمونهاین 

اول بلورینگی، در الگوی  ۀمحصول مرحل 7Zr10Cuبین فلزی 

XRD تحت گرمایش پیوسته تا دمای  ۀنمونC °011  مشاهده
فازهای پایدار در  عنوانبه 2CuTiو  7Zr10Cuشد. فازهای 

دما تا صورت غیرهمشده بهآنیل ۀنمون Xالگوی پراش پرتو 

( شناسایی C °001دمای پایانی پیک دوم بلورینگی )دمای 
های اول و دوم بلورینگی پوشانی پیکبه همشدند. باتوجه

 2CuTiفاز  ،7Zr10Cuگفت: در طول رشد فاز  توانمی

و فاز  7Zr10Cu ،CuTi، 14Zr51Cuکند. ترکییات زنی میجوانه
 XRDشده در الگوی ترکییات مشاهده ،2CuZrلاوه با ترکیب 

به شکل . باتوجههستند C °561دیده تا دمای حرارت ۀنمون
؛ دمایی است که تحول سوم C °561، دمای انتخابی (3)

بلورینگی خاتمه یافته و تحول گرماگیر میانی آغاز شده است. 
گفت: ترکیب  توانمیاخیر  XRDبا در نظر گرفتن دو الگوی 

. استسوم بلورینگی  ۀمحصول مرحل 14Zr51Cuبین فلزی 
فازهای پایدار در دمای پایان  2CuZrو  FeTiترکییات 

هستند. بنابراین، طی فرایند گرماگیر  - C °635 -نگی بلوری

به فاز پایدار لاوه با  14Zr51Cuو  7Zr10Cuمیانی ترکییات 
 اند.تیدیل شده 2CuZrترکیب 

نیل ی آهانمونهاولیه و  ۀمیانگین ریزسختی ویکرز نمون 

  .ارائه شده است (0)دما در دماهای مختلف در جدول غیرهم
 

ا ت دماهمغیری آنیل هانمونهمیانگین عدد میکروسختی ویکرز   0جدول 

 دماهای مختلف و آلیاژ پایه

 

 (C°)دمای 
نمونه 

 اولیه
311 351 011 001 561 635 

 005 095 060 531 502 610 552 (HV)سختی

 

 311)دمای  gTبا گرمایش نمونه تا دمایی زیر دمای  

 structural) پدیده آزادسازی ساختاری دلیلبهدرجه( 

relaxation)یابد. حذف حجم آزاد اضافی ، سختی افزایش می
شده در ضمن انجماد، در طول آزادسازی ساختاری محیوس
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 . [34,35]افتد اتفاق می

)دمای  gT دمایدیده تا دمایی بالاتر از حرارت ۀنمون 
تر از آلیاژ اولیه را ، افت سختی تا مقداری پاییندرجه( 351

. در این شرایط، تغییرات ساختاری در آلیاژ دهدمینشان 

BMG  به دماتوجهبا-مربوط به ایجاد حجم آزاد تعادلی- 
د شو. افزایش حجم آزاد منجر به افت سختی می[36] است
تشکیل فازهای بلورین  ۀ. بعد از این مرحله، در نتیج[37]

 یابدآمورف سختی افزایش می ۀ)ترکییات بین فلزی( در زمین
، افت گراددرجه سانتی 635شده در دمای آنیل ۀ. در نمون[34]

شدن فازهای بلورین در درشت ۀسختی احتمالا  در نتیج

 .استساختار کاملا  بلورینه 
 

  رفتار خوردگی
شااده در ی آنیلهانمونهآمورف اولیه و  آلیاژرفتار خوردگی 

سرم   شگاهی دماهای مختلف، در دو محلول  و محلول  آزمای
NaCl  منحنی  (بو  الف -0). شکل  بررسی شد   5/3 درصد

را در دو محلول مختلف نشاااان  هانمونهتافل خوردگی این 
. دهدمی

 

 
 

 
 

 درصد 5/3 با غلظت NaClمشابه بدن انسان )ب( محلول  PHشده در: )الف( محلول سرم با ی آنیلهانمونهآمورف اولیه و  ۀمنحنی تافل نمون  0شکل 
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  تا دماهای مختلف حاصل از منحنی تافل درشده ی آنیلهانمونهجریان خوردگی و نرخ خوردگی آلیاژ پایه و  ۀدانسیت  2جدول 

 درصد 5/3با غلظت  NaClول ، )ب( محلسرممحلول الف( )
 

 561 001 011 351 311 فلز پایه داده/نمونه

 039 009 010 6502 5509 5906 (nA.cm-2) خوردگی دانسیته جریان

 1103/1 1100/1 1101/1 1622/1 1522/1 1555/1 (mm/year) نرخ خوردگی

 

 درصد 5/3با غلظت  NaClحلول ب( م)
 

 635 561 001 011 351 311 فلز پایه داده/نمونه

 029 051 511 0032 5012 5516 2052 (nA.cm-2) خوردگیدانسیته جریان 

 mm/year 01-3×0 نرخ خوردگی
01-3 ×

093 

01-3 ×

099 
2- 01 ×0912 2- 01 ×0929 2- 01×5936 2- 01×2916 

 
درصد و محلول سرم    5/3به اینکه محلول نمک توجهبا 

عال کلر    زیر را های  توان واکنشمی ،ند هساااتحاوی یون ف
-0های د )واکنشکرها پیشنهاد برای خوردگی در این محیط

0.) 

Zr(s) + Cl−(eq) = ZrCl4(eq) + 4e                               (0)  

(2) Ti(s) + Cl−(eq) = TiCl4(eq) + 4e                                

Cu(s) + Cl−(eq) = CuCl(s) + 4e              (3)              

Fe(s) + Cl−(eq) = FeCl2(eq) + 2e        (0)             
 

اکسیدی سطحی نفوذ  ۀتوان گفت یون کلر از لایمی 

 سطحی با فلز واکنش ۀکند و در فصل مشترک فلز و لایمی
. کلریدهای شودمیو منجر به ایجاد کلریدهای فلزی  دهدمی

فلزی حجم مولار بیشتری نسیت به اکسیدهای فلزی دارند. 

 ۀزنی حفره، لایدلیل انیساط حجمی و جوانهبنابراین، به
 .[38]د شواکسیدی سطحی تخریب می

ا ب مورد بررسی در مقاله حاضر ایتودهدر آلیاژ آمورف  
جریان خوردگی در  ۀدانسیت 7Cu39)6Fe28Be25Zr41(Tiترکیب 
ر متمیکروآمپر بر سانتی0/1به مقدار  درصد NaCl 5/3 محلول

ا  که تقریی استسال  در مترمیلی 110/1مربع و نرخ خوردگی 
جریان خوردگی و نرخ خوردگی آلیاژهای  ۀبا دانسیت

22.5Be12.5Cu10Ni13.8Ti41.2Zr ]39[  5وNi45Cu5Zr45Ti ]0[4 
 جریان خوردگی آلیاژ ۀ. دانسیتاستبرابر 

22.5Be12.5Cu10Ni13.8Ti41.2Zr  میکروآمپر بر  60/1به مقدار

 و نرخ خوردگی آلیاژ ]39[ متر مربع گزارش شده استسانتی

5Ni45Cu5Zr45Ti در سال گزارش  مترمیلی 01-3 ۀدر گستر
آلیاژهای . با وجود عنصر نیکل در ترکیب [40] شده است

فوق، این آلیاژها دارای مقاومت به خوردگی برابر با آلیاژ 

 7Cu39)6Fe28Be25Zr41(Tiبا ترکیب  شده در این تحقیقساخته
 ندهستکه در آن عنصر آهن جایگزین عنصر نیکل شده است، 

لازم به . هاستآن که دلیل آن مقادیر تیتانیم یا زیرکونیم کمتر

 AISI 316Lجریان خوردگی در فولاد  ۀدانسیت ،ذکر است
 306/0مورد استفاده وسیع در صنعت پزشکی به مقدار 

که  [39]متر مربع گزارش شده است میکروآمپر بر سانتی

ردگی ب مقاومت به خومراتشده در این تحقیق بهترکیب تولید
 .بالاتری دارد

 با ترکیبجریان خوردگی آلیاژ آمورف  ۀنسیتدا 

23.16Be5.39Ni7Cu33.57Ti30.88Zr ]1[4  در محلول خوردگی
NaCl 5/3 است که در مقایسه با  9/0×01-9مقدار به درصد
ری تپایینجریان خوردگی  ۀدانسیترد بررسی، از وآلیاژ م

دارای  23.16Be5.39Ni7Cu33.57Ti30.88Zr. آلیاژ است برخوردار
مقادیر عناصر تیتانیم و زیرکونیم تقرییا  برابری با آلیاژ 

7Cu39)6Fe28Be25Zr41(Ti  و عامل  استدر این تحقیق
یب در ترکوجود عنصر نیکل آن مقاومت به خوردگی بیشتر 

 .استآن 
 ۀدر محلول سرم دانسیت 7Cu39)6Fe28Be25Zr41(Tiآلیاژ  

ع متر مربمیکروآمپر بر سانتی 039/1میزان جریان خوردگی به
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را نشان داد  در سال مترمیلی1103/1مقدار و نرخ خوردگی به

 زای نیکل در بدنبه اینکه فاقد عنصر حساسیتو باتوجه
د در کاربردهای پزشکی نظیر توانمی، [41]انسان است 

 های دندانی به خدمت گرفته شود.ایمپلنت

جریان  ۀدانسیت C ° 351 با افزایش دمای آنیل تا 
غییر تنسیت به آلیاژ پایه  تقرییا  و نرخ خوردگیخوردگی 

در ساختار  نکردنتغییرچندانی نکرده است که بیانگر 

 .استهنمونه
آزادسازی  ۀمحدود ، دمایی درC °311دمای در واقع  

اولیه آلیاژ آمورف در کاهش حجم آزاد  که است ساختاری

 واما چون آلیاژ مورد بررسی جز ،[34,35] افتداتفاق می
، [42] است 25آلیاژهای نوع مستحکم با فاکتور شکنندگی 

 ولط بنابراین تغییر زیادی در مقدار حجم آزاد آلیاژ اولیه در
ایجاد  آن گرمایش و در نتیجه در مقاومت به خوردگی

  .شودمین
که دمایی در  C °351 شده در دمایآنیل ۀنموندر  

و در این محدوده دمایی  استمذاب تحت تیرید  ۀمحدود
سنجی افزایش در حجم آزاد مشاهده به نتایج سختیباتوجه

به زیادشدن حجم آزاد انتظار افت مقاومت به ، باتوجهشودمی

 درصد NaCl 5/3خوردگی را داریم که تا حدی در محلول 
، بودن آلیاژبه مستحکم. باتوجهشودمیاین نتیجه مشاهده 

 .استناچیز نیز افزایش در حجم آزاد در این محدوده دمایی 

یز جریان و نرخ خوردگی ناچ ۀمجددا  تغییرات دانسیت، بنابراین
 است. 
مثل تولید  ی مهندسیبردهادر کار ،بنابراین 

که نیازمند گرمایش های دندانی ا ایمپلنتیها دندهمیکروچرخ
گفت  توانمیمذاب تحت تیرید است،  ۀنمونه تا محدود

 افت مقاومت به 7Cu39)6Fe28Be25Zr41(Tiآلیاژ  دربارۀ

 .استخوردگی قابل اغماض 
و بالاتر، کاهش  C °011شده در دمای ی آنیلهانمونهدر  

 .شودمیمقاومت به خوردگی در مقایسه با قیل مشاهده 

 ۀمقدار دانسیت، C °011 یشده در دماآنیل ۀنموندر  
را ای افزایش قابل ملاحظه در هر دو محلول جریان خوردگی

اژ که بیانگر تغییر ساختار آلی دهدمیدر مقایسه با قیل نشان 

 C ° 011تا  با افزایش دمای آنیلعیارتی، به. ستدر این دما

ه سمت مقادیر مثیت افزایش یافته است کپتانسیل خوردگی به
با پتانسیل مثیت در زمینه آمورف  7Zr10Cu علت آن ایجاد فاز

 .است

کاهش  C ° 011دمای  در مقایسه با C ° 001 در دمای 
که  شودمیشدت جریان خوردگی و نرخ خوردگی مشاهده 

در زمینه باشد  2CuTiد ناشی از تشکیل فاز مقاوم توانمی

[43] . 
جریان  ۀافزایش دانسیت ا مجدد C ° 561 ۀدر نمون 

د که در نتیجه شوخوردگی و نرخ خوردگی مشاهده می

حضور فازهای مختلف در زمینه و افزایش مرز فازها در این 
افزایش  انرژی و مستعد برایهای پرکه محل استساختار 
. همچنین ظهور فازهای متنوع با هستندخوردگی شدت 
های متفاوت از زمینه، منجر به خوردگی گالوانیگی و پتانسیل

 .دشومی در این دما درنهایت تشدید خوردگی
با  NaClدر محلول  C ° 635 شده در دمایآنیل ۀنمون 

شدت جریان  ۀدانسیتدر  ایعمده کاهش ،درصد 395غلظت 
ی هانمونهکه در میان  دهدمینشان  خوردگی و نرخ خوردگی

 . در این دما بلورینگیاستمترین مقدار ک ،دارای فاز بلورین

، XRDها در الگوی به پهنای پیکخاتمه یافته است و باتوجه
نتایج  کهدانه شده است گفت ساختار درشت توانمی

تعداد  ن،بنابرای .کنندیید میأاین مطلب را ت سنجی نیزسختی

وقوع خوردگی گالوانیکی در  در نتیجه فازهای محدود و
 کاهشدانگی ساختار و در نتیجه درشت و مناطق محدود

ومت به خوردگی این اافزایش مق ،ایمناطق پرانرژی مرزدانه

 .دهدمینمونه را نتیجه 
 

 گیرینتیجه
 ایتودهمورف آدر پژوهش حاضر پس از تولید موفق آلیاژ 

رفتار حرارتی  ،7Cu39)6Fe28Be25Zr41(Tiبا ترکیب  تیتانیمپایه 
. آلیاژ فوق با پنج مرحله تیلور پیش از ذوب، مطالعه شدآن 

ده در شفازهای تشکیلای دارد. در ادامه رفتار حرارتی پیچیده
 ۀلآلیاژ تا پایان مرح ۀهر مرحله از تیلور با گرمایش پیوست

ی هامونهنسختی در بررسی بلورینگی مدنظر شناسایی شدند. 
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کاهش سختی  اولیه، ۀشده در مقایسه با نمونرتیعملیات حرا

مذاب تحت تیرید و  دۀبا آنیل نمونه در دمایی در محدو
 .افزایش سختی با شروع تشکیل فازهای بلورین مشاهده شد

در ادامه رفتار خوردگی آلیاژ پایه، پس از گرمایش تا  

تا پس از گرمایش دسازی ساختاری، ادمایی در مرحله آز
مذاب تحت تیرید و پس از هر مرحله  ۀدمایی در محدود

 . مطالعه شدتیلور 

با قطر قابل تولید بیش  7Cu39)6Fe28Be25Zr41(Tiآلیاژ  

کلوین و 90مذاب تحت تیرید  ۀو محدود مترمیلی 21از 
 NaClدر سال در محلول  مترمیلی 110/1 سرعت خوردگی

در محلول در سال  مترمیلی1103/1و  درصد395با غلظت 

 ومناسیی برای کاربردهای مهندسی  ۀگزین ،سرم پزشکی
.استپزشکی 
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 ییایمیبا استفاده از روش انعقاد الکتروش باردار نگیچیاز محلول ل کیحذف آرسن

 مقاله پژوهشی 

 (2)زاده سبلوئی علی حسن                               (1)سید مرتضی موسوی راد 

 

  دهیچک
( کارخانه (PLSحذف یون آرسنیک از محلول لیچینگ باردار  ه منظورب یمعدن عیدر صنا (ونیالکتروکواگولاس) وشیمیاییانعقاد الکتر، فرآیند حاضر مطالعهدر 

 .دیگرد هی( تهNaAsO2) یتیسه ظرف کیو با افزودن نمک آرسن نگیچیل ندیفرآ یساز هیحاصل از شبا نمونه ه. است گرفته، مورد بررسی قرار فرآوری مس
بمنظور بررسی حذف آرسنیک  (RSMوش سطح پاسخ )با استفاده از ر (3X(، چگالی جریان )2X(، زمان الکترولیز )1X) pHتأثیرات سه پارامتر مستقل مانند 

 –اکس ب شیطرح آزما ق،یتحق نیباشد. در ا یم ونیالکتروکواگولاس ستمیبا استفاده از س شیمجموعه آزما 11شامل  طرح نیا ، بررسی شد.PLSاز محلول 
 نگیچیز محلول لا کیراندمان حذف آرسن یرسبه منظور بر ندیفرآ یرهایمتغ یاثر تعامل یبررس یدر سه سطح برا عددی عامل سه با پاسخ سطح روش در بنکن

دقیقه و  111، زمان الکترولیز: :5/6pHدر شرایط بهینه برای فرآیند الکتروکواگولاسیون . قرار گرفت یمورد بررس ون،یبا استفاده از روش الکتروکواگولاس
حاصل شد. نتایج نشان داد که قابلیت فرآیند الکتروکواگولاسیون به عنوان یک روش قابل  ٪88/66، با راندمان حذف2A/m 3/65چگالی جریان الکتریکی 

بخصوص یون آرسنیک از پساب های صنایع معدنی به ویژه در کارخانجات فرآوری مواد معدنی بسیار  یون های فلزیاعتماد و قابل اطمینان به منظور حذف 
 مطلوب می باشد.

 
 

  .روش سطح پاسخ ،کیآرسن ،ییایمیباردار ، انعقاد الکتروش نگیچیمحلول ل یدیکل هایهواژ
 

 
Removal of Arsenic from Pregnant Leaching Solution Using Electrochemical  

Coagulation Method 
 

S.M. Moosavirad                                     A. Hasanzadeh-Sablouei 

 

Abstract In the present study, the electrochemical coagulation process (electrocoagulation) in the mining industry 

to remove arsenic ions from the charged leaching solution of PLS (copper processing plant) has been investigated. 

Samples were obtained by simulating the leaching process by adding trivalent arsenic salt (NaAsO2). The effects 

of three independent parameters such as pH (X1), electrolysis time (X2), current density (X3) were investigated 

using the response surface methodology (RSM) to investigate the removal of arsenic from PLS solution. This 

design includes 17 sets of experiments using electrocoagulation system. In this study, the Box-Benken test design 

in the response surface method with three numerical factors at three levels was investigated to investigate the 

interactive effect of process variables to evaluate the efficiency of arsenic removal from leaching solution using 

electrocoagulation method. The optimal conditions for the electrocoagulation process were determined at pH 

6.50, electrolysis time: 114 minutes and electric current density of 65.3 A/m2, with a removal efficiency of 96.88%. 

The results showed that the ability of electrocoagulation process as a reliable method to remove metal ions, 

especially arsenic ions from the effluents of the mining industry, especially in mineral processing plants is very 

desirable. 

Keywords Pregnant Leaching Solution, Electrochemical Coagulation, Arsenic, Response Surface Methodology.
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 مقدمه

 یدر مورد اثرات طولان یعموم یآگاه ریاخ یسال ها در
 هافتی شیافزا ن،یفلزات سنگ یها ونی یحاو یمدت آب ها

هست  نیفلزات سنگ نیاز جمله ا کیآرسن یها ونیاست. 
 ستیوجود دارد و مشکلات ز یصنعت یکه در پساب ها

 آورد.  یبوجود م عتیرا در طب ادیز یطیمح
از  A)شبه فلز(در گروه دیعنصر متالوئ کی کیآرسن 

 اژها،یآل ،یهاد مهیاست و به عنوان موادن یجدول تناوب
به طور گسترده مصرف  رهیمواد نگهدارنده و غ ،یداروساز

از حد معادن و ذوب شدن  شیاستخراج ب لیشود.به دل یم
گسترده  و استفاده هیبدون تصف  یصنعت یفاضلاب ها هی،تخل

ر ت یدر آب جد کیآرسن یآن ،آلودگ باتیوترک کیاز آرسن

 ونیلیم 001از  شیب یزندگ یبرا یبزرگ دیتهد نیشود وا یم
  [3-1] .شود ینفر در سراسر جهان محسوب م

 یبر رو تواندیم کیدرمعرض آرسن قرارگرفتن 
و  یپوست،کبد، مثانه، قلب و عروق، دستگاه گوارش، تنفس

گزارش شده است که در  .[4] بگذارد یمنف ریتاث یعصب
ها نفر از افراد از سرطان پوست و سرطان  ونیلیبنگلادش م

نفر در هر  کیتعداد نیبرند از ا یرنج م یداخل یاندام ها
 معرضدر  زین نینفر در چ ونیلیم6/09دهد.  یمپنج نفر جان 

 کیآلوده به آرسن ینیزم ریز یخطر مصرف آبها

مهم در  یاز آب موضوع کیحذف آرسن جهیهستند.درنت
ردن ب نیاز ب یبرا داریراه حل پا کیسراسر جهان است وارائه 

 یمدت آبها یاست. مصرف طولان یضرور ازین کی کیآرسن

 مشکلات جادیباعث ا کیرسنآ یبا غلظت بالا ینیرزمیز
،سرطان  یپوست عاتیاز جمله ضا یسلامت یبرا یجد

سازمان  نیشود. بنابرا یم یداخل یپوست،سرطان اندام ها
 الاتیا ستیز طیوسازمان حفاظت از مح یبهداشت جهان

 01به  01را از یدنیدر آب آشام یآلودگ زانیمتحده حداکثر م
 شیافزا نیبنابرا .[6-5]کاهش داده اند تریبرل کروگرمیم

 هیتصف دیجد یها یو توسعه فناور جادشدهیا یها یفناور
 01ز به کمتر ا ینیرزمیز یاز آبها کیبردن آرسن نیاز ب یبرا
 کیشوند. آرسن یبرخوردار م ژهیو تیاز اهم تریبرل کروگرمیم

ارد وجود د دکنندهیاکس طیبطور عمده به عنوان آرسنات درمح

 نیگونه غالب است. با ا تیآرسن طیو در هنگام کاهش شرا
 یندهایفرآ لی(به دلVو به عنوان ) (IIIهردو به عنوان) حال
 . فتدیآهسته ممکن است اتفاق ب ونیداسیاکس

 وشریصنعت پ دو یخیو ذوب از نظر تار یمعدن منابع 
 مختلف یفلزات و نمک ها یفاضلاب حاو دیتول ندیدر فرآ

 در استان کرمان هستند. کیمانند آرسن
بکار  ندیاست که بسته به فرآ ینکته ضرور نیبه ا توجه 

ز آب آلوده به فل هیتصف یکل نهیهز ،یمحل طیرفته و شرا
 هیدر انتخاب روش تصف یعوامل اصل یمتفاوت است. بطورکل

ه و مقرون ب یسادگ ،یشامل کاربردفن یمناسب پساب معدن
 کیگذشته از تکن یطول دهه ها باشد. در یصرفه بودن م

 از پساب استفاده شده یحذف فلزات سم یبرا یشماریب یها

، [7]ییایمیروش ها شامل انعقاد ش نیاست ا
. [11-10]یونی، تبادل [9]جذب ،[8]ونیالکتروکواگولاس

هستند. ثابت  [13]ییغشا ونیلتراسیو ف [12]اسمزمعکوس
 ،یونیمانند تبادل  یکیزیف یشده است که روش ها

آب  آرسنیکن برد نیب از یبرا زیالیاسمزمعکوس و الکترود
 یناکارآمد هستند. درحال حاضر از روش ها ایگران  اریبس

 ،یرنگهدا یبالا یها نهیمانند هر یمضرات لیبه دل ییایمیش
ه کردن پساب استفاد یمشکلات کار با لجن و دفع آن و خنث

اد از جمله انعق یمختلف یها یفناور گرید یطرف ازشود.  ینم

و  ونیداسیغشاء، اسمز معکوس، اکس هیجذب، تصف ،ییایمیش
شده  شنهادیاز فاضلاب ها پ کیحذف آرسن یبرا یونیتبادل 

از جمله زمان  یادیمشکلات ز یحال آنها دارا نیاست. با ا

مواد معرف  یحذف، مصرف اضاف نییبر بودن، راندمان پا
 دهنیاز آلا یادیمقدار ز نیکار و همچن یبالا نهیهز ،ییایمیش
 . [4-6] هستند هیثانو یها

تواند به عنوان  یم ونیالکتروکواگولاس ندیفرا رایاخ 
از آب مورد  کیبردن آرسن نیاز ب یبرا یمناسب نیگزیجا

 لیبه دل ونی. الکتروکواگولاس[15-14]ردیاستفاده قرار بگ
از  یدرفاضلاب به عنوان بخش تهایالکترول یغلظت بالا

 شرو نیتر یواقتصاد نیالزامات ذوب شدن ،کارآمدتر
 ییایمیانعقاد ش یایمزا ونیشود. الکتروکواگولاس یمحسوب م

 یازمشکلات اساس یاریرا داراست و در بس کیکلاس
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 یلابا نهیلجن بزرگ ،هز دیخود مانند تول یعمل یدرکاربردها
استفاده از  یایدارد. از مزا یبرتر هیثانو یکار وآلودگ

 ،تحذف ذرا یبه راندمان بالا توانیم ونیالکتروکواگولاس

 ونینسبتاکم وامکان اتوماس نهیکوچک، هز هیمرکز تصف
 دیروش باکاهش تول نیدستگاه( اشاره کرد.ا یکامل)خودکار
 یم فیتوص ییو سهولت کارا ییایمیمواد ش ازیلجن،حداقل ن

 .[16-18] شود
 عیدرحذف سر یحال حاضر با توجه به اثر بخش در 
را به  یرشتیتوجه ب ونیالکتروکواگولاس پساب هااز  کیآرسن

الکترو  ینه تنها واکنش ها رایخود جلب کرده است ز
 ه ها رالخت یداخل دیرخ داده در آند و کاتد بلکه تول ییایمیش
 یها ختهل یجذب بر رو ،یونی. تبادل ردیگ یدر بر م زین

معکوس و  زیالیاسمز معکوس، انعقاد، الکترود جادشده،یا
موجود توسط  یها یفناور نیبه عنوان بهتر یهواده

US_EPA ها اغلب  یفناور نیشود. ا یدرنظرگرفته م
 جاذب و دفع لجن ینیگزیهستند و با مشکلات جا نهیپرهز

 همراه هستند.  ظیغل
در  یادیمطالعات ز ون،یالکتروکواگولاس عیتوسعه سر با 

-19]از فاضلاب ها صورت گرفته است  کیمورد حذف آرسن

بر  یاتیعمل یپارامترها ریتأث یرو یقبل مطالعات شتری. ب[22
متمرکز  کیبردن آرسن نیاز ب یبرا ونیالکتروکواگولاس ندیفرآ

 یچگال ه،ی، زمان تصفpH ه،یشده است؛ از جمله غلظت اول
 یپارامترها یساز نهیبه یمطالعات برا یو.... برخ انیجر
 نیروند جذب و حذف ا یابی، ارزیاتیعمل

با استفاده از دستگاه  ن،ینوع از فلزات سنگ 
 یطراح یابیگزارش شده است. ارز ونیالکتروکواگولاس

محصولات  یهایژگیو و ونیالکتروکواگولاس ستمیس
 یها ونی نیدر حذف ا یکه نقش مهم ونیسالکتروکواگولا

قرار گرفته  یدارند، فقط در چند مطالعه مورد بررس یفلز
آنها  از کی چیاست. با توجه به مطالعات انجام شده، تاکنون ه

از پساب ها با  کیدرباره حذف آرسن یبه طور منظم مطالعات
 . اندنکرده  انیرا ب ونیاستفاده از روش الکتروکواگولاس

توان  یاست که در آن م دهیچیپ یندیفرا ونیالکتروکواگولاس
به عنوان  ومینیآهن و آلوم یها ونیمانند  ییاز الکترودها

به  ونیجاذب استفاده کرد. الکتروکواگولاس ایمنعقد کننده 
، سهولت  pHبافر  میتنظ تیاز جمله قابل یاریبس یایمزا لیدل

 زهلجن کم و اندا دیساده، تول سمیبودن، مکان کیکار، اتومات

با   2Fe+کننده است. گونه  دواریروش ام کیکوچک دستگاه 
مانند   3Fe+ یو گونه ها دهدیم لیالکترود تشک یانحلال آند

 ییاشوند و کمپلکس ه یم دهیاکس تیدوکروسیو لپ تیگوت

 .[14,23]دهند لیرا در محلول تشک
 انواع فاضلاب و هیتصف یبرا ونیالکتروکواگولاس از 

. [24,25]مس استفاده شده است یها ونی یپساب حاو

 ندیکه در فرا ییایمیش یواکنش ها سمیمکان
در  ریز یاصل یها دهد با واکنش یرخ م ونیالکتروکواگولاس

 :[26]نشان داده شده است ومینیآلوم یالکترودها
 

(1) 𝐀𝐧𝐨𝐝𝐞: 𝐀𝐥(𝐬) ↔ 𝐀𝐥𝟑+(𝐚𝐪) +
𝟑𝐞− 

 

 
𝐂𝐚𝐭𝐡𝐨𝐝𝐞: 𝟑𝐇𝟐𝐎(𝐚𝐪) + 𝟑𝐞− ↔ 𝟑/𝟐𝐇𝟐(𝐠) +

𝟑𝐎𝐇−(𝐚𝐪)                                                  (2) 

 
 pH شیدرکاتد باعث افزا دشدهیتول لیدروکسیه یها ونی

 Al+3  یها ونی نیب یشوند و در محلول آب یم تیدر الکترول
 لیتشک ومینیآلوم دیدروکسیدهد تا ه یواکنش رخ مOH-و 

 زا ونیالکتروکواگولاس یندهایدرفرآ ی. بطورکل[27]شود

 هبحالت ممکن است  نیشود. در ا ی( استفاده مACمتناوب )
کاتد و  ینفوذ رو رقابلیغ دیاکس هیلا کی ونیداسیاکس لیدل

موثر  انیها از جر نی. ادیآند بوجود آ یرو یخوردگ نیهمچن

 ندیرآف ییکارا نیکنند بنابرا یم یریآند وکاتد جلوگ نیب
 نیاز ا ی. هدف اصلابدی یکاهش م ونیالکتروکواگولاس

 ذفراندمان ح بر ونیالکتروکواگولاس ریتاث یمطالعه بررس
 د است.به عنوان آند و کات ومینیآلوم اژیلاستفاده از آ اب آرسنیک

 قرارگرفت. یمورد بررس انیجر ی، زمان و چگالpHریتاث
 ساختن یبرا یوآمار یاضیر یکردهایپاسخ از رو سطح 

به  یاز عوامل دسترس یبرخ ریتاث یابیو ارز یمدل تجرب
 قیدق یطراح لهیشده است. بوس لیها تشک تیموقع نیبهتر
واکنش به عنوان  یساز نهیهدف درنظر گرفتن به شاتیآزما
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نوان مستقل به ع ریمتغ نیاست که توسط چند یخروج ریمتغ
 یشود. به هرحال روش ها یانجام م یورود یرهایمتغ

 نیکنند بنابرا یصرف م یاست که زمان و انرژ یمتداول

با هدف  شیآزما طیشرا یساز نهیبه یبرا RSMاستفاده از
زمان بر  یو روش ها لیتحل یروش ها یها نهیکاهش هز

 . [28] شود یانجام م
در نرم افزار  یسطح پاسخ به عنوان ابزار مهم روش 

Design Expert یمدل ساز یبرا شتریشده است که ب یطراح 
سطح  ،یمتنوع کاربرد دارد. به تازگ یندهایفرآ یساز نهیو به

و  ریمخ لیفاضلاب ها از قب نیآلوده تر هیپاسخ موفق به تصف
 یآبکار عیصنا ،ینفت، کروم، نساج شگاهیکاغذ، پالا

 .[29] شده است یکیلکترا
 یاحطر نهیدر زم یآمار کیتکن کیپاسخ به عنوان  سطح 
 یرهایو متقابل متغ یانحصار راتیتأث یابیارز ش،یآزما

به شرط تعداد  ندیفرآ یشاخص ها یساز نهیمستقل و به
. استفاده از [30]شده است رفتهیپذ یشیآزما یمحدود اجرا

 یساز هنیبه یتواند برا یسطح پاسخ اثبات کرده است که م
ابل به طور ق ونیالکتروکوآگولاس یندهایفرآ ینیب شیو پ

مطالعه، از طرح سطح پاسخ  نیدر ا .[31] مؤثر باشد یتوجه
 یساز نهیبمنظور بهBox-Behnken  (BBD)بنکن  -باکس 

 ونیلاسالکتروکواگو یدیکل ندیفرا یرهایمتغ ریتأث یو بررس

 کیدر حذف آرسن انیجر یو چگال زی، زمان الکترولpH مانند
 استفاده شد.

 

 فرآیند الکتروکواگولاسیون

 یترذرات درشت جادیانعقاد ا ای ونیهدف از عمل کواگولاس
به  دهایمعلق در آب مانند کلوئ زیذرات ر رایدر آب است ز

 دیو با مانندیعلت باردار بودن سطح ذرات در آب معلق م
شود، ذرات  یذرات خنث یاتخاذ نمود که بار سطح یروش

شده و پس از برخورد به هم  کینزد گریکدیبه  توانندیم

 ندی. فراندیجاذبه رسوب نما یرویبچسبند و تحت ن
 شهی.البته هم دهندیرا انجام م یکار نیچن قا یدق ونیکواگولاس

ع است، در واق ونیهمراه با عمل فلوکولاس ونیعمل کواگولاس

است. در  ونیمکمل عمل کواگولاس ونیعمل فلوکولاس

و معلق و بدون بار )که پس از عمل  زیذرات ر ونیفلوکولاس
 گریکدیه ب یشتریب ییحاصل شده است( با کارا ونیکواگولاس

ات ذر نیا آورند،یرا بوجود م یترو ذرات بزرگ دهیچسب

 .شوندیم نینشبلافاصله ته ونیپس از عمل فلوکولاس
سازانعقاد و لخته سااااز     ندند ییفرآفرآ بل      ررییذرات غذرات غ  انانیی مم  ییرورویینن  ،،ییانعقاد و لخته  بل قا قا
ش تهته شن واندر واندر   ییروروییتا نتا ن  دهددهدییکاهش مکاهش م  ااییو و   کندکندییمم  ییرا خنثرا خنث  ییننیین

  ییااگروه هگروه ه  للییبکشد و تشکبکشد و تشک    گرگرییکدکدییوالس ذرات را به طرف والس ذرات را به طرف 
هد. ا     بد چک ذرات را  هد. اکو بد چک ذرات را  ها   ننییکو هاگروه  به       ییگروه  چک ذرات  به کو چک ذرات  کو

کل و کل و شش   ییننییبزرگتر ذرات ژلاتبزرگتر ذرات ژلات  ییو گروه هاو گروه ها  دهدهییچسبچسب   گرگرییکدکدیی

سنساا شکرا تشااک  ننییسنگساانگ  بتاًبتاًن ساندهند که به آسااان  ییمم  للییرا ت شته نشاا  ییدهند که به آ   ننییته ن
 ..شوندشوندییمم

ه از ه از شود کشود ک   ییمم  ییییشامل لخته هاشامل لخته ها   ییککییانعقاد الکترانعقاد الکتر  ،،ییبطور کلبطور کل

کتر      ل کترحاال کردن ا ل لوم    ییهاهااا  ونونیی   ییکک یی حل کردن ا لومآ آهن از آهن از    ااییاا  ومومیی نن یی آ
  ددیی تولتول. . ]2222[شوندشاااوند   ییمم  ددیی آهن، تولآهن، تول  اایی   ومومییننییآلومآلوم  ییالکترودهاالکترودها 

از از   دروژندروژنیی شود و گاز هشاااود و گاز ه   ییفلزات در آند انجام مفلزات در آند انجام م    ییهاها   ونونیی
شدن شدن    شناورشناور تواند به تواند به   ییمم  دروژندروژنییشود. گاز هشود. گاز ه   ییکاتد آزاد مکاتد آزاد م

ها بر رو   ها بر رولخته  نابرا ]2222 [کندکند   ییسطح آب کمک مساااطح آب کمک م   ییلخته  نابرا. ب    ننیی. ب
سه شاااامل ساااه     ییککییها در انعقاد الکترها در انعقاد الکتر    ندهنده ییحذف آلاحذف آلا   زمزمییمکانمکان  شامل 

س     ییهاها  ونونیی  جادجادیی( ا( ا00شود: شود:    ییمرحله ممرحله م شده بو سمنعقد  شده بو   یی  لهلهییمنعقد 
ساکسااا سداساااییاک سازثبات سااااز  یی( ب( ب22الکترود آند. الکترود آند.   ییککییالکترالکتر  ونونییدا   ییثبات 

س     ندهندهییآلاآلا سها و ذرات معلق و شکستن امول ( جمع ( جمع  22و و   ااهه  ونونییها و ذرات معلق و شکستن امول

شکل لخته   ییذرات بذرات ب  ییآورآور شکل لختهثبات به  صل ]2020وو2222[ثبات به  صل. واکنش ا    یی. واکنش ا
شک   ومومییننییدر آند)آلومدر آند)آلوم ست که منجر به ت شک( انحلال ا ست که منجر به ت   ییه مه ملختلخت  للیی( انحلال ا

 ::]2020[ررییشود. بصورت زشود. بصورت ز
((22)) 

  ریآب در کاتد و آند بصورت ز زیالکترول ن،یعلاوه بر ا
 باشد: یم

 

((00)) 

((00)) 

 

فاضلاب را فاضلاب را    pHیون های هیدروکسید تشکیل شده در کاتد یون های هیدروکسید تشکیل شده در کاتد    

های افزایش می دهااد؛ بنااابراین باااعااث رساااوب یون هااای    سوب یون  عث ر با نابراین  هد؛ ب افزایش می د
با بااه عنوان هیاادروکسااایاادهااای متناااظر بااا   ((n+Me))فلزیفلزی ناظر  های مت ید س یدروک به عنوان ه
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 هیدروکسید آلومینیوم می شوند. بصورت:هیدروکسید آلومینیوم می شوند. بصورت:
((66)) 

 

 دیدروکسیه یها ونیو  کیآند یفلز یها ونی نیعلاوه بر ا
 لیتشک یشده توسط سطوح الکترود، برا دیتول

مختلف در فاضلاب واکنش داده و ساختار  یدهایدروکسیه
 :کنندیم جادیا ریبصورت ز یمریپل
 
((77)) 
 

((88)) 

 

 گرید یمتوسط محلول، گونه ها pHحال، بسته به  نیبا ا 
+ یدیدروکسیه یکمپلکس ها لیاز قب یونی

2Al(OH) ،

4+
2(OH)2Al 4 و

-Al(OH)، وجود  ستمی، ممکن است در س
اد معلق، پس از انعق ومینیآلوم یدهایدروکسیداشته باشند. ه

جذب، رسوب  ی لهیها را از محلول بوس ندهیتوانند آلا یم
. در [37-36]حذف کنند ک،یا جذب الکترواستاتیدادن و 

د، به الکترودها اعمال شو میمستق انیجر کیکه  یمقابل هنگام
 دیتول یفلز یها ونیشود و  یحل م زیآند توسط الکترول

 یها ونی. در کاتد [38]هستند یخوب یکه لخته ها کندیم
-OH وانند ت یشوند و م یم دیآب طول تول زیدر طول الکترول

فلزات، واکنش  دیدروکسیه هیته یبرا یفلز یها ونیبا 
 ومینیاز آهن و آلوم ندهایفرآ گونه نیمعمولا در ا. [35]دهند

 یشده فلز دیتول یدهایدروکسی. ه[39]شودیاستفاده م

3Al(OH)  3وFe(OH) محلول و  یها ندهیتوانند آلا یم
در قالب لخته های تشکیل را جذب کنند و آنها را  یدیکلوئ

 .[40]ندیاز فاضلاب جدا نماشده 
 

 فرآیند حذف آرسنیک در سیستم الکتروکواگولاسیون

 وجود یعیطب یبه صورت غالب در آبها یآل ریغ کیآرسن
 هیاشکال اول As(III) تیو آرسن As(V)دارد. آرسنات 

 تیباشند. آرسن یم یآب یها طیدر خاک و مح کیآرسن
 دارد و سمیت آن ینیرزمیز یدر آبها یشتریقدرت حرکت ب

 ی. غلظت گونه هاباشدیآرسنات م تیبرابر سم 61تا  20

 pH احیا و-نویداسیاکس لیبه پتانس یادیز یتگوابس کیآرسن
کل به ش تیآرسن اءیو اح یدیاس طیکه در شرا یدارد به طور

3AsO3H ، -3AsO2H) آن یها انیآرسنوس و بن دیاس

، -2
3HAsO ،-3

3AsO )کننده  دیاکس طیوجود دارد. در شرا
و  کیآرسن دیباشد که به شکل اس یگونه غالب آرسنات م

2-)آن  یها انیبن
4HASO ،-

4AsO2H ،-2
4HAsO ،-3

4AsO )

 . [41]حضور دارد
و  ومینیآلوم های ونی ونیلاساگوکووالکترفرآیند در 

و پس از واکنش  دنشو یم دیتول 8واکنش  توسط دیدروکسیه

  مانند هاییمونومراز آنها  یمختلف یگونه ها با یکدیگر،
Al(OH)2

+  ،Al2(OH)2
4+ ،Al(OH)2+ ،Al(OH)4

و  −
Al6(OH)15پلیمرهایی مانند 

3+ ،Al7(OH)17
4+ ،Al8(OH)20

4+، 
Al13(OH)34

5+،Al13O4(OH)24
. ]02و02[دهند یم لیرا تشک +7

، به ته نشینی دهیچیپ کینتیبا توجه به سها مذکور گونه 
 کیآرسنکه این کمپلکس  [44]دنشو یم لیآمورف تبد

 . [35,45]کند می جذب موجود در محلول را 
 

𝐀𝐥(𝐎𝐇)𝟑(𝐒) + 𝐇𝐀𝐬𝐎𝟒
𝟐− → [𝐀𝐥(𝐎𝐇)𝟑(𝐒) ∗ 𝐇𝐀𝐬𝐎𝟒

𝟐−]
𝐒
 
(9) 

 
 یریگآب ندیدر فرآ ونیالکتروکواگولاس ستمیس ییجانما

به مرحله  یخوراک ورود یمواد معدن یفرآور ندیفرآ در
وارد محفظه  ،یاکنیو آس شیخردا ندیپس از فرآ نگیچیل

شود. سپس کانه  یم( ore storage bin) کانسار یساز رهیذخ

انحلال  ندیانجام فرآ یبرا دیحاصله به همراه آب و اس یها
ام شوند. پس از انج یتانک شستشو م ایتانک  نگیچیوارد ل

 Pregnant Leach) نگیچیمحلول باردار ل نگ،یچیل ندیفرآ

Solution )به اصطلاح محلول  ایPLS ستمی، توسط س 
ذرات  یریشود. سرند آبگ یمنتقل م یریبه سرند آبگ نگیپیپا

ذرات  نینموده و ا یرا جداساز کرونیم 201مد بزرگتر از جا

و ذرات  ابدی یانتقال م (reserve pond)رهیرا به حوضچه ذخ
 یکی. ابدی یانتقال م پرس لتریبه ف یریعبور کرده از سرند آبگ

 یکاوریبالا بردن ر ،یریآبگ یبارز سرندها اتیاز خصوص

پس در باشد. س یباطله م تهیدیو کاهش قابل توجه اس ندیفرآ
که کوچکتر  PLSباطله موجود در محلول  ونیلتراسیف ندیفرآ



 باردار... نگیچیاز محلول ل کیحذف آرسن  111

 

 

 0011سال سی و دوم، شماره دو،  نشریۀ مهندسی متالورژی و مواد

 یباطله جداساز کیباشد به صورت ک یم کرونیم 201از 
شود و محصول حاصله بصورت محلول سولفات مس  یم

واحد storage pond) )رهیشود و در محفظه ذخ یجدا م

PLS نیشود. سپس بمنظور حذف فلزات سنگ یم یگهدارن 
محلول حاصله وارد راکتور  کیاز جمله آرسن

بعد از  پس(. س0شود )شکل  یم ونیالکتروکواگولاس

، بمنظور حذف PLSفلز مس موجود در محلول  یجداساز
 ونیمحلول حاصله وارد راکتور الکتروکواگولاس ک،یآرسن

 یبه سد باطله کارخانه انتقال میون  نیشده و پس از حذف ا

از ورود است با راهکاری مناسب ضروری  نی. بنابراابدی
 یادیتا حد ز ینیرزمیو منابع آب ز عتیبه طب کیآرسن

 ندیفرآ ری. در مطالعه حاضر تاثکرد یریجلوگ

طرح  کیبا استفاده از  کیبر حذف آرسن ونیالکتروکواگولاس
( مدل 01نسخه  شیآزما طراحی) بنکن –باکس  شیآزما
 شد. یساز نهیو به یساز

 

 شرح آزمایش

  مورد استفاده قرار گرفته است، قیتحق نیکه در اهایی  نمونه

لیچینگ و که با افزودن نمک فرآیند  حاصل از شبیه سازی
در  هانمونه ( تهیه گردید. 2NaAsOآرسنیک سه ظرفیتی )

قیق رگونه  چیشد و بدون ه ینگهدار گرادیدرجه سانت 0 یدما

مقادیر برخی از پارامترهای . مورد استفاده قرار گرفت کردنی،
 است. آورده شده (0)در جدول PLSکیفی محلول 

 
 فرآوری تهیه شده از کارخانه PLSنمونه  اتیخصوص( 0جدول )

Parameter Value 

As (g/l) 4 

pH 4.5 

 

نمونه های جمع آوری شده در راکتور  
الکتروکواگولاسیون تخلیه می شوند. فرآیند 
الکتروکواگولاسیون دو محصول را تولید می کند که شامل 

لجن تولید شده و آب تصفیه شده، می باشد. وضعیت قرار 
( 0)لدر شک ونیالکتروکواگولاسگیری و جزئیات سیستم 

 نشان داده شده است.

 

 شمای فنی راکتور الکتروکواگولاسیون و منبع تغذیه  1شکل 

اساسا  شامل چهار مرحله می  فرآیند الکتروکواگولاسیون
 :[46]باشد

( تشکیل لخته در 2( واکنش الکترولیتی در سطوح الکترود؛ 0

( جذب فلزات و آلاینده های محلول بر روی لخته 2فاز آبی؛ 
ا. در مطالعه ( رسوب گذاری یا شناورسازی توده ه0ها؛ و 

نتقال ا ونیالکتروکواگولاسکه به فرآیند  PLSحاضر، محلول 

می یابد به دو قسمت، لایه شناور و آب تصفیه شده، تقسیم 
 می شود.

نمونه ها جمع آوری شده با روش های استاندارد مورد  
آزمایش قرار گرفتند. فرآیند الکتروکواگولاسیون در یک 

×  21×  21لیتر )ابعاد  6ت راکتور از جنس شیشه و با ظرفی
الکترود  6لیتر انجام شد. تعداد  0سانتیمتر( و حجم مؤثر  01

سانتی متر به عنوان آند و  2×  21از جنس آلومینیوم با ابعاد 
سانتی متر  91کاتد، استفاده شد. سطح میدان الکترود مؤثر 

سانتی متر در نظر  2مربع و فاصله بین الکترود بین کاتد و آند 

فته شد. در طول انجام هریک ازآزمایش ها، الکترودها به گر
 خروجی مثبت یا منفی منبع تغذیه متصل شدند.

چگالی جریان با استفاده از منبع تغذیه جریان متناوب  

(AC تامین شد. از جمله ) دلایل استفاده از جریانAC  در

می توان با توجه به نتایج مطالعات ذیل پژوهش حاضر را 

در مطالعه ای به  [47](2102کاماراج و همکاران ) :بیان نمود

( DC( و جریان مستقیم )ACبررسی تاثیر جریان متناوب )

در فرآیند حذف مس بوسیله سیستم الکتروکواگولاسیون 

با راندمان حذف  ACپرداختند که نتابج آنها نشان داد جریان 
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( پایین تر نسبت 176203kWh/mو مصرف انرژی ) 9778%

از کارایی بالاتری برخوردار است. از سویی  DCبه جریان 

نیز در مطالعه ای به  [48](2100دیگر واسودون و همکاران )

 ندآیدر فر میمتناوب و مستق انیجر ریتأثبررسی 

بروی حذف کادمیوم پرداختند. نتایج بدست  ونیالکتروکولاس

م الکترودهای آلومینیو آمده نشان داد که باتوجه به استفاده از

کادمیوم و مصرف انرژی  %9770با حذف  ACجریان 

(170003kWh/m پایین تر نسبت به جریان )DC،  راندمان

 شت.دا یحذف بالاتر

و سپس آب مقطر قبل  HCl 00%در ادامه الکترودها با  
ا ب از هر آزمایش شسته شدند. راکتور الکتروکواگولاسیون

ر پاکسازی شد. در هر آزمایش، شستشوی دو بار با آب مقط

نمونه آب سرریز تیکنر بعد از آماده سازی منبع تغذیه و 
ضافه ا جایگذاری الکترودها، به راکتور الکتروکواگولاسیون

اولیه نمونه ها توسط  pHشد. قبل از انجام هر آزمایش، 
هیدروکسید( تنظیم  سدیم) مایع سولفوریک اسید و سود

متر)مدل اکستیک، شرکت اکستک، pH گردید و بوسیله
در هر  اندازه گیری شد. (ExStik, Extech, USA) آمریکا(

میلی لیتر فیلتر شد و مورد  011آزمایش یک نمونه تقریبا 
تجزیه و تحلیل قرار گرفت. تمامی آزمایش ها در دمای اتاق 

 ) درجه سانتی گراد( انجام شد. 20
 

 روش های تحلیلی

سبه می     راندمان حذف آرسنیک باراندمان حذف آرسنیک با  ستفاده از معادله زیر محا سبه می ا ستفاده از معادله زیر محا ا

 شود:شود:
(11  )                          % 𝐑𝐞𝐦𝐨𝐯𝐚𝐥 =

𝐂𝟎−𝐂𝐢

𝐂𝐢
×

𝟏𝟎𝟎    

 به ترتیب محتوای اولیه مواد و مقدار آرسنیک  Ci و C0 که 
 دهند.  الکتروکواگولاسیون را نشان می پس از فرآیند

 

 آزمایشطراحی 

با توجه به تحقیقات علمی موجود، مشاهد می شود که 
مطالعات متعددی در مورد روند الکتروکواگولاسیون بر حذف 
آرسنیک با استفاده از روش سطح پاسخ انجام شده است. 

بنابراین هدف از این پژوهش، بررسی اثر پارامترهای فرآیند 
ستم از سیبر راندمان حذف آرسنیک به دست آمده با استفاده 

الکتروکواگولاسیون و با الکترود های آلومینیوم، می باشد. 

اولیه، زمان  pHپارامترهای عملیاتی و به طور مشخص 
الکترولیز و چگالی جریان می توانند بر عملکرد فرآیند 

ر ، تأثیر بسزایی داشته باشند. از این رو د الکتروکواگولاسیون

یک، لیاتی بر حذف آرسناین تحقیق، تأثیر این پارامترهای عم
با استفاده از روش پاسخ سطح مورد بررسی و بهینه سازی 

 قرار گرفت.

پاسخ سطح یک ابزار آماری است که به طور کلی پیاده  
سازی شده است که تأثیرات عمده متغیرهایی که برخی از 
پاسخ ها را تحت تأثیر قرار می دهند، با توجه به وضعیت 

زی نماید. از طرفی، پاسخ سطح یک موجود فرآیند، بهینه سا
تحلیل رگرسیونی است که برای پیش بینی مقدار یک متغیر 
وابسته بر اساس مقادیر کنترل شده متغیرهای مستقل، استفاده 
می شود که این موضوع می تواند مجموعه ای از ترکیب 
پارامترهای تجربی را در مدت کوتاهی ارائه دهد تا آزمایش 

آمدتر شوند. با استفاده از پارامتر تخمین های مورد نظر کار

زده شده، می توان متغیری را که بیشترین مقدار پیش بینی 
شده را نتیجه می دهد، تعیین کرد و به همین طریق محقق را 
قادر می سازد تا متغیرهایی که بیش ترین تأثیر را بر به دست 

. مزیت اصلی [49]آوردن جوابی مطلوب دارند، شناسایی کند
پاسخ سطح این است که با بررسی یک فاکتور در یک زمان، 
سازگار نیست و آزمایش ها را با تعداد کمتر و نیز ایجاد تعامل 

. پاسخ سطح [50]در بین متغیرها، مورد بررسی قرار می دهد
به منظور مدل سازی و بهینه سازی در جداسازی انواع آلاینده 

و  [52]زیکی، فی[51]ها از فرآیندهای مختلف شیمیایی
 ، مورد استفاده قرار گرفته است.[53]بیولوژیکی

 یرابزا پاسخ سطح روش دربنکن  – باکس طرح آزمایش 
ست. ا هافرآیند یساز نهیبه یمورد استفاده برا یطراح در مهم

 یبرا یرا حت قیجامع و اطلاعات دق جینتابنکن  – باکس
 یاتیعمل یپارامترها یو اثرات تعامل شاتیاز آزما یتعداد کم

 کند. یدر تمام پاسخ ها فراهم م
فرآیند  یاثرات پارامترها یپژوهش، بررس نیهدف از ا
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 با استفاده از روش نگیچیاز محلول ل حذف آرسنیک یبر رو
 بیلاز ق یاتیعمل یباشد. پارامترها یم ونیالکتروکواگولاس

 برتوانند  یم جریان چگالی یز و، زمان الکترولpHمانند 

 نیاشند. از اداشته ب ییبسزا ریتاث ون،یعملکرد الکتروکواگولاس
 منظور حذف فلزات مذکورپارامترها ب نیپژوهش، ا نیرو در ا

 یساز نهیقرار گرفته و به یمورد بررس با روش سطح پاسخ

با استفاده از  شیمجموعه آزما 07طرح شامل  نیا شده است.
طرح  ق،یتحق نیباشد. در ا یم ونیالکتروکواگولاسسیستم 

عامل  سهسطح پاسخ با بنکن در روش  – باکس شیآزما

رآیند ف یرهایمتغ یاثر تعامل یبررس یدر سه سطح برا یعدد
و ( 3X) چگالی جریان (،2X) زی، زمان الکترولpH (1X)مانند 

 محلول از (Y) حذف آرسنیکراندمان  یبه منظور بررس

، مورد ونیاستفاده از روش الکتروکواگولاس ابلیچینگ تانک 
 (.2)جدول  بررسی قرار گرفت

 
 محدوده متغیرهای مستقل و سطوح آنها  2جدول 

 

تجزیه و تحلیل رگرسیون چندگانه مرتبه دوم برای  

توضیح رفتار سیستم با استفاده از روش رگرسیون حداقل 
به دست آوردن تخمین پارامتری مدل ریاضی  مربعات برای

. انتخاب متغیرهای مستقل که در ]00[استفاده می شود 

 آزمایش ها بیان می شوند، به صورت زیر است:
 

((0000))                                            𝐗𝐗𝐢𝐢 ==
𝐱𝐱𝐢𝐢−−𝐱𝐱𝟎𝟎

∆∆𝐱𝐱𝐢𝐢
                            𝐢𝐢 == 𝟏𝟏,, 𝟐𝟐,, …… ,, 𝐤𝐤   

 

به عنوان مقدار جزئی یک متغیر مستقل در نظر  Xiکه  
 x0مقدار واقعی یک متغیر مستقل است؛  xi ته است؛گرف

 xi∆ مقدار واقعی در نقطه مرکزی یک متغیر مستقل است؛ و
از مقادیر واقعی است. بر این اساس، داده های  iتفاوت متغیر 

حاصل از معادله بالا برای دستیابی به پیش بینی یک مدل 

مورد بهره برداری قرار می گیرد. مدل معادلات خطی و درجه 
دوم برای پیش بینی شرایط بهینه می تواند با توجه به ترتیب 

 بیان شود. 6و  0در معادلات 

 
(00)                                         𝐘 = 𝛃𝟎 +

∑ 𝛃𝐢𝐱𝐢
𝐤
𝐣=𝟏 

 

(06)                                      𝐘 = 𝛃𝟎 +

∑ 𝛃𝐣𝐱𝐣
𝐤
𝐣=𝟏 + ∑ 𝛃𝐣𝐣𝐱𝐣

𝟐𝐤
𝐣=𝟏 + ∑  ∑ 𝛃𝐢𝐣𝐱𝐢𝐱𝐣

𝐤
𝐢<𝐣=𝟐  + 𝐞 

 
 jو  iمتغیرها ) Xjو  Xiبه عنوان پاسخ،  Yکه در آن ها  

ضریب خطی،  βj عبارت ثابت، β0متغیر هستند(،  kتا  0از 
βij ،عامل تعاملβjj  فاکتور درجه دوم وk  تعداد پارامترهای

 باشند. (، میk=0مستقل )در این مطالعه 
 

 نتایج و بحث

 ارزیابی نتایج آزمایش های حذف آرسنیک

انجام انجام   ششییآزماآزما  0707  تعدادتعداد  ،،ح آزمایش ایجاد شدهح آزمایش ایجاد شدهبا توجه به طربا توجه به طر
شده    22آزمایش ها در جدول آزمایش ها در جدول   ططییشراشرا   اتاتییجزئجزئ  کهکهشد شد   شده ارائه  ارائه 

 است. است.  
س ه ه معادلمعادل  سرگر سط )   ییونونییرگر سط )تو   ننییییتعتع  Design Expert( ( 0101تو

 ارائه شد:ارائه شد:  به صورت زیربه صورت زیرشده و شده و 
 

As Removal, Y (%)= 86.33+6.38 * A+3.55 * 
B+2.11* C-1.34 * AB-0.19 * AC +0.12 * BC-2.00 
* A2+0.68* B2-1.07 * C2                                   

((0707)) 
 لهیبه وس بنکن -باکس  طرح به دست آمده از یداده ها 

 Sum of)مربعات مدل ۀمجموع لیمختلف از قب اریدو مع

squares) مدل یو خلاصه آمار (Model summary 

statistics) از  برمعت ونیرگرس یبه مدل ها یابیبه منظور دست
درجه  ،متقابل ،یخط مثل مدل هایمختلف،  یمدل ها نیب

 قرار گرفت.  یابیمورد ارز ،یدوم و مکعب
ی دل خطماینگونه استنباط می شود که  ج،یبا توجه به نتا 

(Linear )2متقابل(مدل ها)درجه دوم و  ریبا سا سهیدر مقاR ،
2R 2،  تنظیم شدهR شده،  ینیب شیپvalue-F  و بالاتر-P
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value وان یک به عن یمدل مکعبتری را نشان می دهد. کم
 یمدلساز یو نمی توان برا معرفی شده است مدل الیاسد

 . کرداستفاده  برای آن، شیآزما یها از داده یبعد
 یراب یها شیباشد که آزمااین  یمعن هتواند ب یم الیاسدمدل 

 میکهرچند، نقاط مستقل نمی باشند.  یمستقل کاف یابیارز
انجام داد و در مدل  یاصلاحاتبتوان در طرح وجود دارد تا 

حاسبه به صورت مستقل م ندپارامترها نمی توان یبعضبنابراین 
ه ک است یمعندین ب الیاسد می شودمدل  کزمانی یشوند. 
 . ستیمناسب ن شتریمطالعه ب یمدل برا

 یرهاینشان دادن تأثیر متغ یبرا یرو، مدل خط نیاز ا 
نیک، در حذف آرسفرآیند بر روند فرآیند الکتروکواگولاسیون 

مدل نشان  یحال، خلاصه آمار نیدر هم انتخاب شده است.
مدل  بود، الیاسدکه  یمدل مکعب نادیده گرفتنداد که پس از 

شده  ینیب شیپ ریو مقاد "تنظیم شده 2R"حداکثر  یبرا یخط
2R  شدبه کار گرفته. 

 

انجام  یها شیو پاسخ بر اساس آزما یتجرب یطراح سیماتر 2جدول 

 .BBD طرح آزمایش ی درصد حذف آرسنیک باشده بر رو

 

 (ANOVA)آنالیز واریانس 

قرار  یابیمورد ارز انسیوار توسط آنالیزمدل  اعتبارو  صحت

مشاهده می شود. به منظور  (0)آن در جدول  جینتا کهگرفت 
اختلاف  ANOVAارائه یک مدل رگرسیونی قابل اطمینان 

 ( F-test) پراکندگی آنهابا را  های مقادیر داده های آزمایش
( Fisher dissemination) ،یردامق گردید. سهیمقاF-value  

به دست آمده  راندمان حذف آرسنیک ی( برا2)جدول70/08
 ها نآ نیانگیم ریدر مورد مقاد یقابل قبول رییتغاست که 

 ونیرسمدل رگ ینیب شیاست که پ یهی. بدحاصل شده است
 T (T-test)ناست.آزمو به دست آمده %90 نانیدر فاصله اطم

ر )د ایجاد شده ونیمدل رگرس بیهر ضر اهمیتمطالعه  یبرا
، مورد استفاده قرار (0)ثبت شده در جدول ری( و مقاد7 معادله
)valu-) pProbability of error value. مقدار گرفت

 یبرا 
در مدل  امتغیرهپاسخ و هر  نیبوابستگی  ایآ نکهیا صیشخت

 .ردیگ یمورد استفاده قرار م ،قابل توجه است یاز لحاظ آمار
 

 در راندمان حذف آرسنیک یمدل خط یبرا ANOVA زیآنال 0جدول 

 .ونیفرآیند الکتروکواگولاس

 

p-value  که منجر به که منجر به   ییداردار  ییسطح معنسطح معن   ننییبه عنوان کوچکتربه عنوان کوچکتر
  ییمعنمعن  ییزمانزمان  ،،شود و اثرات متقابلشاااود و اثرات متقابل  ییمم  بی ارزشبی ارزش  مقادیرمقادیر رد رد 

 . . [55]باشدباشد p<1515//11 دار است کهدار است که
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-p دارای یپارامترهامی توان  ،با این شرایط 

values>0.05 حذف  ،را با استفاده از روش حذف گام به گام
 (C.V). راتییتغ بیدر ضر 08/0 نییپا دارکرد. مق

(Coefficient of variation) ،همچنین دقت و  یی ازدرجه بالا
  کند.ایید می ترا اعتبار آزمایش ها 

 ونی( رگرسANOVA)انسیوار آنالیز (0)در جدول  
مدل  خ،سطح پاس ینیب شیبا توجه به پوابسته،  یپارامترها

اینگونه نشان داده است. را  راندمان حذف آرسنیکب یخط
 p-valueکم ) p-valueبا  همراه F-test استنباط می شود که

 نویرگرس یمدل ها معنی دار بودن( نشان دهنده 0.0001> =
دار است  یمعن یزمان ها مدل حواضح است که طرمی باشد. 

 ،از این رو. [56]باشد 1710کمتر از  prob>F ریکه مقاد
 10/1کمتر از  p-valueمطالعه،  نیدر امشاهده می شود که 

 هایریمتغ انسیدهد نسبت کل وار ینشان ممی باشد که 
و  ت.شده اس مشخص ونیرگرس یوابسته با استفاده از الگو

 راتیی، مجموع تغخطیکند که مدل  یبالا ثابت م 2R همچنین
 بیضرا ،پژوهش نی. در اسازد یم انیوابسته را ب هایریمتغ

 یکل راتمجموعه تغیی دهد که ی( مدل ها نشان م2R) اسمی
برای  ی ذکر شده،توان با استفاده از مدل ها یرا م 09/97%

 ریمقادهمچنین  .به دست آورد راندمان حذف آرسنیک
  ( نشان دهنده2R adjusted =9026/1) اسمی معادل بیضر
 می باشد. پاسخ درصد حذف آرسنیک تیاهم

  

 بررسی توزیع نرمال داده ها

مانده مشخص  یباقدر بررسی توزیع نرمال داده ها، مقادیر 
می  دییرا تا ANOVA یها هیفرض ،کردند که چگونه مدل

 یها ماندهیکه باقاست  یدر حالاین ، کند
با انحراف همراه  یداخل (studentized residuals)استاندارد

ده ش ینیب شیو پ یواقع مقادیر یجداساز ه منظورب معیار
یع به منظور تعیین توز زیداده ها ن. قرار گرفتند یابیمورد ارز

ر به دست آمده د جیکه نتانرمالی مورد بررسی قرار گرفتند
 احتمال عیتوزدرصد  (2)نشان داده شده است. شکل  2شکل 

 Standard)استاندارد یها ماندهیباق به نسبت یعطبی

deviations) از به دست آمده  حذف آرسنیکدرصد  یبرا را
 نمودار توزیع. را نشان می دهد ونیالکتروکواگولاسفرآیند 

را  عیها  توز ماندهیباق ایکه آ به این مساله می پردازد نرمال

ط خ نقاطصورت  نیدر اکه کنند،  یدنبال م یعیدر حالت طب
 هب یحتی ها از پراکندگ یکنند. برخ یم جادیا ی رامیمستق

 یرو م نیاز ا. شوند یم کیشده هم نزد یزهنرمال یداده ها
کرد که داده ها به صورت نرمال  استنباط (2)توان از شکل

 شوند. یم عیتوز

 

 ارداستاندمانده  یو باق یعطبیاحتمال درصد  نینمودار  رابطه ب 2شکل 

 راندمان حذف آرسنیک. یبرا داخلی

 

 مقایسه نتایج آزمایش ها و مقادیر پیش بینی شده

ند بخش قابل توجهی از فرآی ،کیفیت مدل پیشنهادی یبررس
 یحیصح بیتقربه  شدن کینزد اعتبار مدل،تحلیلی است. 

ارائه تجزیه و تحلیل از  یریجلوگ یدهد که برا یرا نشان م
 یتجرب مقادیر نیب یابیارزشوند.  ینادرست ارائه م ایف یضع

ارائه شده  2شده مدل در شکل  ینیب شیو پبه دست آمده 
 یمدل با داده ها یها ینیب شیکه پ ه استات شدبثا است.
 یو نقاط داده شده در مجاورت خط مورب همخوان یتجرب

 نیاکاربرد نشان داد که ها  لیو تحل هیتجزهمچنین دارد. 
درصد حذف  یتواند برا یم خطی یا جمله معادلات چند

 د.نبه روش الکتروکواگولاسیون مطلوب باشآرسنیک 
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راندمان  یشده برا ینیب شیو پ یواقعنمودار مقایسه مقادیر  2شکل 

 حذف آرسنیک.

بررسی تأثیر پارامترهای عملیاتی بر فرآیند حذف 

 آرسنیک

، زمان pH تأثیرتحت  یی،ایمیالکتروش یهافرآینداکثر 

رها پارامت نیکه مهمتر می باشند انیجر چگالیو  زیالکترول

بنابراین، تأثیر سه . [54]هستند سرعت واکنش میتنظ یبرا

راندمان حذف آرسنیک در فرآیند پارامتر اصلی بر 

ورد م سطح پاسخبا استفاده از روش و  ونیالکتروکواگولاس

که  سطح پاسخاستفاده از  یاصل تیبررسی قرار گرفت. مز

از سایر طرح های مشابه برجسته تر کند آن را  دمی توان

 . پارامترها است نیب یواکنش اتتأثیر

 
 pH اثر

pH ترو فرآیند الک یساز نهیبه یپارامتر قابل توجه برا کی

 تیهدا ی عواملی چونبر رو رایاست ز ونیکواگولاس
انحلال و  (zeta potential) زتا لی، پتانسیکی محلولالکتر

 افتیدر یوجود، برا نیبا ا .[24]گذارد یتأثیر م هاالکترود

فرآیند  ییمحلول و کارا pH نیب حیرابطه صح
آب تصفیه شده در طول  pHالکتروکواگولاسیون، از آنجا که 

 pHفرآیند الکتروکواگولاسیون متفاوت است، بنابراین معمولا  

 .[57]دمحلول قرار می دهن pHرا به عنوان  محلول هیاول

حذف آرسنیک بر درصد   pHبه دست آمده از اثرات  جینتا
 ه بعدیسنمودار  صورتبه  ونیتوسط فرآیند الکتروکواگولاس

ها  شیآزما pH( نشان داده شده است. bو ) (a) 0در شکل 

( a) 0حاصل از شکل  جی. نتاافتی رییتغ 7تا  0 در محدوده
افزایش با  :pH 0-9در راندمان حذف آرسنیک نشان داد که 
 در % 88/96 یی بیشینهو کارا ابدی یم ، افزایشزیزمان الکترول

7:pH  2با چگالی جریانA/m 01 و به همین  ،به دست آمد
 در بیشترین راندمان حذف آرسنیک، (b) 0در شکل  صورت

7:pH  بدست آمده است. چگالی جریان، شیبا افزاو 

ا  نسبت طیدر مح حذف آرسنیکحداکثر در این مطالعه،  
نجام ا قاتیتحقسایر در نتایج مشابهی  آمد.به دست  یخنث

 یصنعت پساب هایها از  ندهیبر حذف آلا pHتأثیر در  ،شده

به دست آمده یک همخوانی  جینتا .[58]به دست آمده است
ر درضایت بخشی با سایر تحقیقات در این زمینه داشت که 

pH با توجه به مواد  لخته ها فرم نامناسب ،ییایقل اریبس

 فرآیند محصولات بینامناسب موجب تخر یانعقاد
 .]09[شود یم ونیالکتروکواگولاس

 

 

 

 چگالی) زیو زمان الکترول  pH (a)اثر نمودارهای سه بعدی 0شکل 

 70: زی)زمان الکترول انیجر چگالیو  pH  (b)( و 2A/m01: انیجر

 بر درصد حذف آرسنیک.( قهیدق

عملکرد  برای pHشود که محدوده  یم گونه برداشتنیا
  7-0( آهن)با استفاده از آند  ونیمطلوب الکتروکواگولاس
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امل در ک ونیداسیاکس یمناسب برا عملیاتی طیشرا و باشدمی
7: pH فیضع ،ریانحلال پذ اریبسدر آن این یون ها است که 

  .و با نسب جذب پایین، می باشند
 

 اثر زمان الکترولیز

ند و رو حذف آرسنیک یبرا مهمپارامتر  کی زیزمان الکترول
 شیآزما .[60]است ونیالکتروکواگولاس در فرآیند لجن دیتول

در شرایط  قهیدق 021تا 21از  ریتغم( 1X)زیها با زمان الکترول
7pH: :2، چگالی جریانA/m 01 مورد بررسی قرار گرفت .

زمان  که دهد ی( نشان مbو a) 0به دست آمده در شکل  جینتا
 جینتاهمچنین  .است قهیدق 021حذف آرسنیک  یبرا نهیبه

زمان  شیبا افزا درصد حذف آرسنیکدهد که  ینشان م

 که از −OHیونهای،  در کاتد رایز ابد،ی یمافزایش  زیالکترول
 یفلز یها ونیتوانند با  یم ،شوند یم لیآب تشک زیالکترول

منجر به  و کنند دیتولو در نتیجه لخته بیشتری واکنش دهند 

 .[45]شوند PLSافزایش راندمان حذف آرسنیک در محلول 
 

 

 
 چگالی) pHاثر زمان و   (a) نمودارهای کنتوری دو بعدی 0شکل 

بر  (pH: 7) اثر زمان و چگالی جریان  (b)( و 2A/m 01: انیجر

 آرسنیک)%( حذف

 

 اثر چگالی جریان

بهبود فرآیند  یمهم برا یاز پارامترها یکی
 چگالی جریان است. انیجر یچگال ون،یالکتروکواگولاس

 نییشود تع یرا که از الکترودها آزاد م یفلز یها ونیمقدار 

این موضوع  یمقدار مهم برا کاین یون ها یکند و  یم
 زین جریان یچگال یبرا نهیمقدار به کی. انتخاب [13]هستند

قرار  زیو زمان الکترول pHمانند  گرید یتحت تأثیر پارامترها

رد کبر عمل ریانجچگالی محققان مختلف تأثیر . [61,62]دارد
 .[63]کردند یرا بررس ونیالکتروکواگولاسفرآیند 
 یدو بعد یکنتورنمودارهای و  یسه بعد نمودارهای 6شکل 

در  زیو زمان الکترول انیجرچگالی تأثیر  یاست که به بررس
ن می نشا جیپردازند. نتا یشده م دیتول حذف آرسنیکدرصد 

 حذف آرسنیک،، درصد چگالی جریان شیبا افزادهد که 
 وسطلخته ها تمقدار  شیبه افزاموضوع   نی. اابدی یم شیافزا

 دارد و آلایندهبه ماده  زیادی یوابستگاست که انحلال آند 
 .کند یرا فراهم مآرسنیک جذب  برایمطلوب  موقعیت های

بالا  نایتوسط جر شتریب دروژنیهگاز  دیتول ،نیعلاوه بر ا
بیشتر  منعقد شده، وادم شناورسازیکند تا  یکمک م

 .[55]شود
 

 
 

بر  انیجر چگالی (One factor plot)یک فاکتوراثر   6شکل 

 حذف آرسنیک

 

 بهینه سازی و اعتبار سنجی فرآیند حذف آرسنیک



 111  زاده سبلوئیعلی حسن -سید مرتضی موسوی راد 

 

 

0011سال سی و دوم، شماره دو،  نشریۀ مهندسی متالورژی و مواد  

 طیمطالعه، به دست آوردن شرا نیا یاز اهداف اصل یکی
کارخانه  PLSمحلول از  حذف آرسنیکحداکثر  یمطلوب برا

ت. اس ونیبا استفاده از روش الکتروکواگولاسفرآوری مس 

 ایه به دست آمده از معادله ریمقاد ،فرآیند یساز نهیبه یبرا
نکن ب -باکس  طرح بر اساس روش سطح پاسخ یونیرگرس

 pHنند فرآیند ما یرهایمتغ یساز نهیاستفاده شد. در فرآیند به

(1X) ،زیزمان الکترول(2X) و چگالی (3جریانX ) در محدوده
های تعیین شده استفاده شدند و پاسخ راندمان حذف 

براساس جدول  به حداکثر مقدار خود، رسیدند. (Y) آرسنیک

 فحذ میزان راندمان شیآزما طیشرا یساز نهیبهبه منظور ، 0
مطلوب با  طیشراآمد و با ایجاد  به دست % 06/97 آرسنیک

 ریمقادی، این مقادیر تأیید شدند. اضاف یها شیآزما انجام

 یکه در سازگار به دست آمداز آزمایش ها  % 88/96متوسط 
 ، بود. شده ینیب شیپ ریبا مقاد کینزد

ده نشان ش ینیب شیو پ یواقع جینتا نیمناسب ب ارتباط  
ارای بنکن د -باکس  ح آزمایشطر نانیاطم تیدهد که قابل یم

 نهیهب درتواند به طور مؤثر  یمو  مطلوبی می باشدعملکرد 
ذف ح یبرا، ونیالکتروکواگولاسفرآیند  یپارامترها یساز

ی به مواد معدن یدر کارخانه فرآور PLSاین یون از محلول 
به منظور  نمودار کنتوری دو بعدی 7شکل کار گرفته شود. 

 کراندمان حذف آرسنیبه حداکثر  شرایط مطلوب ینیب شیپ

 نشان می دهد.را 

 
راندمان حذف شده  ینیب شیو پ دییتأ ریمقاد سهیمقا( 0جدول )

 طلوب.م طیدر حداکثر شرا ونیالکتروکواگولاسفرآیند توسط  آرسنیک

 

Response 
 

optimum 

condition 
    

1X 2X 3X  Experimental Predicted 

% As 
removal 

6.50 114 65.3  96.88 97.16 

 = 2= pH, X 1Notes: Where X

=  3electrolysis time (min), X

)2current density (A/m 

 

 
به دست آوردن حداکثر  یبرا مطلوب طیشرانمودار دو بعدی  7شکل 

 .(2A/m 86/07: انیجر چگالی)حذف آرسنیک  

 

نیز در مطالعه ای   [64]از طرفی شهنازی و همکاران 
 ی شده یساز هیاز محلول شب کیحذف آرسن"تحت عنوان 

کنورتور مس به  یخروج یغبارهای دیاس نگیچیحاصل از ل
پرداختند که نتایج مشابهی  "ییایمیش یریروش رسوبگ

 ppm کیآرسناولیه غلظت بدست آمد. در مطالعه آنها 

 مقدار آن بوده که پس از انجام رسوب گذاری شیمیایی0011
 ینجمثبت اعتبارس جیبا توجه به نتا رسید. ppm 1710 کمتر از

در مطالعه حاضر و  کیراندمان حذف آرسن یساز نهیو به

 یم استنباط نگونهیمطالعات مشابه ا جینتا سهیمقا نیهمچن
 شیماییوروش انعقاد الکتر یی،ایمیش بیشود که علاوه بر ترس

 ها بخصوص ندهیمناسب بمنظور حذف آلا وهیش کیبعنوان 

 باشد. یمس، م ظیکارخانه تغل PLSاز محلول  کیفلزآرسن
 

 گیرینتیجه

 یبه منظور بررس بنکن-باکس طرح آزمایش ق،یتحق نیدر ا
 چگالی جریان، ه،یاول pHفرآیند مانند  یرهایمتغ یساز نهیو به

از حذف یون آرسنیک  و نوع الکترود در زیزمان الکترول

در  ونیبا استفاده از روش الکتروکواگولاس PLSمحلول 
  کار برده شد.ی، به مواد معدن یکارخانه فرآور

 99/98=  2R که تمام  دادنشان آرسنیک حذف  یبرا

را  بودن مدل یبخش هستند که کاف تیدر سطح رضا ریمقاد
شده  میتنظ 2R ریمقاد یدر مطالعه حاضر تمام دهد. ینشان م

ز ا .بودندبخش  تیشده در محدوده رضا ینیب شیپ 2Rو 

 بود 10/1کمتر از پاسخ ها  P-value ریتمام مقاد طرفی دیگر،
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-P ریمقاد دهد. یمدل را نشان م طیاز شرا ییبالا تیکه اهم

value بود. 10/1کمتر از  یلیخ 

حذف راندمان  یبرا pH نیکه بهترنتایج نشان داد  

 حذفجداسازی و راندمان  شیاست. افزا 6تا  0از  آرسنیک
در فرآیند  یلحظه ا pHمقدار  شیبه افزا آرسنیک

از  هیاول PHکه  یکه هنگام دمنجر ش ، ونالکتروکواگولاسی

را  یفلز یها دیدروکسیه دیتول زانیرود م یفراتر م 6مقدار 
به ) هیاول pH شیدهد که با افزا ینشان م داد. نتایج  شیافزا

 ،زمان الکترولیزو ( 6 – 0 هیاول pHخصوص در محدوده 

 . از طرفی دیگر،ابدی یم شیافزا زین راندمان حذف آرسنیک
 pH مقدار شیبه طور مداوم با افزاحذف آرسنیک راندمان 

 . یافت کاهش

 زیهمانطور که مدت زمان الکترولبر اساس نتایج بدست آمده، 
مشاهده  حذف آرسنیک،در عملکرد  شیافزا ،بدای شیافزا
ذف حبر راندمان  الکتروکواگولاسیونزمان فرآیند  ریتأث. شد

 ،دهد ینشان م را قهیدق 021تا  21از  رییدر هنگام تغ آرسنیک
 ٪00/90 جداسازی ماندهد که حداکثر راند ینشان م نیهمچن

زمان  شیبا افزاحذف . راندمان شدمشاهده  قهدقی 021 در

  .ابدی یم شیافزا ، زیالکترول

در  یفلز یها ونیمقدار این گونه نشان داد که  جینتا 

. ابدی یم شیافزا انیجر یمقدار چگال شیمحلول با افزا
جریان بالاتر باعث افزایش  چگالی، شدکه مشاهده  همانطور

چگالی اثر . می شود حذف آرسنیکقابل ملاحظه راندمان 

 یهنگام که دهد ینشان م حذف آرسنیکبر راندمان  انیجر
 درصد ابد،ی یم شیافزا 2A/m71تا  10از  ریانج چگالیکه 

 .ابدی یم شیافزا حذف آرسنیک، راندمان

 شیآزما طیشرا یساز نهیبهبه منظور  ،نتایج براساس 
به منظور آمد و  به دست %88/96 مقدار حذف آرسنیک

 نهیبه طیسه گانه تحت شرا یها شیآزما نه،یبه طیشرا یبررس

 ،یواقع یها شیحاصل از آزما ریمقاد نیانگیانجام شد و م
 .را نشان داد نهیبه طیاعتبار شرا
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 ساخت عملگر نرم نوین با طول عمر بالا با استفاده از سیلیکون الاستومر و اتانول
 مقاله پژوهشی 

 

 (0)جواد صفائی     (3)سمانه صاحبیان     (2)امیرحسین ابراهیمی     (0)حجت زامیاد

 چکیده
های مصنوعی هیدرولیکی و پنوماتیکی به دلیل وزن زیاد، ابعاد بزرگ، صدای بیش از اندازه قابلیت کاربری عملگرهای مرسوم همانند موتورها و ماهیچه

فی نسل ای جهت معرهای اخیر بسیاری از محققین و دانشمندان تحقیقات گستردهها محدود شده است. در همین راستا، در سالدر بسیاری از حوزه
 تیزبا استفاده از کامپو ع،یسر ییپژوهش ربات نرم با پاسخگو نیدر ااند. جدیدی از عملگرهای هوشمند، ارزان قیمت، با ابعاد کوچک و سبک انجام داده

متعدد  یهاکلیآن تحت دوره و س ییو پاسخ دما ی( ساخته و رفتار حرکتهیفازدهنده )فاز ثانو رییتغ الیو اتانول به عنوان س یکونیلیس نهیبا زم یمریپل

های حاوی اتانول که به صورت تصادفی در زمینه در اثر تحریک الکتریکی و بواسطه فشار داخلی ایجاد شده درون میکروکپسول شد. یبررس یکار
نرم،  بررسی رفتار حرکتی ربات گردد.یجایی ربات نرم مهیا مکامپوزیت توزیع شده، در دمای تغییر فاز اتانول ، نیروی مکانیکی مورد نیاز جهت جابه

چنین ثبت دمای سطحی و داخلی کامپوزیت، جایی( بود. هممتر جابهمیلی 2/6و  55/8بیانگر پاسخگویی مطلوب در روز اول و دوم کاری)به ترتیب 

چنین ماده در پایان دوره گراد رسید. همرجه سانتید 80و  08دهنده پایداری دمایی ماده بوده، به طوریکه دمای سطح و هسته به ترتیب حداکثر به  نشان
کاهش وزن در اثر هدر رفت اتانول داشته که بیانگر عملکرد مطلوب کامپوزیت در خصوص انبارش و حفظ سیال  %00تحریک و در روز هفتم، حدود 

 تغییر فازدهنده است.
 

 .سیلیکون، اتانولربات نرم؛ رفتار حرکتی؛ سیال تغییر فازدهنده،   های کلیدیواژه

 

Novel High-Cycle-Life Soft Actuator Using Silicon Elastomer Matrix and Ethanol  
 

H. Zamyad      A. M. Ebrahimi       S. Sahebian       J. Safaie 

Abstract 

The application of conventional actuators such as hydraulic and pneumatic motors and artificial muscles is limited 

in many areas due to their heavy weight, large dimensions, and excessive noise. In recent years, many researchers 

and scientists have conducted extensive research to introduce a new generation of smart, inexpensive, small, and 

lightweight operators. In this research, a soft robot with a fast response, using a polymer composite with silicon 

matrix and ethanol as a phase-changing fluid (secondary phase), was made. Its kinetic behavior and temperature 

response under several periods and working cycles were investigated. Due to the electrical actuation and the 

internal pressure created inside the microcapsules containing ethanol, which are randomly distributed in the 

composite matrix, at the ethanol phase change's temperature, the mechanical force required to move the soft robot 

is provided. The evaluation of soft robot dynamic operation showed optimal response on the first and second 

working days (8.55 and 6.2mm of displacement, respectively). Also, the external and internal temperature of the 

composite indicates the temperature stability of the material, which respectively reached a maximum of 48 and 

81°C. Also, at the end of the actuation period on the seventh day, the material had about 11% weight reduction 

due to ethanol loss, which indicates the desirable performance of the composite in terms of storage and retention 

of the phase-changing fluid. 
 

Key Words Soft robot, Dynamic operation, Phase change fluid, Silicon, Ethanol. 
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 مقدمه
های زیستی و بیولوژیکی، های حرکتی در سیستممکانیزم

 هایبخش مهندسین رباتیک در طراحی سیستمهمواره الهام
. ابداعات و نتایج [3-1] اندچند منظوره و چندکاره بوده

خلاقانه حاصل از این تحقیقات، منجر به ایجاد حوزه نوینی 
 هایهای نرم شده است. رباتدر رباتیک، تحت عنوان ربات

های متمایزی های مرسوم از ویژگینرم در مقایسه با ربات
های مرسوم از موادی با سفتی و ارند. ساختار رباتبرخورد

استحکام بالا همانند فولاد، آلومینیوم، تیتانیوم، فولاد ضدزنگ 
. این در حالی است که بدنه [6-4] و... تشکیل شده است

های نرم را موادی با های متحرک رباتاصلی و بخش

کون و ها، سیلیچون پلیمرها، لاستیکالاستیسیته بسیار بالا هم
یا سایر مواد با قابلیت ارتجاعی بالا تشکیل داده اند. سفتی 

پاسکال  010-011های نرم در بازه دهنده رباتمواد تشکیل

-های عضلانیاست که مشابه با خواص پوست و بافت
 . [9-7] زیستی است

های سخت مرسوم اغلب به کمک موتورهای ربات 
یکی رهای پنوماتهای هیدرولیکی یا کمپرسوالکتریکی، پمپ

( تا mN) قادر به تولید نیروهایی در بازه چند میلی نیوتن
. هرچند یکی از معایب اصلی [10] ( هستندMN) مگانیوتن

های نرم عدم توانایی تولید نیروهای بالا به علت ساختار ربات
های نرم الاستیکی است، اما در مقابل عیب مذکور، ربات

کشسان، مزایای متعددی نسبت ساخته شده از مواد منعطف و 

های مذکور های سخت دارند. از جمله این که رباتبه ربات
چنین برخورد بواسطه کاهش احتمال آسیب به خود و هم

انسان  تر باآمیز با محیط پیرامون، قادر به تعاملی ایمنمخاطره

باشند. های سخت مرسوم میو محیط در مقایسه با ربات
های نرم در عه کاربرد رباتویژگی مذکور سبب توس

. [13-11] تجهیزات پوششی و کاربردهای پزشکی شده است

های نرم به علت ساختار و الگوریتم بر این، رباتعلاوه
خت در های ستر، از برتری ذاتی نسبت به رباتکنترلی ساده

های باشند. رباتحرکات مربوط به گرفتن اشیاء برخوردار می

های منحصر به فرد و و مزیت ویژگینرم با برخورداری از 
. [14,15] ای دارندهای کاربری متنوع و گستردهمتمایز، حوزه

ر ساط و انقباض محفظه و بستهای نرم غالبا  بر اساس انبربات
اندازی الاستومری، تحت فشارهای مثبت و منفی تهییج و راه

شوند. تحریک مذکور بواسطه تجهیزات پنوماتیکی یا می
 هیدرولیکی و تحت عنوان عملگرهای سیال الاستومری

(Fluidic Elastomer Actuators (FEA))  یا مواد تغییر
ماده مرکب صورت  فازدهنده به عنوان جزء ثانویه در

 .[19-6,16] پذیردمی
شکل و منعطف مورد انتظار  با توجه به حرکات منحنی 

های مذکور غالبا  دهنده رباتهای نرم، مواد تشکیلاز ربات
سیلیکون و یا لاستیک است. در همین راستا، رویکرد جهت 
ساخت کامپوزیتی برخوردار از هر دو ویژگی نرمی و 

استفاده از زمینه الاستومری غیرفعال با پاسخگویی به محرک، 
. [22-20] شونده استخاصیت کشسان و فاز ثانویه تحریک

و همکارانش، رباتی نرم با مشخصه  Wangمثال به عنوان 

پاسخگویی به تحریک مغناطیسی با استفاده از میکرو ذرات 
( به عنوان فاز ثانویه تعبیه شده NdFeB) بور-آهن-نئودیوم

. مثالی دیگر در [23] انددر زمینه سیلیکون الاستومر ساخته
خصوص ادغام مواد پاسخگو به محرک با مواد غیرفعال و 

ن، کامپوزیت تشکیل شده از سیلیکون)زمینه( و کشسا
و همکارانش،  Liptonپارافین)فاز ثانویه( است. طبق گزارش 

کامپوزیت مذکور بواسطه تغییر فاز پارافین از جامد به مایع، 
گذارند. از خود به نمایش می %01انبساط حجمی در حدود 

های صورت گرفته در خصوص توسعه علی رغم پیشرفت

مواد فعال و پاسخگو، تاکنون هیچ عملگر نرم قدرتمند و 
ریکی و الکت مستقل از تجهیزات بیرونی، با قابلیت تحریک

اخته های طبیعی سارائه تنش و کرنشی قابل مقایسه با ماهیچه

 . [26-24] نشده است
اخیرا طبق تحقیق صورت گرفته توسط گروه پژوهشی  

حاضر، ربات نرم یکپارچه و مستقلی با قابلیت تحریک 

الکتریکی و تولید نیروی مکانیکی بواسطه تغییر فاز از مایع 
ر زمینه پلیمری ساخته شده است. به بخار جزء ثانویه د

کامپوزیت مورد نظر به کمک اختلاط سیلیکون الاستومر به 

عنوان زمینه کشسان با اتانول به عنوان فاز ثانویه تغییر 
فازدهنده در اثر گرمای ژول و سپس پخت در دمای اتاق 
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ساخته شد. کامپوزیت مذکور با قابلیت پاسخگویی به تحریک 
نسل جدیدی از عملگرهای نرم، قدرتمند  الکتریکی، به عنوان

شود. از و مستقل از تجهیزات بیرونی شناخته می
های اساسی مهندسین رباتیک جهت طراحی نیازمندی

عملگرهای نرم، شناخت کامل از کامپوزیت بواسطه 
یابی دقیق و بررسی رابطه میان ترکیب شیمیایی، مشخصه

یاز، در پژوهش ساختار و خواص آن است. در پاسخ به این ن
حاضر، کامپوزیت الاستومری در درصد حجمی بهینه از 

های اتانول ساخته و رفتار حرکتی عملگر مذکور در سیکل
متعدد کاری و روزهای متفاوت تحت بررسی و آزمون قرار 

و سطح عملگر به عنوان عامل  هستهچنین دمای گرفت. هم

 رفت.رار گکلیدی دیگر، در کنار رفتار حرکتی مورد بررسی ق
 

 تجربی 
 مواد

در انتخاب زمینه پلیمری و سیال تغییر فازدهنده، عواملی 
 نقطه جوش مر،یمورد انتظار از پل یکیخواص مکانهمچون 

یی ایمیش یو سازگار الیس یکاربر یهاتیمحدود فاز ثانویه،
مر الاستو کونیلیس. در این پژوهش از مورد نظر قرار گرفت

 و کامپوزیت نهیبه عنوان زم ،و هاردنر( کونیلی)س یدو جزئ
  C32/18°نقطه جوش  و %5/11با خلوص بیش از ) از اتانول
، به عنوان سیال تغییر فازدهنده (ایران-سیگما شیمیساخت 

جهت ایجاد گرمای ژول سیم مقاومتی همچنین استفاده شد. 

در داخل نمونه به شکل فنری  mm25/1کروم به قطر -نیکل
 . و تحت تحریک الکتریکی قرار گرفتکارگذاری شد 

 
 هاها و روشدستگاه

شده،    .  سازی کامپوزیت آماده شین انجام  طبق پژوهش پی
اتانول در درصیید بهینه سیییال تغییر   -کامپوزیت سیییلیکون 

با       عادل  نده م یه       %31فازده کانیکی ته با اختلاط م حجمی، 
دقیقه از اختلاط  5شیید. پس از گذشییت مدت زمان تقریبی 

)نسبت به    51به  0ون با اتانول، هاردنر با نسبت وزنی  سیلیک 

ضافه و اختلاط برای مدت زمان    سیلیکون( به مخلوط ا وزن 
صل    2 دقیقه دیگر ادامه پیدا کرد. پس از این مرحله، ماده حا

 متیل متاکریلات  گری درون قالب از جنس پلی  جهت ریخته  

(PMMA   عاد به اب ماده گردید.    mm05×05×11( و  سییییم آ
بواسیییطه پیچش به  cm15به طول  Ni-Crمقاومتی از جنس 

دور شییفتی فولادی به شییکل مارپیچ در آمده و درون قالب   
گیری، پخت در دمای اتاق و به جانمایی شییید. پس از قالب    

 ساعت انجام شد. 0مدت زمان 
 

و  سطحی مورفولوژیجهت بررسی .  افزار ثبت دادهسخت

از اتانول، -سیلیکونیت کامپوز بزرگی اندازه حفرات در

(، تحت FESEMیکروسکوپ الکترونی روبشی نشر میدانی)م

 انجام از قبل استفاده شد. نمونه kV01دهنده ولتاژ شتاب

و سطح شکست با کند و  شکسته برودتی بصورت آزمون،

پاش طلا )به منظور جلوگیری از تجمع بار سطحی و ایجاد 

 دهی قرار گرفت. ازتصویر با وضوح بالاتر( تحت پوشش

&  R&S NGPV ( Rohdeمنبع تغذیه آنالوگ مدل 

Schwarz ) .جهت تحریک الکتریکی ربات نرم استفاده شد

تیب ه ترها ولتاژ و جریانی بدر هر سیکل تحریکی به نمونه

اعمال شد. جهت بررسی  واتA6/1 (02 )و  V21معادل با 

 های تحریکی،تغییرات دمای سطحی عملگر در حین سیکل

و جهت بررسی تغییرات دمای  LM35از حسگر تشخیص دما 

استفاده  pt1000داخلی آن از حسگر تشخیص دما مدل 

چنین به منظور ثبت رفتار حرکتی ربات نرم از گردید. هم

ژاپن( استفاده شد. بدین منظور -Canon) ن دیجیتالیدوربی

دوربین در موقعیت عمود بر نمونه قرار گرفت و همزمان با 

شروع آزمایشات، تصاویری از تغییر شکل ماهیچه ثبت کرد. 

همچنین برای محاسبه دقیق مقدار تغییر ابعاد و جابجایی ماده 

استفاده شد. به دلیل  [27]از روش معرفی شده توسط زامیاد 

عمود بودن دوربین بر نمونه، علاوه بر تغییر ابعاد طولی، تغییر 

گیری است. البته در این ابعاد عرض ماده نیز قابل اندازه

پژوهش به دلیل محدود بودن تغییر ابعاد عرضی ماده، 

نمودارها و تفاسیر بیشتر به تغییر ابعاد طولی ماده معطوف 

 شد. 
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 نتایج و بحث

بررسی رفتار حرکتی و پاسخ دمایی ربات نرم در اولین 

 روز کاری

ن گاز اتانول درو-در کامپوزیت ساخته شده، تغییر فاز مایع

میکرو حفرات سیلیکونی زمینه، به عنوان عاملی جهت تولید 

ود. شنیروی مکانیکی بواسطه ایجاد فشار داخلی معرفی می

نرم،  جهت بررسی پاسخ دمایی و رفتار حرکتی ربات

حجمی اتانول ساخته و تحت تحریک  %31کامپوزیتی با 

( قرار گرفت. در اثر عبور W21 =V21× A6/1) الکتریکی

جریان از درون سیم به شکل مارپیچ، سیم بواسطه مقاومت 

ذاتی خود شروع به گرم شدن نموده که عامل مذکور سبب 

( C25°گرم شدن کامپوزیت در اثر گرمای ژول از دمای اتاق)

شود، دمای سطح مشاهده می (0)طور که در شکل د. همانش

ک ی شروع تحریکامپوزیت بطور پیوسته از لحظه هستهو 

الکتریکی توسط دو حسگر تشخیص دمای سطحی و داخلی 

( C25°ثبت شد. کامپوزیت در اثر گرمای ژول از دمای اتاق)

 C32/18°شروع به گرم شدن نموده و تا نقطه جوش اتانول )

T=)  ادامه یافت. با قراردهی سنسور تشخیص دما بر روی

تا  C25°=T سطح ماهیچه، تغییرات دمایی آن در بازه

C01°=T به حدود  هسته(. با رسیدن دمای 0)شکل  ثبت شد

C81°  انبساط ماده به علت جوشش اتانول با سرعت بیشتری

mm22(25% )جایی ثبت شده متناظر با آن انجام و مقدار جابه

دما (. در سیکل اول کاری با توجه به هم2شکل ثبت شد)

(، به منظور رسیدن C25°) بودن کامپوزیت با محیط پیرامون

، معادل با دمای تغییر فاز اتانول C 32/18°به دمای هستهدمای 

)معادل  %21جایی برابر با از حالت مایع به گاز و مشاهده جابه

(، مدت زمان تقریبی معادل با [28] با کشش عضلات طبیعی

s321  سپری شد. با توجه به انبارش انرژی حرارتی داخل

 C55°ماده، دومین سیکل تحریکی از دمای داخلی معادل با 

( شروع که منجر به کاهش طول مدت تحریک هستهمای )د

جایی برای رسیدن به مقدار جابه s001به زمان حدودی 

یکسان گردید. لازم به ذکر است که زمان استراحت ماهیچه 

( در طول mm11) جهت رسیدن به طول اولیه خود

 051و  011های تحریکی اول و دوم به ترتیب برابر با سیکل

 در ادامه با ثابت نگه داشتن زمان تحریکثانیه ثبت شد. 

(s001جهت یکسان ) سازی انرژی اعمالی به ربات نرم در

( s051) چنین زمان استراحتهای کاری و همتمامی سیکل

 جهت رسیدن به طول اولیه، آزمون انجام و پاسخ دمایی

 ( آن بررسی شد.2( و رفتار حرکتی)شکل 0)شکل 

ربات در اثر تحریک  ستهه، دمای (0)با توجه به شکل  

و دمای سطحی در  55-81الکتریکی و گرمای ژول، در بازه 

ودن کند. علت بزرگتر بگراد تغییر میدرجه سانتی 01-01بازه 

( نسبت به دمای سطح C25°) هستهبازه تغییرات دمای 

توان انتقال پیوسته حرارت از قسمت ( را میC1°) کامپوزیت

حتی در زمان استراحت ربات  درونی ربات به وجوه بیرونی

انبساط ماده  ،C18°ماهیچه به  هستهدانست. با رسیدن دمای 

به علت جوشش اتانول با سرعت بیشتری صورت گرفته و 

جایی طولی ثبت شده متناظر با آن به طور میانگین مقدار جابه

mm5/8 هایرسد با افزایش سیکل(. به نظر می2است)شکل 

ونه گرم شده و مقدار بیشتری از های مختلف نمکاری، بخش

هایی با اندازه میکرونی در ها و کپسولاتانول )که در بسته

-است( به دمای انتقال فازی می زمینه سیلیکونی توزیع شده

جایی ماده در هر رسد. این امر منجر به افزایش قابلیت جابه

سیکل  05گردد؛ به طوری که پس از گذشت سیکل کاری می

افزایش  mm00جایی طولی ربات به ار جابهتحریکی، مقد

یابد. لازم به ذکر است حداکثر جابجایی عرضی ماده می

دهد جابجایی طولی ماده، است که نشان می mm5/5حدود 

دو برابر جابجایی عرضی است. یکی از دلایل اصلی این 

پیچ )المنت فنری شکل( به صورت تفاوت، قرارگیری سیم

ت. پاسخ دمایی ربات به تحریک طولی در داخل نمونه اس

ثانیه کاملا  یکنواخت و پایدار  0111الکتریکی پس از گذشت 

 بوده که مویدی بر رفتار مطلوب ماده است. 
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 هایپاسخ دمایی ربات نرم به تحریک الکتریکی در سیکل  0شکل 

 متوالی در اولین روز کاری

 

 
 

در اثر تحریک  عملکرد حرکتی )جابجایی طولی( ربات نرم  2شکل 

 های متوالی و اولین روز کاریالکتریکی در سیکل

 

 ثیر متغیر زمان بر رفتار ربات نرمأبررسی ت
ثیر متغیر زمان بر عملکرد حرکتی، پاسیییخ دمایی و ترکیب  أت

شیییمیایی ربات نرم، در سییه بازه زمانی معادل با روز دوم،   
چهارم و هفتم پس از ساخت ربات بررسی شد. در هر روز    

عداد دوره    یک الکتریکی برابر    کاری ت در نظر  05های تحر
گرفته شیید. لازم به ذکر اسییت که تحریک الکتریکی با ثابت  
تاژ، زمان           نگه داشیییتن تمامی متغیرها از جمله جریان و ول

سطح و     ستراحت انجام و در ادامه دمای  سته تحریک و ا ، ه

 شد. گیریجایی و تغییرات وزنی کامپوزیت اندازهمیزان جابه
 

به  .بررسییی ترکیش میییییایی و تغییرات وزنی کامپوزیت
سیکل    سی تاثیر متغیر زمان و  ر های متعدد کاری بمنظور برر

تانول از سیییاختار کامپوزیت و تغییر ترکیب          میزان حذف ا
شده پیش از آغاز هر دوره تحریکی      ساخته  شیمیایی، نمونه 

شد  شکل   و پس از پایان آن توزین  سهولت،   3) (. به منظور 
گذاری شد  نام D1-Aو  D1-Bکامپوزیت مورد نظر بصورت  

یانگر روز اول و قبل از آغاز تحریک و روز          به ترتیب ب که 
 اول پس از اتمام تحریک است.

شود، نمونه پس مشاهده می (3)طور که در شکل همان 

 (،D1-Aاز اتمام فرایند تحریک الکتریکی در پایان روز اول)
از وزن خود را از دست داده و وزن کل نمونه به  0/80%
کاهش یافته است. وزن از دست رفته مذکور، صرفا   %06/15

به علت هدر رفت اتانول از ساختار کامپوزیت است. در روز 
مانده ، درصد جرم کل باقیD2-Bدوم تحریک، معادل با زمان 

، D1-Aبوده که نسبت به زمان  06/10از نمونه برابر با %
وزن خود را از دست داده است. علت  0کامپوزیت به میزان %

اتانول از ساختار       توان به خروج کاهش جرم مذکور را می
 کامپوزیت در مدت زمان نگهداری نسبت داد.

 

 
 

 تغییرات وزنی کامپوزیت در طی هفت روز کاری  3شکل 
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های وزنی در ، اختلاف داده(0)با توجه به جدول  
بوده که در مقایسه  30/2برابر با % D2-Aو  D2-Bهای نزما

( کمتر 80/0با کاهش جرم اتانول در اولین روز تحریک)%
است. در اولین روز تحریک، مقدار قابل ملاحظه سیال از 

های  موجود در وجوه بیرونی دست رفته مربوط به اتانول
از ضخامت نازکی از وجوه  کامپوزیت است. با خروج اتانول

بیرونی کامپوزیت، این ضخامت که اتانول خود را از دست 
های داده به عنوان لایه غیرفعال عمل کرده و از خروج اتانول

های قسمت درونی ماده جلوگیری موجود در میکروکپسول
کند. با ادامه فرآیند تحریک تا روز هفتم، به تدریج می

ن امر، یضخامت لایه غیرفعال مذکور بیشتر شده که در نتیجه ا
خروج اتانول از داخل ساختار کامپوزیت به مقدار کمتری 

شود؛ به طوری که در روز هفتم تحریک، ماده تنها انجام می
بر این، با دهد. علاوهاز اتانول خود را از دست می %61/1

مانده در ساختار کامپوزیت، کاهش تدریجی مقدار اتانول باقی
های نگهداری و بازهمیزان اتانول از دست رفته در طول 

 یابد. چنین طول دوره تحریک کاهش میهم
 

های تحریکی بررسی درصد کاهش جرم کامپوزیت در دوره  0جدول 

 مختلف
 

)روز( زمان اول دوم چهارم هفتم  

61/1  02/0  30/2  80/0  کاهش جرم نمونه )%( 

 

جایی در ادامه مقدار جابه.  بررسی رفتار حرکتی کامپوزیت
های مختلف کاری بررسی و ربات نرم در روزها و سیکل

طور آمده است. همان (2)و جدول  (0)نتایج حاصله در شکل 
جایی ربات نرم شود، مقدار جابهمشاهده می (0)که در شکل 

 یابد.  با گذشت زمان کاهش می
طور شود، بهمشاهده می (2)طور که در جدول همان 

جایی ربات نرم در روز اول برابر متوسط حداکثر مقدار جابه
کاهش  mm85/2بوده که این عدد در روز هفتم به  mm5/8با 

توان در دو عامل مهم بررسی یابد. علت این امر را میمی
کاهش حجم  .2افزایش ضخامت لایه غیر فعال،  .0نمود: 

ی سطحی از وجوه بیرون حذف اتانولسیال تغییر فازدهنده. با 
ای عاری از سیال تغییرفازدهنده در اطراف ماده ، لایهعملگر

یه کند. این لاعنوان لایه غیرفعال عمل میتشکیل شده که به

غیرفعال با اعمال نیروی الاستیک و کشسان، از حرکت آزادانه 
کند. با گذشت روزهای متوالی و جلوگیری می عملگر

های متعدد به ربات، به تدریج ضخامت مال سیکلچنین اعهم
لایه مذکور بیشتر شده و نقش آن در جلوگیری از رسیدن به 

ا گردد. همچنین بجایی حداکثری اولیه بیشتر میمقدار جابه
کاهش حجم سیال تغییر فازدهنده و به دنبال آن کاهش تولید 

ییر غنیروی مکانیکی بواسطه ایجاد فشار مثبت داخلی در اثر ت
فاز از مایع به بخار اتانول، عملکرد حرکتی ربات به تدریج 

 شود.ضعیف میت
 

 
 

های متوالی و در بررسی عملکرد حرکتی ربات نرم در سیکل  0شکل 

     1تا  2روزهای کاری 

                                                                                                                                             

یافته در جایی دستبررسی متوسط حداکثر مقدار جابه  2جدول 

 روزهای کاری مختلف
 

 )روز( زمان اول دوم چهارم هفتم

85/2 60/3 2/6 55/8 
میانگین مقدار بیشینه 

 جابجایی )میلیمتر(
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در ادامه پاسخ دمایی ربات  .  بررسی پاسخ دمایی ربات نرم  
های مختلف کاری بررسییی و نتایج  نرم در روزها و سیییکل

 نشان داده شده است.   (3)و جدول  (5)حاصله در شکل 
 

 
 

و در های متوالی بررسی پاسخ دمایی ربات نرم در سیکل  5شکل 

 1تا  2روزهای کاری 

 

بررسی متوسط حداکثر دمای داخلی در روزهای کاری   3جدول 

 مختلف

 

 )روز( زمان اول دوم چهارم هفتم

80 80 0/13 1/18 
میانگین بیشینه دمای 

 (C°) داخلی

شود، متوسط مشاهده می (3)طور که در جدول همان 
حداکثر دمای داخلی نسبت به روز اول تحریک به مقدار 

C2°  افزایش یافته است. کاهش حجم اتانول عاملی جهت
جذب و انبارش انرژی حاصل از تحریک الکتریکی و 

علی رغم  توان دلیل این پدیده دانست.گرمایش ژول را می
های متعدد و با گذشت سیکل هستهافزایش نسبی دمای 

روزهای کاری مختلف، دمای داخل ماده افزایش قابل توجهی 
پایداری حرارتی ماده در طول  از خود نشان نداده که نشان از

 است.  مدت زمان کاربری
 

 تیکامپوز یکروسکوپیساختار مبررسی 
ربات نرم، کامپوزیت  یکروسکوپیساختار مجهت بررسی 

تحریکی در روز هفتم، بصورت سیکل  05پس از گذشت 
و سطح شکست به کمک میکروسکوپ  شده برودتی شکسته

ه طور کالکترونی نشر میدانی مورد مشاهده قرار گرفت. همان
اتانول پس از اختلاط درون شود، مشاهده می (6)در شکل 

هایی با سطوح صاف و زمینه سیلیکونی در داخل کپسول
لف( و همچنین داخل ا -6)شکل  صیقلی به بزرگی میکرون

ب(، بصورت  -6)شکل  های هوایی با اندازه بزرگترحباب
های مذکور بسته یکنواخت و همگن توزیع شده است. 

بصورت تفکیک شده و مجزا از یکدیگر بوده که امکان توزیع 
کوچک و کم را در سراسر حجم ماده زمینه  اتانول در مقادیر

 آورد. فراهم می
 

 
 

 )الف(
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 )ب(
 

بررسی ساختار میکروسکوپی کامپوزیت سیلیکون/اتانول در   6شکل 

های صاف میکروکپسول (الف، )سیکل تحریکی 05روز هفتم و پس از 

 ترمهای هوایی به بزرگی میلیحباب (ب، )و صیقلی به بزرگی میکرون

 

 گیرینتیجه
در این پژوهش کامپوزیت پلیمری متشکل از سیلیکون 

الاستومر به عنوان زمینه و اتانول به عنوان سیال تغییر 
فازدهنده ساخته شد. کامپوزیت حاصله به عنوان ربات نرم 
معرفی و خواص آن مورد ارزیابی قرار گرفت. کامپوزیت 

مذکور در درصد بهینه از اتانول ساخته و عملکرد حرکتی و 

خ دمایی آن به عنوان دو مولفه کلیدی مورد بررسی قرار پاس
، انبساط C18°ماهیچه به حدود  هستهگرفت. با رسیدن دمای 

ماده به علت جوشش اتانول با سرعت بیشتری انجام و 
جایی ثبت شده متناظر با آن در اولین روز حداکثر مقدار جابه

ثبت شد. در ادامه با توزین نمونه در  mm5/8تحریک برابر با 
شروع و پایان هر دوره تحریکی مقدار هدر رفت اتانول به 
عنوان فاز پاسخگو به محرک مورد بررسی قرار گرفت. 
هرچند که در اولین دوره تحریکی، مقدار هدر رفت اتانول 

( را داشت ولی با ادامه فرآیند تحریک 80/0بیشترین مقدار)%

، به تدریج ضخامت لایه غیرفعال بیشتر شده که تا روز هفتم
در نتیجه این امر خروج اتانول از داخل ساختار کامپوزیت به 

چنین به علت کاهش ( رسید. هم61/1حداقل مقدار خود)

حجم اتانول، متوسط حداکثر دمای داخلی نسبت به اولین 
افزایش یافت. لازم به ذکر است  C2°روز تحریک به مقدار 

کامپوزیت، ماده پایداری  هستهافزایش نسبی دمای  علی رغم

حرارتی مطلوبی را در طول مدت زمان کاربری از خود به 
چنین طبق مشاهدات انجام شده بر روی همنمایش گذاشت. 

ساختار میکروسکوپی ماهیچه به کمک میکروسکوپ 
FESEM مشخص شد که اتانول در سراسر زمینه سیلیکونی ،

ن چنیوی شکل در اندازه میکرونی و همهایی کرو داخل بسته
های هوایی بصورت یکنواخت و همگن توزیع داخل حباب

شده است.
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 شدهکوک اصلاح-جانسونبا استفاده از مدل  ميکروآلياژی داغ فولاد شارش رفتار بينیپيش

 مقاله پژوهشی 

 

 )3(محمد حیدری                                )2)یانیآشت ییرضا رضادیحم                               )0(یاحمد حمید

 
 چکيده

 رفتار ندتوانمی ند. این معادلاتشومی استفادهتغییر شکل پیچیده در شرایط  ماده ۀرفتار پیچید بینیپیشقدرتمند برای  یعنوان ابزاررفتاری به یهامدل

که در  وکک-از مدل رفتاری جانسون شدهاصلاحاین تحقیق یک مدل  در. کنند کنترل و یسازمدلدر شرایط تغییر شکل  مناسب دقت با را مواد شارشی
در  ستردهکاربرد گ یکه دارا L80 میکروآلیاژیرفتار فولاد  بینیپیش است برایشده  آن پارامترهای تغییر شکل دما، نرخ کرنش و کرنش در نظر گرفته

 هایو نرخ کلوین 0033-0333 دماهای در محورهتک داغ فشار هایآزمون هایاین مدل از داده ۀتوسع برایشده است.  ، توسعه دادهاست یفولاد یهالوله
که مدل  دهدیمان . بررسی نتایج نشکندیمدرستی توصیف رفتار شارشی ماده را به ،یریزساختار تحلیل نتایج. است شده استفاده ثانیه بر 110/1-0 کرنش

 فولاد داغ کار اررفت از مناسبی بینیپیش کرنش، نرخ و کرنش از ناشی شوندگیشوندگی حاصل از دما و سختگرفتن اثرات نرمدرنظرشده با توسعه داده

 در دما بالا استفاده کرد.های تولید این فولاد فرایندسازی از این مدل در شبیه توانمیو  است ارائه کرده میکروآلیاژی

 .شده، تغییر شکل داغ، تنش شارش، ریزساختارکوک اصلاح-رفتاری، مدل جانسون ۀمعادل کليدی هایهواژ

 

Predication of Hot Flow Behavior of Micro-Alloy Steel Using  

Modified Johnson-Cook Model 
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Abstract 

Constitutive models can be used as a powerful tool to predict the complex behavior of materials under different 

deformation conditions. These equations can model and control the flow behavior of materials with appropriate 

accuracy by considering the parameters affecting the behavior of the material. In this study, a modified Johnson-

Cook model has been developed to predict the hot working behavior of L80 micro alloy steel at various 

deformation parameters such as temperature, strain rate, and strain. In order to develop this model, experimental 

data related to hot compression tests at a temperature range of 1173-1373 K and strain rates of 0.001-1 s-1 have 

been used. The results of the microstructure correctly describe the flow behavior of the material. The results show 

that the developed model, taking into account the softening effects of temperature as well as strain and strain rate 

hardening, provides a good prediction of the hot working behavior of micro-alloy steel and this developed model 

can be used to simulate the production processes of this steel at high temperatures. 

 

Keywords Constitutive equation, Modified Johnson-Cook model, hot deformation, Flow stress, Microstructure. 
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 قدمهم

عنوان یکی از فولادهای کربن به میکروآلیاژیفولاد 
 که در صنایع نفت و گاز و پتروشیمی دشویممتوسط شناخته 

 طورکلی،به. [1]شودمی استفاده درزهای بیصورت لولهبه
 تولید در داغ نورد و اکستروژن مانند داغ دهیشکل هایروش
 هایفرایند طول در. ندشومی استفاده درز بدون هایلوله

 ولادهاف در فاز هایاستحاله و ریزساختاری تغییرات تولید،
وردگی این خ مقاومت و مکانیکی خواص بر که دهدمی رخ
 ارک رفتار شناخت بنابراین،. [2]گذاردمی اثر فولادی هایلوله
 خواص با هاییلوله تولید به دتوانمی فولادها این داغ

 .کند کمک مدنظر متالورژیکی و مکانیکی
دهی روش شکل پرکاربردترین و تریناز مهم یکی

دهی در دمای بالای تبلور دهی داغ یعنی شکلفلزات، شکل
ی مکانیکپیچیده حرارتی فرایندیک  درواقعکه  استمجدد 

مکانیکی های حرارتیفرایند. شودمیمحـسوب 
دهی های حرارتی و شکلفرایندمجموعه  ۀکنندتوصیف

تبدیل  تیفیباکمواد اولیه به اجزا و قطعاتی  هاآن باهستند که 
که با کنترل مناسب پارامترهای دخیل، این طوریبه د.شومی

محصولاتی با دقت ابعادی و خواص  ۀها قابلیت ارائفرایند

مکانیکی و متالورژیکی مطلوب با حداقل انرژی مصرفی 
کارگیری کنند. هدف عمده از بهرا فراهم میممکن 

های مکانیکی دستیابی به تغییر شکلهای حرارتیروش
صلاح خواص ریزساختاری قطعات همراه احجمی بزرگ به

های فرایند. کنترل استشده گریریخته ویژههب
دستیابی به ابعاد موردنیاز و خواص  برای مکانیکیحرارتی

یر نه با حداقل انرژی لازم برای تغیمکانیکی و متالورژیکی بهی
محققان و صنعتگران قرارگرفته  توجه موردشکل، همواره 

 .[3]است

یکی از اهداف مهم تغییر شکل فلزات و آلیاژها تولید 
عیب با ریزساختاری دلخواه، با حداقل انرژی محصولاتی بی

د از طریق طراحی توانمیو هزینه مصرفی است. این هدف 

کنترل مناسب  به وسیلۀبهتر و همچنین  و روش محاسبه
یستی د. این حالت باشوتغییر شکل حاصل  فرایندپارامترهای 

 هایی که در تغییر شکل مادهیک دانش عمیق از پدیده ۀبر پای
تأثیرگذار هستند و همچنین روابط بین خواص مواد تحت 

فتار ر که آنجا ازتغییر شکل و شرایط تغییر شکل باشد. 
چیده اغلب پی دمابالا شکل رییتغ فراینددر حین  سیلان ماده

تخمین صحیح رفتار فلزات و آلیاژها در شرایط  ،است

های فرایندمهمی بر طراحی مناسب  ریتأثداغ،  یدهشکل
 فلزات و انتخاب بهینه پارامترهای آن دارد. یدهشکل

رفتار سیلان فولادهای  ۀاغلب پژوهشگران برای مطالع

تئوری و تجربی  یهامدلگرم از  یدهشکلآلیاژی حین 

نترل ک برای. اندکردهاین رفتار استفاده  ینیبشیپبرای 

 ۀماد اررفت کنندهتوصیف یهامدلهای تغییر شکل داغ، فرایند

 ۀماد شکل ییرتغ رفتار بینیپیش توانایی بایستی که شدهارائه

 اقعدرو. باشند داشته شکل تغییر فرایند طول در را مدنظر

 زا مختلفی انواع بین تشخیص شدهارائه رفتاری یهامدل

ای سازد. برروابط ریاضی ممکن می با را پیوسته هایمحیط

که هرکدام  است شده شنهادیپی مختلفی هامدلاین منظور 

دارند. سعی و  هرفتار ماد بینیپیشاز دیدگاهی سعی در 

است تلاش دانشمندان و محققان همواره در این جهت بوده 

یک مدل رفتاری مناسب، رفتار ماده را در  ۀبتوانند با ارائکه 

 بینیپیشتر طور دقیقحین تغییر شکل داغ تا حد امکان به

شده به ساختار ریاضی مدل ی ارائههامدلکنند. دقت 

و  دییپارامترهای کل ربیو تخمین مناسب تج افتهیتوسعه

دی اتحقیقات زی گذشتههای دارد. در سال بستگی مدل مؤثر

 مختلفی یهامدل و گرفته صورت رفتاری یهامدلدر زمینه 

خاصی از  ۀتا حداقل در محدوداست ده ش اصلاح و ارائه

شده قادر به توصیف رفتار ی ارائههامدلشرایط آزمایشگاهی 

کرنش،  به نرخ شانستگیسیلان فلزات و آلیاژها بر اساس واب

ی مختلف هامدلد. نباش یزساختارکرنش و دما و همچنین ر

حققان م به وسیلۀتجربی، پدیدارشناختی، فیزیکی و عددی 

رفتار  ینیبشیپمدل رفتاری مناسب برای  ۀارائ برایمختلف 

. محققان [6-3]استشده  فلزات و آلیاژهای مختلف ارائه

توصیف رفتار تغییر شکل داغ فلزات و آلیاژها،  برایزیادی 

 مدل ازجمله مختلفی یهامدل تجربی هایاز نتایج آزمایش

 تفادهسا مواد یدمابالا رفتار بینیپیش برای کوک-جانسون

شده کوک یک مدل شناخته-. مدل جانسون[9-7]کردند
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است که اثرات دمای تغییر شکل، کرنش و نرخ کرنش در 

، حالنیباااست.  شدهگرفته نظر در مدل مختلف هایبخش

 رییتغمواد در دماهای بالای  ۀدلیل رفتار شارشی پیچیدبه

 یشوندگنرم مختلف هایمسشدن مکانیاز فعال ی، ناششکل

تبلور مجدد و بازیابی دینامیکی، دقت این مدل در  مانند

رخی در ب بنابراینو  سترفتار مواد چندان بالا بینیپیش

-های مختلف مدل جانسونتحقیقات اصلاحاتی در بخش

 گونهنیان سیلا ۀرفتار پیچید ترقیدق ینیبشیپ برایکوک 

ی هامدل. عموما  در [12-10]است شده گرفتهمواد در نظر 

 و یشوندگ، اثرات ترکیبی سختشدهاصلاح ۀیافتتوسعه

 قتد افزایش سبب که شودمی گرفته نظر در شوندگینرم

. است دهش اصلی مدل به نسبت مواد داغ کار رفتار ینیبشیپ

-جانسون مدل بینیپیش قابلیت ، [13]همکارانش و هی

مقایسه  Cr%01 فولاد برای را اصلی مدل با شدهاصلاح کوک

 نیبیپیششده توانایی کردند و نشان دادند که مدل اصلاح

بهتری نسبت به مدل اصلی دارد. محققان دیگری نیز با 

 موضوع این به هاشده برای فولادی اصلاحهامدل ۀتوسع

رفتار  ۀبه مطالع یراخ بررسی در. [14,15]اندکرده اشاره

 ینا ینیبشیپ بهو  میکروآلیاژیفولاد  یبالا یدما یکیمکان

 یتارمعادلات رف ۀو توسع یرفتار با استفاده از شبکه عصب

کوک -نوع از جانسون یک یزیکیو ف یشناختداریپدمختلف 

و نشان داده شد  پرداخته رمسترانگآ-یو زر شدهاصلاح

 شدهیررسبرا از رفتار فولاد  ینیبشیپ ینبهتر یعصب ۀشبک

 .[16]داراست

هدف از این پژوهش، بررسی رفتار سیلان فولاد 
های از طریق آزمون تغییر شکلدر دمای بالای  میکروآلیاژی

های کرنش و نرخ K 0333تا  K 0033فشار داغ در دماهای 
1-s 110/1  1تا-s 0  ر تغییبا تغییرات ریزساختاری پس از

د در رفتار شارشی این فولا بینیپیش برای. هستندداغ  شکل
 ۀشدی یک مدل اصلاحفرایندبه پارامترهای باتوجه دمای بالا

و تغییرات  است شده دادهکوک توسعه -جدید جانسون
 .دوشمیبررسی  شدهداده تغییر شکلریزساختاری قطعات 

 

 مواد و روش تحقیق

شده در هفتکارگرهب میکروآلیاژیترکیب شیمیایی فولاد 
منظور بررسی شده است. به ( ارائه0این بررسی در جدول )

محوره، رفتار تغییر شکل داغ ماده در آزمون فشار داغ تک
 01و  01ترتیب ای با ابعاد قطر و ارتفاع بهانههای استونمونه
ین رفتار منظور تخمد. بهشکاری تهیه ماشین فرایندمتر با میلی

های فشار داغ آلیاژ با استفاده از آزمون ینکرنش اتنش
 Zwick Roell Z250محوره از دستگاه آزمون یونیورسال تک

 هک شده است مقاومت الکتریکی استفاده ۀمجهز به کور

 تیقابلیک لودسل با دقت بالا و  بامقادیر تنش واقعی 
کیلوگرم  0کمتر از  اریگیری نیروهای بارگذاندازه
کردن میزان اصطکاک منظور حداقلبه ت.گیری شده اساندازه

میکا که از ای نازک ها از ورقهشدن نمونهیابشکهو کاهش 
 ۀعنوان مادگیرد بهدر بین فک دستگاه و نمونه قرار می

 اغد شکل تغییر هایشده است. انجام آزمون کار استفادهروان
( انجام 0شده در شکل )دادهنشان آزمون ۀبرنام با مطابق

ه، شدن دمای قطعیکنواخت منظوربهدر ابتدا و  یعنی ،شودیم
و  0323، 0233، 0223، 0033ها را در دماهای آزمون نمونه

 و سپس در ندهدمیمدت پنج دقیقه حرارت کلوین به 0333
بر ثانیه تا  0و  0/1، 10/1، 110/1های کرنش مختلف نرخ

 .کنندیم دما فشردههم ورتصبه 6/1کرنش 

 
 .L80 (wt%)ترکیب شیمیایی عناصر فولاد میکروآلیاژی  0جدول 
 

 درصد عنصر
C 303/1 
Si 210/1 

Mn 31/0 
P 100/1  
Cr 326/1 
Mo 112/1 
Ni 112/1 
Nb 113/1 
Ti 12/1 
V 110/1 
Al 620/1 
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ر د آزمون فشار شده برایمکانیکی استفادهحرارتی ۀبرنام 0شکل 

 .شرایط مختلف تغییر شکل

 هایحفظ تغییرات ریزساختاری، نمونه منظوربه
 غییراتت تا اندشده کوئنچ آب در سرعتبه یافتهشکلتغییر

 یایندفر مختلف هایحالت در شکل رییتغ اثر در ریزساختار
ریزساختار ماده از محلول نیتال  ۀمشاهد برای. دشو بررسی

 فولادی یهانمونه ۀدرصد استفاده شد. ریزساختار اولی 01
شده است. مشاهده  ( نشان داده2در شکل ) میکروآلیاژی

 ۀزمین اب پرلیت فاز دارای فولاد این ۀاولی ساختار که دشومی
 ۀندازا متوسط. است روشن زمینه با فریت فاز و رنگیاقهوه

  μm 221نه در حالت اولیه بدون تغییر شکل حدود دا
 د.شمحاسبه 

 

 نتایج و بحث

در دماهای بالاتر از تقریبا   کرنش حقیقی.نمودارهای تنش
ور طنصف دمای ذوب ماده، تغییر شکل پلاستیک مواد به

شونده حرارتی است و تنش های فعالفرایندعمده متأثر از 
های به دماها و نرخ یمؤثر طوربهسیلان ماده در این محدوده 

. شکل [17]است وابسته کرنش )ویسکوپلاستیک( اعمالی

آمده از آزمون دستکرنش حقیقی بههای تنش( منحنی3)
 مختلف کرنش هایدر دماها و نرخ محورهتکفشار داغ 

 دهد،یرا نشان م میکروآلیاژی ولادف برای شکل رییتغ
 اثرات است، مشخص شکل این نمودارهای از که طورهمان

 هماد این شارشی تنش بر شکل تغییر کرنش نرخ و دما
 یک در که است صورتبدین عمومی روند. است چشمگیر

 کاهش شارش تنش کرنش، نرخ کاهش با مشخص دمای
 ما،د افزایش با ثابت کرنش نرخ یک در همچنین. یابدمی

که از این  طورهمانش شارش ماده کاهش خواهد یافت. تن
، در مراحل اولیه تغییر شکل تنش شودمینمودارها ملاحظه 

 عترسشوندگی بهسخت ۀبودن پدیددلیل غالبشارش به

و پس از رسیدن به تنش پیک رفتار ماده  بدیامی افزایش
 یینپا کرنش هاینرخ در که ایگونهبه کند،کاملا  تغییر می

، فولاد در دماهای s 0/1-1تا  s 110/1-1ویژه در نرخ کرنش به

 میسمکان کهیطورهشونده دارد. بمختلف رفتار کاملا  نرم
 تبلور مجدد ۀپدید یط،شرا ینتغییر شکل داغ فولاد در ا

 .[18]دینامیکی خواهد بود
 

 

 

 

فولاد میکروآلیاژی با فازهای فریت و  ۀریزساختار اولی 2شکل 

 پرلیت.
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 میکروآلیاژی درفولاد  یقیکرنش حقتنش یهایمنحن 3شکل 

 s-1 کرنش )الف( یهانرخ وتغییر شکل مختلف  یدماها

 .s 0-1 و )د( s 0/1-1 ، )ج(s 10/1-1 ، )ب(110/1

 
 فتارر بخش به توانمیشوندگی این فولاد را رفتار نرم

. کرد متقسی پایاحالت و ایقلهیک رفتار ای،هقل چند شارشی

 مشاهده پایین کرنش هاینرخ در عموما  ایچندقله رفتار

 ینامیکید مجدد تبلور از مستقل هایلسیک دلیلبه که شودمی

 یاقلهچند شارشی رفتار. [19]دهدمی رخ بیشینه تنش هر در

لور تب یمتوال هایسیکل ۀدهندنشانکرنش تنش یدر منحن

 بعد. است یکلس یکو رشد دانه در طول  ینامیکیمجدد د

 ۀددهننشان که رسدپایا میحالتمرحله رفتار ماده به این از

 رد شوندگینرم و شوندگیسخت هایمکانیسم بین تعادل

، رفتار s 0-1کرنش بالا، نرخ  کرنش های. در نرخاست فولاد

م که ناشی از مکانیس ستپایااین نوع فولاد یک رفتار حالت

 رفتار حالت این در. [18]استشوندگی بازیابی دینامیکی نرم

 پایاتحال تنش یک با بیشینه، تنش به رسیدن از بعد ماده

 .کندمی یداادامه پ دهد ومی تغییر شکل
 

 
 

 
 

 
 

 
 

 s-1ریزساختار فولاد تغییر شکل داده در نرخ کرنش  0شکل 

 K )ب( و K 0033و دماهای تغییر شکل )الف(  110/1

 Kو دماهای تغییر شکل )ج(  s 0-1و در نرخ کرنش  0333

 .K 0333و )د(  0033
 

( تغییرات ریزساختاری 0شکل ) بررسی ریزساختاری.

ار در آزمون فش شده داده تغییر شکل ۀگرفته در قطعصورت

 s 110/1-1کرنش  هاینرخدر  میکروآلیاژیفولاد  ۀداغ قطع
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را نشان  K 0333و  0033 تغییر شکلو دماهای  s 0-1و 

غییر های تدهد. نتایج ریزساختاری گویای اثرات مکانیسممی

s-شکل داغ بر رفتار شارشی این فولاد است. در نرخ کرنش 

، رفتار ماده یک K 0333به  K 0033و در دماهای  110/1 1

های متعدد بعد از تنش همراه قلهشونده بهرفتار کاملا  نرم

 رود که در ریزساختار فولاد، مکانیسمانتظار می .بیشینه است

طور در شوندگی تبلور مجدد دینامیکی رخ دهد. هماننرم

شده است، تشکیل  )الف( و )ب( نشان داده 0 هایشکل

مشاهده است،  های محوری در ریزساختار فلز قابلدانه

 زایشافشده های تبلور مجدد دینامیکیکه درصد دانهطوریبه

ا یافته بمجددهای تبلورو افزایش دما سبب تشکیل دانه یافته

طورکه از بررسی وضعیت است. همان شده کوچک ۀانداز

مشخص  شده داده تغییر شکلدر ریزساختار فولاد  هادانه

به  μm 11مجددیافته از حدود های تبلوردانه ۀاست، انداز

های یافته است. همچنین، استحاله کاهش μm 21کمتر از 

، اثرگذارند هاآنفازی در فولادها نیز بر رفتار شارشی 

های ای که فولادهای چندفازی، در فازها نیز پدیدهگونهبه

[. 21] شودمیزنی و رشد فازهای دیگر مشاهده جوانه

 فازی سبب تشکیل فاز مارتنزیت و فریت ۀبنابراین، استحال

کل( شهای فازی کشیده )سوزنیصورت لایهشده است که به

[. 21]ند شویافته مشاهده میمجددهای تبلوردر داخل دانه

فازی، تشکیل فازهای متبلورشده است  ۀنکته مهم در استحال

نسبت  K 0333تری در دمای که صفحات مارتنزیت کوچک

 s 0-1. در مقابل در نرخ کرنش کنندمیبه دماهای کمتر ارائه 

 میکروآلیاژیک رفتار حالت پایدار در تنش شارش فولاد 

 های تغییرهدر این نرخ کرنش، دان درنتیجهد، شومشاهده می

تری در ریزساختار این فولاد نسبت بزرگشکل یافته به

 0 هایشکلرود. با توجه به انتظار می شدهدادهشکلتغییر

بازیابی دینامیکی  ۀکه پدید دشومی)ج( و )د(، مشاهده 

 s 0-1شوندگی در نرخ کرنش عنوان مکانیسم غالب نرمبه

ده ب تغییر فاز ماکه دمای تغییر شکل سب [21داده است ]رخ

یت های سوزنی مارتنزاز پرلیت به آستینیت و تشکیل دانه

 Kکه طول صفحات مارتنزیتی در دمای طوریبه ،شده است

 Kرسد. در مقابل در دمای می μm 011به حدود  0033

های ای ریزتر و مارتنزیت، ریزساختاری با دانه0333

مشاهده است.  قابل μm 21بازوی حدود  ۀتر با اندازکوچک

 μmبه حدود  μm 011دانه از حدود  ۀدر این حالت نیز انداز

 یافته است. کاهش 31

 

 نیمنظور تخمبه :شدهکوک اصلاح-مدل رفتاری جانسون

 یی رفتارهامدلشکل داغ از  رییتنش شارش ماده در طول تغ

های های آزمونو داده جیاز نتا نی. همچنشودمیاستفاده 

 یو نرخ کرنش یی، کرنشیمختلف دما طیفشار داغ در شرا

. ودشمیاستفاده  یرفتار یهامدل یثوابت ماد نیتخم برای

ی کوک اصلی، اثرات ترکیب-به اینکه در مدل جانسونباتوجه

شوندگی و کرنش شوندگی حرارتی، نرخ کرنش سختنرم

ای شده بری اصلاحهامدلسختی در نظر گرفته نشده است، 

دماها،  ، اثراتدرواقع. اندیافته توسعهگرفتن این اثرات درنظر

 ۀهای کرنش و کرنش بر رفتار سیلان ماده در مدل اولینرخ

( مدل 0) ۀکوک در نظر گرفته شد. در رابط-جانسون

لین و همکارانش  از سویکوک که -جانسون ۀشداصلاح

 است: شده ارائه ،یافته [ توسعه20]

 
(0)  σ = (B0 + B1ε + B2ε2)(1

+ C0lnε̇∗) exp[(λ1

+ λ2lnε̇∗)T∗] 

صورت بعد است و بهنرخ کرنش بی ∗𝜀̇که در این معادله

ε̇∗ = ε̇ ε̇0⁄ د که شوتعریف می𝜀̇  و𝜀0̇ ترتیب نرخ کرنش به

 توانمیرا ∗T باشند.تغییر شکل و نرخ کرنش مرجع می

∗Tصورت به = T − Tr  تعریف کرد که در آن𝑇𝑟  دمای

و  است( Kبرحسب کلوین ) تغییر شکلدمای  Tمرجع و 

B0 ،B1 ،B2 ،C0 ،λ1   وλ2 ثوابت مادی در مدل جانسون-

 توانمی. برای تعریف دما و نرخ کرنش مرجع استکوک 

در نظر  ،که در بررسی وجود داردرا هر دما و نرخ کرنشی 

ر اث شدههای درنظرگرفته، هرکدام از حالتحالبااین .گرفت

مدل  بینیپیشگذارند که بر دقت متفاوتی بر ثوابت مادی می

. بنابراین در این پژوهش پس از نهایی اثرگذار است
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 ایندی، دما و نرخاولیه بر پارامترهای مختلف فر هایبررسی

 کوک–رفتاری جانسون  ۀمعادل ۀتوسع کرنش مرجع برای

 ترتیب کمترین دما و بیشترین نرخ کرنش یعنیبه شدهاصلاح

K 0033  1و-s 0.انتخاب شدند ،  

کوک -ثوابت مادی مدل جانسون برای تعیین
 توسعه و یرفتار ۀشده، ابتدا در شرایط مرجع معادلاصلاح

( 0) ۀدر رابط یرفتار ۀ، سپس معادلشودمیبازنویسی 

( حاصل 2) ۀرابط صورتبهصورت تابعی از کرنش و به
 :شودمی
(2)  σ = B0 + B1ε + B2ε2 

شده است، با  ( نشان داده1که در شکل ) طورهمان
مقادیر کرنش و تنش شارش تجربی حاصل آزمون گذاری جا

 ۀدر معادل s 0-1و نرخ کرنش  K 0033فشار داغ در دمای 
ل حاص ۀآمددستبه ۀاز رابط توانمی(، مقادیر ثوابت مادی 2)

دست آورد. در پایان، دوم به ۀای درجاز تطبیق یک چندجمله

، MPa 602/33ترتیب به B2و  B0 ،B1 مقادیر ثوابت مادی
MPa 00/001  وMPa 2/110- آیدمی دستبه. 
 

 
 

 .بین تنش و کرنش در دما و نرخ کرنش مرجع ۀرابط 1شکل 

 
( 0) ۀ)دمای مرجع(، رابط K 0033دمای تغییر شکل در 

( 3) ۀصورت رابطبهتوان می، 𝐶0ثابت مادی ۀرا برای محاسب
 بازنویسی کرد:

 

(3) σ

(B0 + B1ε + B2ε2)
= 1 + C0lnε̇∗ 

 

های کرنش مختلف، با جاگذاری نرخ هایدر کرنش
(، 3) ۀتغییر شکل و متعاقب آن تنش شارش مربوطه در معادل

σبین ۀرابط (B0 + B1ε + B2ε2⁄ )  با توانمیرا  ∗ln𝜀̇و   

های مختلف، آمده در کرنشدستتطبیق خطی نقاط به
شده است، محاسبه  ( نشان داده6که در شکل ) طورهمان

 شیب خطوطاز میانگین  حاصل 𝐶0کرد. سپس، ثابت مادی 

 181/1،  مقدار 6/1تا  0/1 هایتطبیق خطی در کرنش
 .دشمحاسبه 

 

 
σرابطۀ بین 6شکل  (B0 + B1ε + B2ε2⁄ برای محاسبه  ∗lnε̇و  (

 .C0ضریب  

در پایان، برای تعیین ثوابت مادی موجود در بخش سوم  

، در ابتدا 𝜆2و  𝜆1کوک، یعنی-شده جانسونمدل اصلاح
𝜆را تعریف کرده که برابر است با  𝜆پارامتر جدید  = 𝜆1 +

𝜆2ln𝜀̇∗ مشخص است که .𝜆  فقط تابعی از نرخ کرنش ،

 ۀرابط( 0) ۀمعادلگرفتن از دو طرف ، بنابراین با لگاریتماست
 شود:( حاصل می0)

 
(0) ln [

σ

(B0 + B1ε + B2ε2)(1 + C0lnε̇∗)
] = λT∗ 

 

ی خط ۀانطباق خطی از رابط ۀوسیلبه توانمیرا  𝜆مقدار 
ln[σبین  (B0 + B1ε + B2ε2)(1 + C0lnε̇∗)⁄  در ∗Tو [
های کرنش و دماهای تغییر شکل مختلف مطابق شکل نرخ

دست آورد. برای چهار نرخ کرنش مختلف ( به3)
 -11030/1،  -11063/1در این پژوهش مقادیر  شدهاستفاده
اصل شد.   𝜆عنوان مقادیر به -11086/1و  -11033/1
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 𝜆1شده است، مقادیر  ( نشان داده8که در شکل ) طورهمان
آید که دست میبه ∗𝜆 - ln𝜀̇خط حاصل ترسیم از شیب 𝜆2و 

 𝜆2و  𝜆1دهنده ترتیب نشانبه 111130/1و  -1103/1
 هستند.

 

 
 

ln[σبین ۀرابط 3شکل  (B0 + B1ε + B2ε2)(1 + C0lnε̇∗)⁄ ] 

 .s 110/1-1در نرخ کرنش  𝜆 ۀبرای محاسب ∗𝑇و
 

 

 
 .𝜆2و  𝜆1مقادیر  ۀبرای محاسب ∗ln𝜀̇ و 𝜆 بین ۀرابط 8شکل 

 
ی مادی، مدل رفتار ثوابت همۀبنابراین، در پایان محاسبه 

شده برای فولاد کوک اصلاح-یافته جانسونتوسعه
 د:شو( بیان می1) ۀرابطصورت تحت بررسی به میکروآلیاژی

(1) 𝜎
= (77.642 + 419.11𝜀 − 504.2𝜀2)(1
+ 0.085ln𝜀̇∗) exp[−(0.0047
+ 0.000031ln𝜀̇∗)𝑇∗] 

 

شده از مدل رفتاری بینیپیشای بین نتایج مقایسه
شده در این پژوهش و کوک اصلاح-جانسون ۀیافتتوسعه

ی تجرب یهانتایج تنش و کرنش حقیقی حاصل از آزمایش

که  طورهمانشده است.  ( نشان داده1فشار داغ در شکل )
 ۀیافتتوسعه ۀ، معادلاستاین نمودارها مشخص  ۀاز مقایس
 اررفتار شارشی این فولاد  قبولقابل بینیپیشتوانایی 
و  s 0-1()د( در نرخ کرنش 1در شکل ) کهطوری. بهداراست

یار مدل مذکور بس بینیپیشدماهای تغییر شکل دقت  همۀدر 
بستگی مناسب بین نتایج تجربی و خوب است و یک هم

یعنی ؛ یافته برقرار استحاصل از مدل توسعه بینیپیشنتایج 
ندگی شوقادر خواهد بود رفتار نرم یافتهتوسعهرفتاری مدل 

بررسی نتایج نشان  حالباایننمایش دهد.  یدرستبهماده را 
مدل  بینیپیشکه با کاهش نرخ کرنش، دقت  دهدیم

ج( در نرخ  -1. در شکل )یابدمینیز کاهش  یافتهتوسعه

 نشان دادهخوبی این مدل به بادمایی  ۀ، محدودs 0/1-1کرنش
وبی ختغییر شکل رفتار ماده به ۀاست و در مراحل اولی شده
 s-1و  110/1 های کرنشاما در نرخ؛ شده استبینیپیش

 یاژیمیکروآل دلیل پیچیدگی رفتار شارشی فولاد، به10/1
L80ربی شده و نتایج تجبینیپیشهای بستگی بین داده، هم

 الف و ب((. -1کمتر است )شکل )
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گیری و های تنش شارش اندازهمقایسۀ بین منحنی 1شکل 

 های کرنش مختلفشده فولاد میکروآلیاژی در نرخبینیپیش

 .هیبر ثان 0و )د(  0/1، )ج( 10/1، )ب(110/1)الف(

 
دل رفتاری م بینیپیشبررسی بهتر قابلیت و دقت  برای
از پارامترهای  شدهدادهشده توسعه کوک اصلاح-جانسون

( و درصد Rبستگی )آماری استاندارد شامل ضریب هم
ترتیب در به ( کهAAREمیانگین خطای نسبی مطلق )

 :شودمیاست، استفاده  شده ارائه( 3( و )6) هایرابطه

 

(6) 𝑅 =
∑ (Ei − E̅)i=1

N (Pi − P̅)

√∑ (Ei − E̅)2i=1
N ∑ (Pi − P̅)i=1

N

2

 

 

(3) AARE (%) =
1

N
∑ |

Ei − Pi

Ei

| × 100

N

i=1

 

 

ترتیب تنش تجربی و تنش به Piو  Eiکه در روابط فوق
مقادیر تنش متوسط  P̅و  E̅ند، همچنین، هستشده بینیپیش

 شدهبررسیهای تعداد داده Nشده هستند. بینیپیشتجربی و 

ای بین مقادیر تنش ( مقایسه01در این پژوهش است. شکل )
از مدل  شدهبینیپیشهای تجربی و نتایج حقیقی از آزمایش

دهد که حاکی از دقت مناسب نشان میشده را رفتاری ارائه

 ستگی بینب. مقدار ضریب هماستشده مدل رفتاری ارائه
این  شده دربینیپیششده و گیریمقادیر تنش شارش اندازه

. درصد میانگین خطای نسبی است 1681/1حالت نزدیک به 

 81/01شده و تجربی حدود بینیهای پیشمطلق کل داده
 ولقبقابله خطای نسبتا  خوب و دهنددرصد است که نشان

تگی و بسطورکلی، مقادیر ضریب هماست. به بینیپیشدر 

که مدل رفتاری  استخطای مطلق، مؤید این مطلب 
از تخمین نسبتا   شدهدادهرفتاری توسعه ۀشده و معادلارائه

 L80 اژیمیکروآلیتنش شارش فولاد  بینیپیش برایمناسبی 

ز این ا توانمی بنابراین. استار در تغییر شکل داغ برخورد
 تحلیل مسائل برایی قبولقابلمدل رفتاری با اطمینان 

 دهی داغ این فولاد استفاده کرد. شکل
 

 
 

های تنش شارش آزمایشی و ارتباط بین داده 01شکل 

 شده.دادهشده از مدل رفتاری توسعهبینیپیش
 

 گیرینتیجه

در  L80 میکروآلیاژیدر این بررسی، تحلیل رفتار فولاد 
دمای بالای تغییر شکل با استفاده از آزمون فشار داغ 

های کرنش انجام وسیعی از دماها و نرخ ۀمحوره در گسترتک
 یگرفت. نتایج نشان داد رفتار شارشی این فولاد یک رفتار

 نشت بر وندگیشنرمهای کاملا  پیچیده است که مکانیسم



 ...ميکروآلياژی داغ فولاد شارش بينی رفتارپيش 631

   

 

 00110011سال سی و دوم، شماره دو، سال سی و دوم، شماره دو،  نشریۀ مهندسی متالورژی و موادنشریۀ مهندسی متالورژی و مواد

که با افزایش دما یا گذاشتند و این یتوجهقابلشارش اثر 
 ،یابدکاهش نرخ کرنش، تنش شارش ماده کاهش می

که مقادیر تنش شارش به میزان تغییر شکل یا کرنش درحالی
از اثر آن بر  توانمیکه نطوریبه ،استاعمالی نیز حساس 

 .دنظر کرصرف یفولاد یاژرفتار تغییر شکل داغ این آل
ماده را  شوندگینرم رفتار نیز ساختاریمشاهدات ریز

 کرنش هایخوبی توصیف کرد و نشان داد که در نرخبه
 در بغال مکانیسم دینامیکی، مجدد تبلور مکانیسم پایین،

. همچنین، مدل رفتاری استفولاد  این شکل تغییر فرایند

 نفتشده با درنظرگرکوک اصلاح-جانسون شدهدادهتوسعه
ی از قبولقابل بینیپیش یکرنش، نرخ کرنش و دمااثرات 

ایج نشان داد. مقایسه بین نت میکروآلیاژیرفتار شارشی فولاد 
ج و نتای شدهدادهرفتاری توسعه ۀشده از معادلبینیپیش

شده حاکی از دقت مناسب مدل ارائه یتجرب یهاآزمایش
 .استکار داغ  ۀرفتار این ماده در محدود بینیپیش برای

 توانیم یقتحق یندر ا شدهدادهاز مدل رفتاری توسعه بنابراین
 یننرفتار دمابالا و همچ بینیپیشدر  یقبولقابل ینانبا اطم

 استفاده کرد. میکروآلیاژیها کار داغ فولاد سازیشبیه
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 یکیالکتر ساخت افزایشی مبتنی بر سیم و قوس فرایند باتولیدشده  526آلیاژ اینکونل قطعات  بررسی رفتار خستگی
 مقاله پژوهشی

 
 (3)آفارانیمهدی شفیعی        (2)تبارمحمود شریفی            (0)پیروزمنشقاسم 

 چکیده
در دمای  کششی خواص سختی،ریزساختار، سپس تولید شد. قوس  و مبتنی بر سیم ساخت افزایشی فرایند با 526آلیاژ اینکونل  ۀدر این پژوهش دیوار

 یریزساختار مطالعات. شدبررسی  دهیرسوبو  جوشکاری راستایپرچرخه در دو  ۀمحدودو استحکام خستگی در  سلسیوسدرجه  011محیط و دمای 
با افزایش ارتفاع دیواره مقدار . بود (Nb3Ni) یوبیوم، لاوه و دلتاکاربید ن دندریتیبین هایفازو های محلول جامد حاوی دندریت ۀدیوارنشان داد که 

 یدر راستا یدیتول ۀوارید. استحکام تسلیم و کششی ویکرز در بالای آن کاهش یافت 311ویکرز در نزدیکی زیرلایه تا حدود  381 ۀسختی از محدود
ایج . نتدست آمدهب یگذاررسوبدرصد کمتر از خواص دیواره در راستای  23و قابلیت تغییر طول  ردرصد بالات 5/8و  5/5 در حدود بیترتبهی جوشکار

بود.  یگذاررسوباز راستای  بالاترآلیاژ در راستای جوشکاری  میانگین تعداد سیکل منجر به شکست که نشان داد 0/1با نسبت تنش آزمون خستگی 

 سیم و قوس رمبتنی ب ساخت افزایشی فرایند بای سالم و بدون عیب هادیوارهتولید و داد  را نشان زنی سطحی ترک خستگیجوانه هانمونهنگاری شکست
 .کرد ییدأرا ت

 ، خستگی سیکل بالا، ساخت افزایشی، کشش دمابالا526اینکونل   های کلیدیواژه

Fatigue Properties of Inconel 625 Alloy Parts Manufactured by Wire Arc Additive 

Manufacturing Method 
G. Pirouzmanesh              M. Sharifitabar                  M. Shafiee Afarani 

Abstract 

In the present study, Inconel 625 alloy walls were fabricated by wire arc additive manufacturing method. 

Microstructure, hardness, tensile properties at room temperature and 700 ˚C, and high-cycle fatigue strength in 

both welding and building directions of samples were evaluated. The microstructure of the wall contained 

dendritic Ni-based solid solution along with MC carbide, Laves, and delta inter-dendritic phases. Moreover, the 

Vickers hardness value decreased from 380 HV near the substrate to 300 HV in the top layer. Also, yield and 

tensile strengths along the welding direction were 6.6 and 8.6% higher and the elongation was 23% lower than 

the building direction, respectively. Furthermore, fatigue test results with the stress ratio of 0.1 showed that the 

number of cycles to failure was slightly higher in the welding direction. Fractography of the samples illustrated 

that all fatigue cracks initiated from the surface. This confirmed the soundness of the walls manufactured by this 

method.   

 

Key words Inconel 625; high-cycle fatigue; Additive manufacturing; high-temperature strength. 
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 مقدمه

ی نوین تولید قطعات هاروشیکی از  ساخت افزایشی فرایند
 ها و فلزات استمختلف مهندسی از جنس پلیمرها، سرامیک

ی گذاررسوبقطعه از طریق  معمولا  فرایند. در این [1-10]

بعدی ساخته سه یمدل اساسمدنظر و بر ۀماد ۀلای روی لایه
از یک منبع ساخت قطعات فلزی  منظوربه .[6, 3, 2]شودمی

 یا قوس الکتریک برای حرارتی مانند لیزر، پرتو الکترونی

 [1-11,9,6,5,3].شودمید بهره گرفته ااتصال مو ذوب و

صورت پودر یا سیم به محل مدنظر اولیه فلزی به ۀماد 
پرتوهای  از طریق. امروزه ذوب بستر پودر شودمیتغذیه 

تولید  هایترین روشعنوان رایجپرانرژی لیزر و الکترونی به
. کیفیت [2,12,13]شودمیشناخته  ساخت افزایشیقطعات 

بالای سطحی قطعات، امکان تولید قطعات پیچیده و ساختار 
ترین مزایای ازجمله مهم پس از تولید قطعاتنهایی مناسب 

ترین ی مهمگذاررسوباما نرخ پایین  ؛ستهافراینداین 
دن این محدودیت کربرطرف برای .[14]ستهامحدودیت آن

جوشکاری ی هاروشمانند  نی جایگزیهاروشتوان از می
، جوشکاری (GMAW) قوسی با الکترود فلزی و گاز محافظ

و  (GTAW) قوسی با الکترود تنگستنی و گاز محافظ

اده استفبا نرخ رسوب بسیار بالا  (PAW) جوشکاری پلاسما
زمان از قوس و سیم علت استفاده همبه هاروشین ا. [14]کرد

س وی ساخت افزایشی مبتنی بر سیم و قهاروشعنوان  با
دلیل نرخ به GMAWروش  ،هاآناز بین  .شوندمینامیده 

محافظ برای  زگا بارسوب بسیار بالا و حفاظت حوضچه 
باید  .[15,16]است شدهتولید آلیاژهای مختلف استفاده 

 کیفیت و ابعادی پاییندقت خاطرنشان کرد که علاوه بر 
 این روشترین معایب مهم سطحی کم، حرارت ورودی بالا از

زیرا افزایش حرارت ورودی سبب تغییر شدید  ،است

. [17,18]شودمیریزساختار و خواص مکانیکی قطعه تولیدی 
 با های مختلفژدر هنگام تولید قطعات از جنس آلیا بنابراین
 تولیدی آلیاژباید خواص  GMAW ساخت افزایشی فرایند

 د. شوبررسی  دقتبه
یکی از  526بین آلیاژهای مختلف مهندسی، اینکونل  از 

رای ب هوافضا و نظامی صنایع آلیاژهای پایه نیکل است که در

. تاکنون تحقیقات [19-17]دشوبالا استفاده میکاربردهای دما
بررسی خواص قطعات تولیدشده از جنس  ۀمختلفی در زمین

ستر مانند ذوب ب ساخت افزایشیهای فرایند ۀوسیلهاین آلیاژ ب
 GTAW [21]و جوشکاری  [19] ، پلاسما [20]پودر با لیزر

ن توانتایج این تحقیقات می ۀبا مقایس انجام شده است.
در  دیتولید سبب تغییر شد فراینددریافت که تغییر در نوع 

صفرزاده  اخیرا  .شده استخواص مکانیکی قطعات تولیدی 
بر ریزساختار و  ثیر عملیات حرارتیأت  [18]و همکاران

 با 526ی تولیدی از جنس اینکونل هادیوارهخواص مکانیکی 
ها نشان آن .دندرکبررسی را  GMAWساخت افزایشی  فرایند

و همچنین انجام عملیات  فراینددادند که تغییر متغیرهای 

ه در توج سازی و پیرسازی سبب تغییر قابلحرارتی همگن
 پژوهش ۀدر ادام شد.ریزساختار و خواص مکانیکی دیواره 

شده تهیهی هادیوارهرفتار خستگی و کشش دمابالای ، مذکور

ررسی بدر شرایط پس از تولید و بدون انجام عملیات حرارتی 
 ارائه شده است. مقالهکه نتایج آن در این  شد
 

 مواد و روش تحقیق 

، 526ی آلیاژ اینکونل هادیوارهتولید  منظوربه  .مواد

ساخت شرکت  مترمیلی 8/1با قطر  Ni-Cr-Mo3جوش سیم
ESAB نزن خریداری شد. همچنین ورقی از جنس فولاد زنگ

 عنوان زیرلایهنیز به مکعب مترمیلی 0×21×011به ابعاد  310
ها به دورن جلوگیری از ورود ناخالصی برای. کار رفتبه

. شدتمیز و خشک  سطح زیرلایه کاملا  ،حوضچه مذاب
جوش و ترکیب شیمیایی شیمیایی زیرلایه، سیمترکیب 

 (0)در جدول  ASTMB443مطابق استاندارد  526اینکونل 
 .[22]آمده است

 

ساخت  برایمذاب  ۀلایی لایهگذاررسوب.  هادیوارهساخت 
 الکترود فلزی و گاز ودستگاه جوشکاری قوسی  با هادیواره

( با JOUSHA S-MIG-303Cمحافظ ساخت شرکت جوشا )

 ایندفرقطبیت معکوس انجام شد. متغیرهای انتخابی برای 
شده است. این متغیرها بر ذکر  (2)جوشکاری در جدول 

 اساس پژوهش پیشین همین گروه تحقیقاتی انتخاب شد
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 011و طول  0، عرض 81. سه عدد دیواره با ارتفاع [08]
 0عرض  .شد تولیدپاس روی هم  32با استفاده از  مترمیلی
ی یک پاس جوشکاری گذاررسوببا  فقطمتری دیواره میلی

سلسیوس بود و درجه  061پاسی بیشینه دمای بین ایجاد شد.

از گاز  ی شد.گذاررسوبقبلی  ۀهر لایه در خلاف جهت لای
 برایلیتر بر دقیقه  06درصد و دبی  9/99آرگون با خلوص 

-0شکل ). شدحفاظت حوضچه و قوس الکتریک استفاده 
.دهدمیی تولیدی را نشان هادیوارهتصویر یکی از  (الف

   

 
آزمون  ۀواره نمونکشش و خستگی، ج: طرحی آزمون هانمونهواره ابعاد ، ب: طرح526اینکونل  ژتولیدشده از جنس آلیا ۀر دیواریالف: تصو 0شکل 

 (مترمیلی)واحد ابعاد:  ASTME21 [23]کشش دمابالا مطابق با استاندارد 
 

 526و ترکیب شیمیایی آلیاژ اینکونل  310نزن ، زیرلایه فولاد زنگ526جوش اینکونل ترکیب شیمیایی سیم 0جدول 

 ASTM B443 [18]استاندارد با مطابق  

C Si Mn Cr Ni Mo Cu Al Ti Fe V S P عنصر 

<0.1 <0.5 <0.5 21.5 Bal. <0.5 0.5 0.4 0.4 0.2 --- --- ---  526سیم اینکونل 

0.02 0.3 1.5 18.4 8.2 0.1 0.3 0.1 --- Bal. 0.1 0.01 0.03 310نزن فولاد زنگ 

<0.1 <0.5 <0.5 
20.0-

23.0 
>58 

8.0-

10.0 
--- --- --- <5.0 --- --- --- 

اینکونل  ترکیب آلیاژ

526 

 

  [18]جوشکاری فرایندمتغیرهای  2جدول 

 
 مقدار متغیر جوشکاری

 011 جریان )آمپر(

 01 ولتاژ )ولت(

 6/4 متر بر ثانیه(سرعت جوشکاری )میلی

 01 دبی جریان گاز )لیتر بر دقیقه(

 1/9 (دقیقهسرعت تغذیه سیم )متر بر 
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های بررسی منظوربه .هادیوارههای ویژگیبررسی 
ا ی متالوگرافی بهانمونهسطح سازی اولیه آماده ،ریزساختاری

خمیر  با پرداخت نهایی و مختلفهای استفاده از سنباده
شد. سپس، انجام میکرون  0ذرات  ۀالماسه با انداز

در  یحکاکی الکترولیت فرایندبا استفاده از  آشکارسازی فازها
( 3CrOگرم  01لیتر آب و میلی 91اکسید کروم )تریمحلول 

با الکل  هانمونه ،. درنهایتصورت گرفتثانیه  21مدت به
کوپ میکروس با. تصاویر ریزساختاری ندشدشسته و خشک 

و میکروسکوپ الکترونی روبشی  Olympusنوری مدل 
شد. ترکیب  تهیه FESEM MIRA3 TESCANانتشار میدانی

( EDS SMAXسنج انرژی )آنالیز طیف باشیمیایی فازها نیز 
شناسایی فازها در ساختار دیواره از  برایعلاوه، بهتعیین شد. 

با  (Bruker Advanced D8)دستگاه  آنالیز پراش پرتو ایکس
 درجه استفاده شد. 91تا  21 ۀطول موج مس در محدود
دستگاه  باهای مختلف دیواره مقدار سختی در بخش

 0با بار اعمالی  INNOVA TESTسنج ویکرز مدل سختی

گیری شد. در هر مکان ثانیه اندازه 01کیلوگرم و زمان آزمون 
گیری و مقدار میانگین سختی نقطه اندازه 6مقدار سختی در 

بررسی خواص کششی و خستگی،  منظوربه. شدگزارش 
 با (ب-0شکل )شده در دادهنی کوچک با ابعاد نشاهانمونه

در دو جهت مختلف  هانمونهدستگاه وایرکات آماده شد. این 
 هانمونهمحور طولی  ،اول ۀاز دیواره استخراج شد. در دست

 هانمونهدوم محور طولی  ۀدر راستای جوشکاری و در دست
خواص  هت جوشکاری بود. در طول این مقالهجعمود بر 

ی گذاررسوبعنوان راستای  بادوم  ۀبرای دست هانمونه

ری کوتیپژوهش نیز مطابق  هانمونهمعرفی شده است. ابعاد 
 نمونهدو  ،. برای هر جهت تولید[24]انتخاب شدو همکاران 

 6با سرعت حرکت فک  Dartecدستگاه آزمون کشش  با

ر اساس ، به شد. سپسبر دقیقه در دمای محیط کشید مترمیلی
ت کشش با نسبستگی کشش، آزمون خایج آزمون کششتن

انجام شد.  Dartecهرتز با دستگاه  31و فرکانس  0/1تنش 

مگاپاسکال تغییر  005تا  202 ۀمقدار دامنه تنش در محدود
داده شد و تعداد سیکل منجر به شکست در هر نمونه 

بل ق هانمونهگیری شد. شایان ذکر است که سطح تمامی اندازه

( Ra= 1µmمیکرومتر ) 0ی از انجام آزمون تا بیشینه زبر

ت مدر قس هانمونهحین آزمون، تغییر دمای  .ه بودپولیش شد
ثبت شد.  X-FLIR C3سنجه با استفاده از دوربین حرارتی 

درجه  011علاوه بر این، استحکام دمابالای دیواره در دمای 
 )ج-0شکل ) دست آمد.هبدر جهت جوشکاری سلسیوس 

 ASTM E21 کشش دمابالا مطابق استاندارد ۀنمونواره  طرح
سرعت حرکت فک دستگاه در این آزمون . دهدمیرا نشان 

ه هر نمون ،ه بود و قبل از شروع آزمونقبر دقی مترمیلی 2/1
دقیقه نگهداری  21دماشدن با کوره در دمای ذکرشده هم برای

 با هانمونهدرنهایت سطح شکست تمامی  .شدمی
 .دشکوپ الکترونی روبشی انتشار میدانی بررسی سمیکرو

 

 نتایج و بحث

-2شکل )های مختلف دیواره در تصویر ریزساختار بخش
شود، گونه که مشاهده میهماناست.  آمده (د-2) تا (الف

 رشد برایبوده و ها از نوع دندریتی انجماد در تمامی بخش
 بازوهای ۀمیانگین فاصل. ها عمود بر زیرلایه استدندریت

میکرومتر  5حدود الف( -2شکل )در نزدیکی زیرلایه ) ثانویه
-2ب تا -2های شکل). با افزایش ارتفاع دیواره دست آمدهب
ه حدود ب لایهبازوها بیشتر شد تا اینکه در آخرین  ۀفاصل ،(د

با  انهد ۀاین نتایج بیانگر افزایش اندازمیکرومتر رسید.  06
 دهدمی نیز نشان (ج-2شکل ) .استع دیواره اافزایش ارتف
ها برخی از دندریت ،متوالی ۀمشترک دو لای که در فصل

ها در آن ۀرشد کرده و انداز )Epitaxial(رونشستیصورت به
های حاصل از نوع دانه بعدی اندکی کاهش یافته است. ۀلای

)نسبت به جوشکاری  فرایندانجماد در 
𝐺

𝑅
ها به دانه ۀو انداز (

 Gابط ودر این ر .[25]بستگی دارد G×Rضرب مقدار حاصل
 با افزایش. استسرعت انجماد  Rگرادیان دمایی و شیب 
G×R دهی رسوبهنگام در یابد. ها کاهش میدانه ۀانداز
سرعت  ،زیرلایه باعلت جذب گرما به های اولیه،پاس

ده های ریز شبوده که سبب تشکیل دندریت سردشدن بالا
 و گرادیان دمایی و کاهشافزایش ارتفاع دیواره با اما . است

کل ش ها افزایش یافته است.دندریت ۀانداز سرعت سردشدن،
در دهد. را نشان می ایکس دیواره ۀاشعالگوی پراش  (3)

کرم با ساختار مکعبی -فاز محلول جامد نیکل طیف حاصل،
نوان تنها فاز عبه (0000-100)شماره کارت با وجوه مرکزدار 

 ر ساختار دیواره شناسایی شد. موجود د
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 مشترک بین دو پاس، د: پاس نهاییتولیدی، الف: نزدیکی زیرلایه، ب: پاس سوم، ج: فصل ۀهای مختلف دیوارریزساختار قسمت 2شکل 

 

 526آلیاژ اینکونل  ۀایکس دیوار ۀالگوی پراش اشع 3شکل 

 الکترونی روبشی یمیکروسکوپ رتصوی (لفا -0شکل )
ا ر همراه زیرلایهبه شدهدادهرسوب اول ۀیلا دوساختار درشت

 لقاباتصال ی ربرقراۀ دهنداین تصویر نشان. دهدمینشان 
 ها بوده وبین لایه نیاول و همچن ۀیو لا هیلاریز نیب قبول

 است.مانند ترک و حفره جوشکاری  بویاز ع یعار وارهید

ر دهای مختلف دیواره بخشنمایی بالاتر تصاویر با بزرگ
فازهای ثانویه تشکیل دهنده نشان (ج-0)و  (ب-0)هایشکل

است. درصد این فازها در نزدیکی  دندریتیدر نواحی بین

-0شکل )ب( بسیار کمتر از آخرین لایه  -0شکل )زیرلایه 
 دندریتی درفازهای بین شدهنماییتصویر بزرگج( است. 

ترکیب  ،علاوه بر این اده شده است.دنشان  (د-0شکل )
در  (د-0شکل )شده روی دادهشیمیایی فازهای مختلف نشان

کربن غلظت ذکر است که  شایاناست.  آمده (3)جدول 

در نتایج  سنج انرژیطیف علت محدودیت روش آنالیزبه
 است. کمی ذکر نشدهنیمه

 



 ...تولیدشده با فرایند 526بررسی رفتار خستگی قطعات آلیاژ اینکونل   841

 

 

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

 

همراه زیرلایه، ب: ریزساختار دیواره در نزدیکی به شدهدادهرسوب اول ۀیلا دوساختار درشتمیکروسکوپی الکترونی روبشی الف:  رالف تصوی0 شکل

 آخر ۀدندریتی در لایدر ناحیه بین شده فازهای ثانویهنماییآخر و د: تصویر بزرگیه، ج: ریزساختار دیواره در لایۀ زیرلا

  

، کرم ،( غنی از نیکلAکه زمینه )نقطه  شودمیملاحظه  

ایج دو به نتباتوجه بنابرایناست.  مولیبدن و مقدار اندکی آهن
جه وان نتیتانرژی می یسنجایکس و طیف ۀمون پراش اشعزآ

ست. نیکل ا پایه آلیاژ از نوع فاز محلول جامد ۀگرفت که زمین

 هایها و کنتراستفازهای ثانویه دارای شکل در مقابل،
( Dهستند. در این میان ذرات ریز سفیدرنگ )نقطه مختلف 

مال فراوان احتلیبدن، کرم و کربن بهم، مووبا غلظت بالای نیوبی
یک فاز  ،این برهستند. علاوه C(Nb,Cr,Cr)ذرات کاربید 

رنگ با علامت اکستریخیک فاز  با (C)نقطه سفیدرنگ 
شناسایی ماهیت این  منظوربهاحاطه شده است.  Bمشخصه 

. تحقیقات ژو و بررسی شدمسیر انجمادی آلیاژ  ،فازها
ا ب نشان داد که ترکیبات میانی مانند فاز لاوه [19]همکاران 
، فاز دلتا با B2A (A: Ni,Cr,Fe; B: Nb, Mo, Ti)ساختار 

ی آلیاژ گذاررسوبحین  در MCو فاز کاربید  Nb3Niترکیب 

یل پلاسما تشکساخت افزایشی قوس  فرایند با 526اینکونل 
با  526 اینکونل ژانجماد آلیان بیان کردند که ااین محقق شد.

فاز کاربید و  ،ادامه . درشودمیتشکیل فاز آستنیت آغاز 

 از فاز مذاب دوتایی آستنیت طی یک واکنش یوتکیتک
یک واکنش  مانده درمذاب باقی ،آید. درنهایتوجود میهب

تایی به فازهای آستنیت، دلتا و لاوه تبدیل یوتکتیک سه
انجماد در نواحی  ۀآنجا که آخرین مرحل . ازشودمی

 احیهنافتد، فازهای ثانویه نیز در این دندریتی اتفاق میینب
. با افزایش ارتفاع دیواره و کاهش سرعت نداتشکیل شده

میزان جدایش  ،هادندریت ۀانداز افزایش انجماد و همچنین
ی فازهای ثانویه در نواحغلظت  ، بنابراینشد عناصر بیشتر

 دندریتی افزایش یافت. بین
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 رایندف باتولیدشده  ۀدر ساختار دیوارتشکیل فاز لاوه  
وانگ  و گاز محافظ با تنگستنیجوشکاری قوسی با الکترود 

ن به آنچه بیا. باتوجهه استیید شدأنیز ت  [17]و همکارانش
توان مشاهده کرد که مجموع درصد اتمی عناصر کرم، می ،شد

و مجموع درصد اتمی  0/50برابر با  Cنیکل و آهن در نقطه 
درصد است. نسبت این  5/36یوبیم، مولیبدن و تیتانیم عناصر ن

است.  B2Aها در فاز لاوه با فرمول ت آنبدو مقدار مطابق نس
 0/80ترتیب برابر با به Bاین دو مقدار در نقطه  ،از سوی دیگر

اتمی بود که مشابه ترکیب فاز دلتا با فرمول  ددرص 3/08و 

(Nb,Mo)3(Ni,Cr,Fe)  .فازهای ثانویه با درصد حجمی است
در  Image Jافزار آنالیز تصاویر متالوگرافی استفاده از نرم

محاسبه شد که کمتر از درصد  6/3در حدود  (ج – 0شکل )

توان یاین مبنابرایکس است.  ۀحد تشخیص آنالیز پراش اشع
فازهای  ،پایه نیکل نتیجه گرفت که علاوه بر فاز محلول جامد

 ؛ستا دلتا، لاوه و کاربید نیز در ساختار دیواره تشکیل شده
 ۀآنالیز پراش اشع از طریقها بودن درصد آندلیل پاییناما به

 . ندایکس شناسایی نشد

  
 شده روی دادهترکیب شیمیایی فازهای مختلف نشان 3جدول 

 (د-0شکل )

ناحیه 

 آنالیزشده

 ترکیب شیمیایی )درصد اتمی(

Cr Fe Ni Nb Mo Ti 

 --- A 1/24 4/2 6/61 0/1 0/7نقطه 

 --- B 1/22 4/1 1/11 4/9 9/1نقطه 

  C 7/01 6/0 0/44 4/21 2/01نقطه 

 D 4/02 1/1 4/27 0/49 9/1 4/3نقطه 

 

تغییرات سختی در دو راستای جوشکاری و  (6شکل ) 
که در  شودمی. ملاحظه دهدمیی را نشان گذاررسوب

مقدار  ،بودن ریزساختاردلیل یکنواختبه ،راستای جوشکاری
ار مقد ،یگذاررسوبسختی نیز ثابت است. اما در راستای 

رلایه با افزایش فاصله از زیو سختی نوسانات بیشتری داشته 

توان به تغییر نوسانات سختی را می کاهش یافته است.
دهی استحکام ،ینا برریزساختار در هر پاس نسبت داد. علاوه

مکانیسم محلول جامد انجام  با عموما  526آلیاژ اینکونل 

طور که نشان داده شد، سرعت بالای سردشدن همان. شودمی

های ریز شد. در نزدیکی زیرلایه سبب تشکیل دندریت
بر این، انجماد سریع مانع از جدایش عناصر آلیاژی و علاوه

؛ اما، با دشدندریتی در این ناحیه فازهای بین ۀتشکیل گسترد
د دانه، درص ۀافزایش فاصله از زیرلایه علاوه بر افزایش انداز

زاده و ردندریتی نیز افزایش یافت. صفبین ۀفازهای ثانوی
نشان دادند که با انجام عملیات حرارتی  [18]همکاران

در زمینه،  دلتالاوه و  ۀسازی و انحلال فازهای ثانویهمگن
افزایش یافت. بنابراین،  526اره آلیاژ اینکونل سختی دیو

ش توان به افزایکاهش سختی با افزایش ارتفاع دیواره را می

دانه و همچنین خروج عناصر آلیاژی از درون  ۀانداز
دندریتی و در نتیجه، ها در نواحی بیننآها و جدایش دندریت
 نسبت داد. غیریکنواخت فازهای ثانویه تشکیل

 

کیلوگرم در دو راستای  0تغییرات سختی ویکرز با بار اعمالی  6شکل 

 یگذاررسوبجوشکاری و 

شده در راستای ی استخراجهانمونهکرنش منحنی تنش 
شکل در  ،ی در دمای محیطگذاررسوبجوشکاری و راستای 

که مقدار استحکام تسلیم،  شودمیاست. ملاحظه  آمده (5)
استحکام کششی و قابلیت تغییر طول در راستای جوشکاری 

درصد است. از سوی  39مگاپاسکال و  500و 003ترتیب به
 ترتیبی بهگذاررسوبدر راستای  خواصدیگر مقدار این 

 .گیری شداندازهدرصد 08مگاپاسکال و  523 و 380برابر با 
 یمکه مقدار استحکام تسل شودمیاین نتایج مشاهده  ۀبا مقایس

ترتیب در حدود به در جهت جوشکاری و استحکام کششی
ی است. با گذاررسوبدرصد بالاتر از راستای  5/8و  0/5
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ام کمقدار استح سلسیوس،درجه  011افزایش دمای آزمون تا 
تسلیم و استحکام کششی در راستای جوشکاری تا مقادیر 

مقدار قابلیت تغییر طول تا و  اهشمگاپاسکال ک 620و  206
افزایش دما سبب  ،درصد افزایش یافت. علاوه بر این00

شایان ذکر است که توجه مدول الاستیک شد. کاهش قابل
 استحکام تسلیم، استحکام کششی و قابلیت تغییر طولحداقل 
ساخت  فرایند با شدهدیتول 526 نکونلیا اژیآل ازیمورد ن

 ASTM F3056مطابق استاندارد  زریل یذوب انتخاب افزایشی
درصد  31مگاپاسکال و  086و  206ترتیب برابر با به [26]

خواص  ،شودمیگونه که ملاحظه همان، بنابراین. است
 یبلکه در دما ط،یمح یدر دما تنهانه یدیتول وارهید یکشش
 نیدر ا ازنیمورد هایاز حداقل بالاتر زینسلسیوس درجه  011

 یمبنا ASTM F3056 ، اگر استانداردینابنابراستاندارد است. 
 ساخت افزایشی فرایند با شدهدیتول 526 نکونلیا اژیکاربرد آل

 نیدر ا یدیتول یهادیوارهاز  توانیکامل م نانیباشد، با اطم
 .استفاده کرد پژوهش

 

 

 شده در راستایی استخراجهانمونهکرنش منحنی تنش 5شکل 
درجه 011 ی در دمای محیط و دمایگذاررسوبجوشکاری و راستای 

 سلسیوس

در دو جهت راستای  ،تولیدی ۀنتایج آزمون خستگی دیوار
در قالب منحنی  ،گذاریجوشکاری و راستای رسوب

ارائه  (0شکل )در  (S-Nتعداد سیکل منجر به شکست )تنش

 3/2تنش انتخابی کمتر از  ۀدلیل آنکه مقدار دامنبهشده است. 

تنش تسلیم دیواره بود، تعداد سیکل منجر به شکست در 
خستگی سیکل  ۀو در محدود 601بیشتر از  هانمونهتمامی 

، شودمیگونه که در این شکل مشاهده همان. گرفتبالا قرار 
 ۀدامنه تنش انتخابی، رفتار خستگی دیواره در دامن ۀدر محدود

ر های منجچندانی ندارد و تعداد سیکلهای بالا تفاوت تنش
یکسان است. اما با کاهش  به شکست در هر دو جهت تقریبا 

های منجر به شکست در راستای تنش، تعداد سیکل ۀدامن
و دیواره از خود رفتار خستگی  بدیامی جوشکاری افزایش 

م لیل استحکام تسلیدبه . این امر احتمالا دهدمیبهتری نشان 

یک در بودن مقدار تغییر شکل پلاستترپایین ابراینبنبالاتر و 
هر سیکل در راستای جوشکاری است که درنهایت سبب 
افزایش مجموع تعداد سیکل منجر به شکست شده است. 

 ۀدر ناحی هانمونهشده، مقدار دمای یید دلیل بیانأت منظوربه
گیری شد. سنجه در سرتاسر آزمون خستگی اندازه

با این فرض انجام شد که اگر در حین انجام گیری دما اندازه
، بخشی افتدمیتغییر شکل پلاستیک اتفاق  هانمونهآزمون در 

صورت گرما آزاد و سبب افزایش شکل بهر از انرژی تغیی
 . شودمی هانمونهدمای 

 

 

تولیدی در دو جهت راستای  ۀنتایج آزمون خستگی دیوار 0شکل 

تعداد سیکل در قالب منحنی تنشی گذاررسوبجوشکاری و راستای 

 (S-Nمنجر به شکست )

شده در استخراجی هانمونهدمای  تمنحنی تغییرا (8شکل )
راستای جوشکاری و عمود بر راستای جوشکاری 

. دهدمیتنش مختلف را نشان  ۀدر دو دامن شدهگذاریربا

دمای  ،هزار سیکل 01که با گذشت حدود  شودمیمشاهده 



 841 آفارانیمهدی شفیعی -تبار محمود شریفی -قاسم پیروزمنش 

 

 

01101100، ، دودو، شماره ، شماره سی و دومسی و دومسال سال  نشریۀ مهندسی متالورژی و موادنشریۀ مهندسی متالورژی و مواد  

 ۀدرج 03تا  01ی تا محدوده گذاررسوبی راستای هانمونه
ابت مانده ث فرایندتا انتهای  سلسیوس افزایش یافته و تقریبا 

 ثیر چندانی بر دمایأتنش ت ۀتغییر دامن ،این براست. علاوه
 . نداشته است هانمونه

 

شده در راستای ی استخراجهانمونهمنحنی تغییرات دمای  8شکل 

راستای جوشکاری در حین آزمون خستگی دو  جوشکاری و عمود بر

 تنش مختلف ۀدامن

 

های خستگی در زمان ذکر است که تمامی آزمون شایان 
ماه اردیبهشت 5ماه تا فروردین 00روز و در بازه زمانی  21

طور میانگین، مدت آزمون هر نمونه در تهران انجام شد و به
و در یک روز کاری بود. دمای هوا نیز در روزهای مختلف 

درجه سلسیوس متغیر بود.  00تا  02 بازه زمانی آزمون بین
ی اهنمونهشده در گیریاختلاف اندک در دمای اندازه بنابراین

دلیل تغییر دمای هوا در به ی احتمالا گذاررسوبراستای 
افزایش شدید دما در علاوه، بهتلف بوده است. روزهای مخ

لیل تغییر شکل شدید ایجادشده در دبه انتهای آزمون احتمالا 

دیگر، بیشینه  هاست. ازسویشکست نهایی آزمونه ۀمرحل
درجه  33دمای نمونه در راستای جوشکاری در حدود 

ی هامونهنتوجهی کمتر از میزان قابلسلسیوس ثبت شد که به

 گونه که بیان شد، این اختلاف دما احتمالا است. همانقبلی 
ای تولیدی در راست ۀدلیل بالاتربودن تنش تسلیم دیواربه

جوشکاری و تغییر شکل پلاستیک کمتر در مرحله رشد 

 پایدار ترک است.

ی آزمون خستگی را هانمونهسطوح شکست  (9شکل ) 
 شدهجاستخرا ۀاز سطح شکست نمون یکل . نمایدهدمینشان 

 مگاپاسکال 212دامنه تنش  که در یگذاررسوب یدر راستا
آمده است. نواحی  (الف-9شکل )در  ،شکسته شده است

و  داریپارشد  ،یزنجوانه ۀناحیشامل  مختلف شکست
وضوح در تصویر قابل تشخیص است. به ییشکست نها

ب تا 9های نمایی بالاتر این نواحی در شکلتصاویر با بزرگ
ی هانمونهتصاویر سطح شکست  .شده است د ارائه9

مگاپاسکال در راستای  006تنش  ۀشده با دامنبارگذاری

ترتیب در ی و راستای جوشکاری نیز بهگذاررسوب
 شودمیل آمده است. ملاحظه 9ت تا 9ح و 9ه تا 9های شکل

نقطه  کیترک از سطح و  یزنجوانه، هانمونهکه در تمامی 

دن بوها بیانگر عاریزنی سطحی ترکانجام شده است. جوانه
تولیدی از عیوبی مانند ترک و حفره است. زیرا حضور  ۀدیوار

نی ترک عمل کند. زجوانه أعنوان منشتواند بهاین عیوب می
ی بررسی رفتار خستگ ۀنتایج تحقیقات پیشین در زمین

ذوب بستر  فرایند با 526ی تولیدی آلیاژ اینکونل هادیواره
ر نشان داد که حضور عیوب مانند حفرات به پودر با لیز

ها منجر شده بود زنی ترک در نواحی داخلی آزمونههجوان
پایدار ترک با تشکیل خطوط ، رشد یزنپس از جوانه. [24]

آن به حد  ۀ( انجام شده و با رسیدن اندازStriationsساحلی )
بحرانی، شکست نهایی با مکانیسم شکست نرم و تشکیل 

بندی با جمع  حفرات در سطح شکست اتفاق افتاده است.
ی تولیدی از هادیوارهکه ریزساختار  شودمینتایج، ملاحظه 

روش ساخت افزایشی مبتنی بر به 526جنس آلیاژ اینکونل 
است سیم و قوس در جهات مختلف دارای اندکی ناهمگنی 

که سبب تغییر خواص کششی، سختی و مقاومت به خستگی 
ه توان بشده است. در تحقیقات پیش رو این ناهمگنی را می

ی مختلف مانند کنترل متغیرهای تولید یا عملیات هاروش
 دکرحرارتی پس از تولید برطرف 

 

. 
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د زنی ترک، رشجوانه ۀنمایی مختلف نواحی مختلف شکست شامل ناحیهمراه تصاویر با بزرگبه ستگیخی آزمون هانمونهسطح شکست  9شکل 

مگاپاسکال، ه تا ح:  212تنش  ۀبا دامن شدهبارگذاریی و گذاررسوبشده در راستای ی الف تا د: استخراجهانمونهپایدار و شکست نهایی در 

با  شدهبارگذاریشده در راستای جوشکاری و مگاپاسکال، ت تا ل: استخراج 006تنش  ۀبا دامن شدهبارگذاریی و گذاررسوبشده در راستای استخراج

 مگاپاسکال 006تنش  ۀدامن

 

 گیریتیجه ن

لیاژ آتنی بر سیم و قوس بساخت افزایشی م فراینددر  -0
های پس از انجماد حاوی دانهریزساختار  ،526اینکونل 

رفتن از گو فاصله دیواره ایش ارتفاعزبا افو  دندریتی بود

 ،این بر. علاوهها افزایش یافتدندریت ۀانداز ،زیرلایه
ی در نواح و کربن یوبیومجدایش عناصر نیکل، کروم، ن

، یوبیومد نکاربی ۀبب تشکیل فازهای ثانویدندریتی سبین

 . شد لاوه و دلتا

شامل استحکام تولیدشده  ۀخواص مکانیکی دیوار -2
اری در راستای جوشککششی، استحکام تسلیم و سختی 

متفاوت است. نتایج آزمون کشش  یگذاررسوبو 

دمابالا نشان داد که افزایش دما سبب کاهش استحکام 
لیاژ پذیری آکششی و استحکام تسلیم و افزایش شکل

 شد.

نتایج آزمون کشش با استاندارد مربوط به  ۀبا مقایس -3
از  ساخت افزایشیقطعات  قبولحداقل خواص قابل

ذوب بستر پودر با  فرایند با 526جنس آلیاژ اینکونل 
 قاز طریقطعات تولیدشده که  شدمشخص  پرتو لیزر

امکان  روش ساخت افزایشی مبتنی بر سیم و قوس

 .دکاربرد صنعتی دار

نتایج آزمون خستگی نشان داد که رفتار خستگی آلیاژ در  -0
 یارگذرسوبراستای  اندکی بهتر ازراستای جوشکاری 
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ن داد نشانیز های سطوح شکست خستگی بررسی .است
و پس  از سطح آغاز شد هانمونهکه شکست در تمامی 

 قاز رشد پایدار ترک، شکست نهایی با مکانیسم نرم اتفا
 افتاد.

 
 مراجع

1. Altıparmak, S.C., Yardley, V.A., Shi, Z. and Lin, J., "Challenges in additive manufacturing of high-strength 

aluminium alloys and current developments in hybrid additive manufacturing", International Journal of 

Lightweight Materials and Manufacture, Vol. 4, pp. 246-261, (2021). 

2. Huang, W., Chen, S., Xiao, J., Jiang, X. and Jia, Y., "Laser wire-feed metal additive manufacturing of the Al 

alloy", Optics & Laser Technology, Vol. 134, 106627, pp. 1-9, (2021). 

3. Mishra, G.K., Paul, C.P., Rai, A.K., Agrawal, A.K., Rai, S.K. and Bindra, K.S., "Experimental investigation on 

Laser Directed Energy Deposition based additive manufacturing of Al2O3 bulk structures", Ceramics 

International, Vol. 47, pp. 5708-5720, (2021). 

4. Molina, C., Araujo, A., Bell, K., Mendez, P.F. and Chapetti, M., "Fatigue life of laser additive manufacturing 

repaired steel component", Engineering Fracture Mechanics, Vol. 241, 107417, pp. 1-11, (2021). 

5. Ning, J., Yu, Z.S., Sun, K., Hu, M.J., Zhang, L.X., Zhang, Y.B. and Zhang, L.J., "Comparison of microstructures 

and properties of X80 pipeline steel additively manufactured based on laser welding with filler wire and cold 

metal transfer", Journal of Materials Research and Technology, Vol. 10, pp. 752-768, (2021). 

6. Oliveira, J.P., LaLonde, A.D. and Ma, J., "Processing parameters in laser powder bed fusion metal additive 

manufacturing", Materials & Design, Vol. 193, 108762, pp. 1-12, (2020). 

7. Rovira, D.S., Nielsen, H.M., Taboryski, R. and Bunea, A.I., "Additive manufacturing of polymeric scaffolds for 

biomimetic cell membrane engineering", Materials & Design, Vol. 201, 109486, pp. 1-11, (2021). 

8. Wei, W., Zhang, Q., Wu, W., Cao, H., Shen, J., Fan, S. and Duan, X., "Agglomeration-free nanoscale TiC 

reinforced titanium matrix composites achieved by in-situ laser additive manufacturing", Scripta Materialia, 

Vol. 187, pp. 310-316, (2020). 

9. Yu, Q., Wang, C., Zhao, Z., Dong, C. and Zhang, Y., "New Ni-based superalloys designed for laser additive 

manufacturing", Journal of Alloys and Compounds, Vol. 86, 157979, pp.1-12, (2020). 

10. Zhang, K., He, R., Ding, G., Bai, X. and Fang, D., "Effects of fine grains and sintering additives on 

stereolithography additive manufactured Al2O3 ceramic", Ceramics International, Vol. 47, pp. 2303-2310, 

(2021). 

11. Todaro, C.J., Easton, M.A., Qiu, D., Brandt, M., StJohn, D.H. and Qian, M., "Grain refinement of stainless 

steel in ultrasound-assisted additive manufacturing", Additive Manufacturing, Vol. 37, 101632, (2021). 

12. Tarasov, S.Y., Filippov, A.V., Shamarin, N.N., Fortuna, S.V., Maier, G.G. and Kolubaev, E.A., 

"Microstructural evolution and chemical corrosion of electron beam wire-feed additively manufactured AISI 

304 stainless steel", Journal of Alloys and Compounds, Vol. 803, pp. 364-370, (2019). 

13. Zhang, G., Xiong, H., Yu, H., Qin, R., Liu, W. and Yuan, H., "Microstructure evolution and mechanical 

properties of wire-feed electron beam additive manufactured Ti-5Al-2Sn-2Zr-4Mo-4Cr alloy with different 



 نانوکامپوزیت... با شدهدادهپوشش مسی زیرلایۀ سایش افزایش مقاومت به 841

 

 

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

subtransus heat treatments", Materials & Design, Vol. 195, 109063, pp. 1-12, (2020). 

14. Bhuvanesh Kumar, M. and Sathiya, P., "Methods and materials for additive manufacturing: A critical review 

on advancements and challenges", Thin-Walled Structures, Vol. 159, 107228, pp. 1-42, (2020). 

15. Fu, R., Tang, S., Lu, J., Cui, Y., Li, Z., Zhang, H., Xu, T., Chen, Z. and Liu, C., "Hot-wire arc additive 

manufacturing of aluminum alloy with reduced porosity and high deposition rate", Materials & Design, Vol. 

199, 109370, pp. 1-13, (2021). 

16. Jafari, D., Vaneker, T.H.J. and Gibson, I., "Wire and arc additive manufacturing: Opportunities and challenges 

to control the quality and accuracy of manufactured parts", Materials & Design, Vol. 202, 109471, pp. 1-50, 

(2021). 

17. Yangfan, W., Xizhang, C. and Chuanchu, S., "Microstructure and mechanical properties of Inconel 625 

fabricated by wire-arc additive manufacturing", Surface and Coatings Technology, Vol. 374, pp. 116-123, 

(2019). 

18. Safarzade, A., Sharifitabar, M. and Shafiee Afarani, M., "Effects of heat treatment on microstructure and 

mechanical properties of Inconel 625 alloy fabricated by wire arc additive manufacturing process", 

Transactions of Nonferrous Metals Society of China, Vol. 30, pp. 3016-3030, (2020). 

19. Xu, F., Lv, Y., Liu, Y., Shu, F., He, P. and Xu, B., "Microstructural Evolution and Mechanical Properties of 

Inconel 625 Alloy during Pulsed Plasma Arc Deposition Process", Journal of Materials Science & Technology, 

Vol. 29, pp. 480-488, (2013). 

20. Dhinakaran, V., Ajith, J., Fathima Yasin Fahmidha, A., Jagadeesha, T., Sathish, T. and Stalin, B., "Wire Arc 

Additive Manufacturing (WAAM) process of nickel based superalloys – A review", Materials Today: 

Proceedings, Vol. 21, pp. 920-925, (2020). 

21. Wang, J.F., Sun, Q.J., Wang, H., Liu, J.P. and Feng, J.C., "Effect of location on microstructure and mechanical 

properties of additive layer manufactured Inconel 625 using gas tungsten arc welding", Materials Science and 

Engineering: A, Vol. 676, pp. 395-405, (2016). 

22. ASTM B443-19, "Standard Specification for Nickel-Chromium-Molybdenum-Columbium Alloy and Nickel-

Chromium-Molybdenum-Silicon Alloy Plate, Sheet, and Strip", ASTM International, West Conshohocken, 

PA, (2019). 

23. ASTM E21-20, "Standard Test Methods for Elevated Temperature Tension Tests of Metallic Materials", 

ASTM International, West Conshohocken, PA, (2020). 

24. Koutiri, I., Pessard, E., Peyre, P., Amlou, O. and De Terris, T., "Influence of SLM process parameters on the 

surface finish, porosity rate and fatigue behavior of as-built Inconel 625 parts", Journal of Materials Processing 

Technology, Vol. 255, pp. 536-546, (2018). 

25. Kou, S. "Welding Metallurgy: Basic Solidification Concepts", John Wiley & Sons, Inc., Hoboken, New Jersey, 

pp. 143-169, (2002). 

26. ASTM, ASTM F3056-14e1, "Standard Specification for Additive Manufacturing Nickel Alloy (UNS N06625) 

with Powder Bed Fusion", ASTM International, West Conshohocken, PA, (2014).



 00110011سال سی و دوم، شماره دو، سال سی و دوم، شماره دو،  نشریۀ مهندسی متالورژی و موادنشریۀ مهندسی متالورژی و مواد
 

 ژل –مطالعه تاثیر نوع و مقدار کاتالیست بر روند تبلور، خلوص و مورفولوژی ذرات مولایت تهیه شده به روش سل 

 مقاله پژوهشی 

 (0)علیرضا کیانی رشید      )3(سحر ملازاده بیدختی      (2)فائزه درویشیان حقیقی     )0(حسینی حسین آباد سید مرتضی

 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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Fig 2. DSC-TG results of the synthesized sample 

s at pH=0 (w0). 

 

The SEM analysis was performed to characterize the 

microstructure of the samples synthesized in the presence 

of different acid or base catalysts. Based on the SEM 

results, the samples synthesized in acid conditions with 

constant pH have plate shape morphology while 

synthesizing the particles in base pH resulted in the 

formation of spherical morphology. SEM images of the 

w0 particles were depicted in Fig 3 and 4. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
Fig 3. SEM images of the synthesized samples at pH=0 (w0) 

heat-treated at 1250℃. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
Fig 4. SEM images of the synthesized samples at pH=0 (w0) 

heat-treated at 1550℃. 

4. Conclusion 

XRD analysis showed that mullite is crystallized in all 

samples with acidic or basic catalyst. Furthermore, the 

mullite phase created at 900 and 1100℃ were grown up 

with increasing heat treatment temperature to 1250 and 

1350℃. The DSC-TG results also showed that the 

temperature of the formation of the transformation phases 

was completely dependent on the homogeneity of the Al-

Si compositions during the sol-gel synthesizing process. 

Based on the SEM results, the samples synthesized in acid 

conditions with constant pH have plate shape morphology 

while synthesizing the particles in base pH resulted in the 

formation of spherical morphology. In addition, some 

small alumina phases were found in the samples 

synthesized in acid pH, which were created during 

heterogeneous nucleation. In conclusion, comparing the 

results showed that the samples synthesized in constant 

acid conditions have better chemical and physical 

properties.  
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1. Introduction 

High temperature (synthesizing) routes are the most 

common methods for synthesizing the mullite phase 

containing ceramics. However, it is possible to synthesize 

mullite containing compounds at lower temperature via 

the sol-gel method. Synthesizing the mullite ceramics via 

the sol-gel route is dependent on some factors such as 

homogeneity, pH of the precursors, type and amount of the 

catalysts, hydrolysis and condensation rate, time of aging 

and drying, and heat treatment cycles. Among the 

mentioned factors, changing the pH during the sol-gel 

process could change the chemical and physical properties 

of the final product. Utilizing different amount of acid and 

base catalysts is the easiest way to investigate the change 

of the pH variations during the sol-gel process. The effect 

of the change of the pH during the synthesis process on 

the chemical and physical properties of the final ceramics 

has not been studied yet. Therefore, the current study aims 

to investigate the effect of the type and amount of acid and 

base catalysts on the microstructural properties of mullite 

phase particles prepared by the sol-gel method. 

 

2. Materials and Methods 

The mullite particles were synthesized via the sol-gel 

route. 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 at 900, 1100, 

1250, 1350, and 1550 ℃. Differential Scanning 

Calorimetry and thermogravimetric analyses )DSC-TG) 

were used to identify the proper crystallization 

temperature and weight loss of the particles. To 

investigate the phase crystallization and the morphology 

of the created phases, X-ray diffraction pattern (XRD) and 

scanning electron microscopy (SEM) analyses were 

utilized, respectively. All sample codes were introduced in 

Table2. 

 

3. Results and Discussion 

The XRD analysis was performed to study the effect of the 

selected acid or base catalyst during the sol-gel process of 

the particles and heat treatment temperatures on the 

crystallization trend of the synthesized samples. 

                                                           
1M.Sc. Department of Materials Science and Engineering, Sharif University of Technology, Tehran, Iran.  
2 M.Sc. Department of Material Engineering, Faculty of engineering, Ferdowsi University of Mashhad, Mashhad, Iran. 
3*Corresponding Author: Assistant Professor, Department of Material Engineering, Faculty of engineering, Ferdowsi University of Mashhad, 

Mashhad, Iran. Email: Mollazadeh.b@um.ac.ir.                             
4 Professor, Department of Material Engineering, Faculty of engineering, Ferdowsi University of Mashhad, Mashhad, Iran. 

 
Table 2. Sample Codes 

 

Synthesis 

Condition 
Sample code 

Synthesized sample 

in acidic condition 
NA 

Synthesized sample 

in the base 

condition 

NB 

Synthesized sample 

at pH=0 
W0 

Synthesized sample 

at pH=13 
W13 

 

The XRD results of the W0 samples heat-treated at 900, 

1100, 1250, 1350, and 1550 ℃ were depicted in Fig 1. 

According to Fig 1, the samples heat-treated at 900 and 

1100℃ had amorphous nature. Thermal treatment of the 

samples at 1250, 1350, and 1550 ℃ led to the 

crystallization of the samples. Therefore, the 

crystallization of the mullite phase created some sharp 

peaks in the XRD graphs of the samples. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
Fig 1. XRD results of the synthesized samples at pH=0 (w0) 

heat-treated at 900, 1100, 1250, 1350, and 1550 ℃. 

 

Fig 2 shows the thermogravimetric and Differential 

Scanning Calorimetry (DTA/TG) results of the W0 as-

synthesized particles. The whole weight loss of the w0 

sample during the test was approximately 61%. The first 

endothermic peak at the range of 150-220 ℃ could be 

attributed to some endothermic events such as water and 

ethanol evaporation, dehydration, and removal of catalysts 

and nitrate groups. The mentioned event caused 

approximately 58% drop in weight. The second weight 

loss which is 2% was attributed to the hydrolysis process 

and oxidation of the remained organic OR groups.  
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and also segregation of alloying elements into the inter-
dendritic region.  
Stress-strain curves of the samples extracted in welding 
and building directions are shown in Fig. 3. It is observed 
that yield and tensile strengths in the welding direction are 
respectively 6.7 and 8.6% higher than the building 
direction. With increasing the test temperature to 700 °C, 
the yield and tensile strengths decreased to 275 and 521 
MPa, separately.     
  

 
Fig. 3 Stress-strain curves of the samples extracted from 

welding and building directions at room temperature (RT) 
and 700 °C. 

 
The S-N curves of the alloy tested in the welding and 

building directions are illustrated in Fig. 4. In the selected 
range of stress amplitude, both directions showed similar 
fatigue properties at high stresses. However, the number 
of cycles to failure was higher for the welding direction 
than the building direction at low stress amplitudes. 
Fractography of samples confirmed that all fatigue cracks 
initiated from the samples’ surface.     

 
Fig. 4 Stress-strain curves of the samples tested in both 

welding and building directions 
 
4. Conclusion 
The microstructure of the Inconel 625 alloy wall 
manufactured by WAAM method contained Ni-based 
solid solution dendrites along with Laves, delta and NbC 
inter-dendritic phases. Mechanical properties of the 
manufactured wall were slightly different in the welding 
and building directions. Moreover, high-cycle fatigue 
strength of the alloy in the welding direction was better 
than the building direction, especially at low stress 
amplitudes. Fractography of the samples illustrated that all 
fatigue cracks initiated from the surface. This confirmed 
the high quality of the walls manufactured by this method. 
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1. Introduction 
Additive manufacturing, also known as 3D printing, is a 
new computer-controlled method used for the fabrication 
of the metallic, polymeric and ceramic parts. In this 
process, the desired part is manufactured by layer-upon-
layer depositing of material. In order to make metallic 
parts, various heat sources such as laser, electron beam, 
and electric arc are used to melt materials in the powder 
and wire forms.  

In recent years, gas metal arc welding (GMAW) is 
used as a 3D printing process due to its high deposition 
rate, and protection of weld metal by an inert gas. This 
process is known as wire-arc additive manufacturing 
(WAAM) method. Amongst different alloys, Inconel 625 
is a Ni-based alloy used for high-temperature applications 
in the aerospace and military industries. Previously, the 
effect of heat treatment on the microstructure and 
mechanical properties of the Inconel 625 alloy walls 
manufactured by WAAM process was evaluated. 
Continuing that research, this study deals with the fatigue 
and high-temperature tensile properties of the Inconel 625 
alloy. 
       
2. Materials and methods 
The Ni-Cr-Mo3 welding wire (ESAB) with 0.8 mm in 
diameter was used for fabrication of Inconel 625 alloy 
walls on the surface of 304L stainless steel substrate. 
Deposition of the melt was conducted using a MIG 
welding apparatus. The welding current of 100A, welding 
speed of 28 cm/min, and wire feeding rate of 9.5 m/min 
were selected as the main process parameters. Three 
different walls with 80 mm in height, 7 mm in thickness, 
and 400 mm in length were fabricated by 32 overlay 
welding passes. Then, structure, microstructure, 
mechanical properties and fatigue strength of the walls 
were evaluated in both welding and building directions. 
     
3. Results and discussion 
Fig. 1(a) and (b) show SEM macrographs of the two first 
layers deposited on the substrate, and microstructure of the 
interface between the first layer and the substrate, 
respectively. The deposited metal is free from weld 
defects such as cracks and porosity. Higher magnification 
micrographs of the wall in Figs. 1(c) and 1(d) show the 
formation of dendritic microstructure along with some 
inter-dendritic phases. It was illustrated that the dendrites 
are Ni-based solid-solution phase, while segregation of 
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alloying elements during solidification led to the 
establishment of delta, Laves and NbC phases in between 
the dendrites. 
            

 
Fig. 1 SEM micrographs showing (a): the two first layers 

and the substrate, (b): micrograph of the interface between 
the first layer and the substrate, (c) and (d): Higher 

magnification micrographs of the wall showing dendritic 
microstructure and inter dendritic phases 

 
Variation of hardness of the wall in both welding and 

building directions is shown in Fig. 2.  
 

 
Fig. 2 variations of hardness of the wall in both welding and 

building directions 
 

The hardness is almost uniform along the welding 
direction due to the development of the uniform 
microstructure. In contrast, the hardness decreased with 
increasing the wall height due to increase in the grain size, 
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𝝈 = (𝟕𝟕. 𝟔𝟒𝟐 + 𝟒𝟏𝟗. 𝟏𝟏𝜺 − 𝟓𝟎𝟒. 𝟐𝜺𝟐)(𝟏

+ 𝟎. 𝟎𝟖𝟓𝐥𝐧𝜺̇∗) 𝐞𝐱𝐩[−(𝟎. 𝟎𝟎𝟒𝟕
+ 𝟎. 𝟎𝟎𝟎𝟎𝟑𝟏𝐥𝐧𝜺̇∗)𝑻∗] 

 

The comparison between the measured and predicted 

results by the modified Johnson-Cook model at various 

conditions for micro alloy steel is shown in Fig. 2.  

 

 
 

 
Fig. 2. comparison between the measured and predicted 

results by the modified Johnson-Cook model 

 

This figure showed that the hot compressive behaviors 

of studied steel significantly depend on the dynamic 

recrystallization as a key softening mechanism. This 

mechanism results in a complex flow behavior in the form 

of multi-peak and single peak curves under different 

deformation conditions.  it can be seen that the modified 

Johnson-Cook model could correctly predict the flow 

behavior of steel. So, there is a suitable correlation 

between the experimental and predicted data. At the strain 

rate of 1 s-1, the modified model has completely accurate 

predictions under different deformation temperatures.  

However, at other strain rates due to severe changes of 

flow stresses as single peak and multi peaks curves, the 

modified model cannot comprehensively indicate the 

softening behaviors of micro alloy steel. 

4- Conclusion 

The investigating of the hot deformation behavior of the 

micro alloy steel under hot working conditions indicated 

that the dynamic recrystallization phenomenon was the 

main deformation mechanism at the entire forming 

conditions that depicts its effects on the stress-strain 

curves as multi and single peak flows. In addition, the 

developed Johnson-Cook model was capable of predicting 

the flow behavior of studied steel, especially at the highest 

strain rate.   
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1 Introduction 

Micro alloy steel is one of the medium carbon steels, 

which are commonly used as seamless tubes in the gas and 

oil industry. Generally, the seamless steel tubes are 

manufactured by hot forming processes such as hot 

extrusion and hot rolling. During the production process, 

microstructural changes and phases transformations occur 

which affect the mechanical properties and corrosion 

resistance of steel tubes. Therefore, understanding of hot 

working behavior of these steels could be helpful to 

fabricate components with desired mechanical and 

metallurgical properties. The thermomechanical processes 

of materials exhibit complicated behaviors at deformation 

variables that produce high-quality parts with desire 

mechanical and microstructural characteristics.     

Most of the researchers have extensively used 

mathematical and empirical models to predict the hot 

deformation behavior of materials under complex loading. 

Therefore, different models are proposed to exhibit high 

accuracy of hot flow behaviors. These models are used as 

computer codes to simulate hot forming processes under 

different strain rates and temperatures. Constitutive 

models are generally divided into different categories 

including empirical, phenomenological, physical, and 

numerical models to predict different behavior of metals 

and alloys. A large number of researchers, based on the 

experimental results, have developed the Johnson-Cook 

model to predict the hot deformation behavior of 

materials. The effects of deformation temperature, strain, 

and strain rate were considered in the different terms of 

the model. However, due to the significant effects of 

dynamic deformation mechanisms like dynamic recovery 

and dynamic recrystallization on the hot flow behavior, 

the modifications are considered in order to increase the 

prediction accuracy of the Johnson-Cook model. The 

modified Johnson-Cook models can indicate accurately 

the hardening and softening behavior of materials at flow 

stress curves under different complex conditions.   

The main aim of this work is to characterize the high-

temperature deformation behavior of micro alloy steel 

through isothermal compression tests under different 

deformation temperatures and strain rates. Hot flow stress 

and microstructural behavior of the deformed micro alloy 

are investigated. A modified Johnson-Cook model for the 

description of the hot deformation behavior of this steel is 

developed, as well. 
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2- Experimental 

The cylindrical specimens with standard dimensions ∅10 

× 15 mm were machined and hot compressive test was 

carried out to exhibit hot flow behavior under 

temperatures ranging from 1173 K to 1373 K and strain 

rates from 0.001 s-1 to 1 s-1, with a true strain of 0.6. After 

the compression test was completed, each specimen was 

immediately quenched to maintain the microstructure 

changes under different conditions. Finally, deformed 

specimens are sectioned, finished, polished, and etched to 

illustrate microstructure changes. 

 

3- Results and Discussion 

The microstructural analysis of the deformed specimens 

of the micro alloy steel is illustrated in Fig. 1. It can be 

seen that the equiaxed compressed grains are formed 

under different deformation conditions describing the 

dynamic recrystallization mechanism that occurred during 

the hot compression tests, compared with initial 

morphology. Therefore, dynamic recrystallization plays 

an important role in the hot flow behavior of micro alloy 

steel. 

 

 
 

 
Fig. 1. Optical micrograph of deformed specimens. 

 

The modified Johnson-Cook model was purposed to 

indicate the predominant hardening and softening 

behaviors and the effects of deformation parameters on the 

flow stresses of the micro-alloy steel, considering the 

effects of strain, strain rate, and deformation temperature. 

Finally, the developed Johnson-Cook model is obtained 

as: 
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increases. At the end of the fifteenth working cycle, the 
amount of longitudinal displacement reaches to 11mm. 
 
3-2 The aging effect on motor behavior and 
temperature response of soft operator.  The silicon 
structure is not closed; so, ethanol gradually passes 
through the polymer chains under internal pressure and 
leaves the composite structure. Therefore, the movement 
ability becomes limited, since the ethanol phase 
changing is the reason of actuator expansion. On the 
other hand, ethanol is a powerful energy absorber; 
Therefore, its removal from the composite structure will 
lead to a temperature increase in the actuator .Table 1 
shows the related aging effect. Based on the recorded 
data, the ethanol removal from material structure during 
different working days was led to limited actuator 
movement and increased temperature (except for the 
second day). It should be noted that the increased 
operating temperature causes structural damage in the 
composite gradually.  
 

 
Fig. 1: Temperature response of soft robot to the 

successive cycles on the first working day 
 

 
Fig. 2: Dynamic operation (Longitudinal displacement) of 

soft robot in successive cycles on the first working day 
 

Table I: actuator mass change (due to ethanol release) 
and comparison of motor and temperature response on 

different working days 
 

Working days First Second Fourth Seventh 
Sample mass at the 
end of 15 working 
cycles (%) 

95.16  91.82  90.15  89.02 

Average of 
maximum  
displacement (mm) 

 8.55    6.2   3.61   2.85 

Average of 
maximum core 
temperature (°C) 

 78.9   73.1     81     81 

 
3-3 Microscopic structure of the composite. to evaluate 
the microscopic structure of the soft robot, the composite 
was refrigerated and broken after 15 excitation cycles on 
the seventh day, and the fracture surface was observed 
using FESEM. As shown in Figure 3, ethanol is 
homogeneously distributed inside micron-sized capsules 
with smooth surfaces (Figure 3-a) and larger air bubbles 
(Figure 3-b). 
 

                       (a) 

   

                       (b) 

    
 

Fig. 3: Microscopic structure of silicon/ethanol 
composite on day 7 after 15 working cycles 

a: Smooth microcapsules with micron dimensions 
b: Air bubbles with millimeter dimensions 

 
4- Conclusion 
In this study, a composite artificial muscle was made of 
silicon elastomer as the base matrix and ethanol as the 
phase-changing fluid. The results of study showed that 
by electrical stimulation of the composite on different 
working days, ethanol is gradually removed from the 
structure of the actuator and as a result, the temperature 
of the material increases and the ability of dimension 
changing decreases. Despite the relative increase in 
temperature of the composite core, the material showed 
good thermal stability. Also, based on the observations 
made on the microscopic structure of artificial muscle 
using FESEM, it was found that ethanol was 
homogeneously distributed throughout the silicon 
matrix. 
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1- Introduction 
Movement mechanisms in biological systems have 
always inspired engineers to design and develop multi-
purpose robotic systems. The innovations and creative 
results of this have led to a new field in robotics, called 
“soft robots”, with special features compared to 
conventional ones. The structure of ordinary robots is 
composed of high-strength durable materials e.g., steel, 
stainless steel, aluminum, titanium, etc., while the soft 
robots are made of very high tensile materials such as 
polymers and rubbers. 

In the present study, an independent integrated soft 
operator was developed to produce a mechanical force 
by the liquid-to-vapor phase changing of a secondary 
component in the polymer structure. It responds to 
electrical stimulation, and introduces a new generation 
of soft and powerful actuators without any external 
independency. Composite characterization and 
evaluating of its chemical-structural relationship are 
indispensable for engineers who work in this domain. 
Therefore, an elastomeric composite was made with the 
optimal ethanol volume and the motor behavior of this 
artificial muscle was assessed in different working 
cycles during several days. Moreover, the core/surface 
temperature of soft actuator was evaluated as a key 
factor along with its motor behavior. 
 
2- Materials & Methods 
2-1 Material.  For a polymer matrix selection and the 
related phase-changing fluid, several aspects were 
considered, e.g. polymer mechanical properties, boiling 
point of the secondary phase and matrix-fluid chemical 
compatibility. Finally, two-component silicon elastomer 
(silicon and hardener) and ethanol (with a purity more 
than 99.5% and a boiling point of 78.32°C, “Sigma 
Chemistry”, Iran) were used as a composite matrix and 
a phase-changing fluid, respectively. Also, to generate 
joule heat, a spring-shaped nickel-Chrome (Ni-Cr) wire 
resistance (0.25mm) was embedded inside the actuator 
for electrical stimulation. 
 
2-2 Composite fabrication.  Based on previously 
reported research in Columbia University, a silicon-
ethanol composite was prepared by mechanical mixing 
                                                            
1 Ph.D. Student Department of Electrical Engineering, Faculty of Engineering, Ferdowsi University of Mashhad, Mashhad, Iran. 
2 M.Sc. Student Department of Materials Science and Engineering, Faculty of Engineering, Ferdowsi University of Mashhad, 

Mashhad, Iran. 
3 Assistant Professor, Department of Materials Science and Engineering, Faculty of Engineering, Ferdowsi University of Mashhad, 

Mashhad, Iran. 
4 *Corresponding Author: Assistant Professor, Department of Electrical Engineering, Faculty of Engineering, Ferdowsi University 

of Mashhad, Mashhad, Iran. Email: safaie@um.ac.ir 

with an optimal amount of ethanol, which has been 30% 
volume. After 5min mixing, the hardener was added 
with a ratio of 1/50 related to the silicon weight and 
mixing was continued for 2min. Then it was cast in a 
polymethyl methacrylate mold with 90×15×15mm 
dimension. A 75cm spring-shaped Ni-Cr wire was 
embedded in the center of the mold and then cured 4 
hours at room temperature. 
 
2-3 Data recording hardware.  To investigate the 
surface morphology and size of cavities inside silicon-
ethanol composite, Field Emission Scanning Electron 
Microscope (FESEM) was used under 10KV 
accelerating voltage. The sample was refrigerated and 
the fracture surface was coated with gold spray before 
scanning, in order to prevent electric charge 
accumulation over the surface and create a high-
resolution image. The R&S NGPV power supply was 
used for electrical stimulation. 12 watts electrical power 
(20V/0.6A) was applied in each cycle. To measure 
core/surface temperature of actuator during each cycle, 
Pt1000/LM35 sensors were applied, respectively. A 
digital camera was also used to record the soft robot's 
movement. In order to simplify and ameliorate the 
accuracy of monitoring, the camera was placed 
perpendicular to the sample and record muscle 
deformation during the experiment. 
 
3- Results 
3-1 Motor behavior investigation and temperature 
response of the soft actuator on the first working day.  
Figure 1 and Figure 2 show the temperature and 
movement response of the composite actuator in 15 
successive working cycles on the first working day. The 
temperature changes regularly; however, its 
displacement varies in different working cycle. 
According to Figure 1, due to electrical stimulation and 
joule heat, the actuator core/surface temperature change 
in the range of 55-80°C/40-47°C respectively. The 
larger core temperature range (25°C) compared to 
surface (7°C) could be related to the intense heat 
exchange of the actuator surface with the surrounding 
environment. 

With 78°C core temperature, the expansion rate of 
material increases due to the boiling point of ethanol. It 
seems that after some working cycle, different parts of 
the sample are heated enough and a higher amount of 
ethanol reaches the phase transfer temperature inside the 
composite, therefore, the actuator displacement 
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conditions are suitable for complete oxidation at pH 7, 

where these ions are highly soluble with low adsorption 

ratio. Experiments were evaluated with electrolysis time 

ranging from 30 to 120 min at pH: 7, and at current 

density: 40 A/m2. The results obtained showed that the 

optimal time for arsenic removal is 120 minutes. The 

results also show that the percentage of arsenic removal 

increased with increasing electrolysis time. The results 

showed that with increasing current density, the 

percentage of arsenic removal increased. This increased 

the number of clots by dissolving the anode, which is 

highly dependent on the contaminant and provides 

favorable conditions for arsenic uptake. In addition, the 

production of more hydrogen gas by high flow helps to 

increase the flotation of coagulated materials. 

One of the main objectives of this study is to obtain the 

optimal conditions for maximum removal of arsenic from 

the PLS solution of the copper processing plant using 

electrocoagulation method. According to Table 3, in order 

to optimize the test conditions, the arsenic removal 

efficiency was 97.16% and these values were confirmed 

by creating favorable conditions by performing additional 

tests. Mean values of 96.88% of the experiments were 

obtained, which was in close agreement with the predicted 

values. 

 
Table. 3 Comparison of confirmed and predicted values of 

arsenic removal efficiency by electrocoagulation process 

under maximum optimal conditions. 
 

 

Respon

se 

 

optimum 

condition 
   

X1 X2 X3 
Experime

ntal 

Predicte

d 

% As 

removal 

6.5

0 

11

4 
65.3 96.88 97.16 

Notes: Where X1 = pH, X2 = electrolysis time (min), X3 = current 

density (A/m2) 
 

 
Fig. 1 Two-dimensional diagram of the optimal conditions 

for obtaining maximum arsenic removal  

(current density: 47/86 A/m2). 

 

4. Conclusion 

In this research, Box-Behnken test design was used to 

investigate and optimize process variables such as initial 

pH, current density, electrolysis time, and electrode type 

for the removal process of arsenic ions from PLS solution 

using electrocoagulation method in a mineral processing 

plant. The results showed that the arsenic removal 

efficiency decreased continuously with increasing pH and 

as the electrolysis time increased, an increase in the 

arsenic removal performance was observed and on the 

other hand, the amount of metal ions in solution increased 

with increasing current density. As the current density 

increases from 10 to 70 A/m2, the percentage of arsenic 

removal efficiency increased. 

Based on the results, in order to optimize the test 

conditions, the amount of arsenic removal was 96.88% 

and in order to evaluate the optimal conditions, three 

experiments were performed under optimal conditions and 

the average values obtained from real tests showed the 

validity of optimal conditions. 
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1 .Introduction 

Arsenic is a metalloid element in group A of the periodic 

table and is widely used as semiconductor materials, 

alloys, pharmaceuticals, preservatives and so on. 

Exposure to arsenic can adversely affect the skin, liver, 

bladder, cardiovascular system, gastrointestinal tract, 

respiratory tract and nervous system. Mineral resources 

and smelting industry in Kerman province have 

historically been the two leading industries in the 

wastewater production process containing various arsenic 

sources. Recently, the electrocoagulation process is used 

as a suitable method to remove arsenic from water. Due to 

its effectiveness in rapid removal of arsenic from 

effluents, electrocoagulation has attracted more attention. 

In this study, Box-Behnken's BBD response surface 

design was used to optimize and evaluate the effect of key 

electrocoagulation process variables such as pH, 

electrolysis time and current density on the efficiency of 

arsenic removal process. 

 

2. Material and Method   

The samples used in this research which were obtained 

from the simulation of leaching process, kept at 4°C and 

used without any dilution. The values of some quality 

parameters of PLS solution are given in Table 1. 

 
Table (1) Characteristics of PLS sample prepared from 

processing plant 

 

Parameter Value 

As (g/l) 4 

pH 4.5 

 

Samples collected from the electrocoagulation reactor are 

discharged. The electrocoagulation process produces two 

products, which include produced sludge and purified 

water. The electrocoagulation process was performed in a 

glass reactor with a capacity of 6 liters (dimensions 30 × 

20 × 10 cm) and an effective volume of 5 liters. 6 

aluminum electrodes with dimensions of 20 × 2 cm were 

used as anodes and cathodes. The effective surface area of 

the electrode was 90 cm2 and the distance between the 
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cathode and the anode was 2 cm. During each test, the 

electrodes were connected to the positive or negative 

output of the power supply. On the other hand, the arsenic 

removal efficiency is calculated using the following 

equation: 

 

(1)                                                          %𝐘 =
𝐂𝟎−𝐂𝐢

𝐂𝐢
× 100    

 

Surface response is a statistical tool that is generally 

implemented to optimize the major effects of variables 

that affect some responses according to the current state of 

the process, and the Box-Behnken test design in the 

surface response method. It is an important design tool 

used to optimize processes. Box-Behnken provides 

comprehensive results and accurate information even for 

a small number of experiments and the interactive effects 

of the operational parameters on all responses. In this 

research, Box-Behnken test design in response surface 

method with three numerical factors at three levels was 

examined to investigate the interactive effect of process 

variables such as pH (X1), electrolysis time (X2), current 

density (X3) and to evaluate the efficiency of arsenic 

removal (Y) of the leaching tank solution.    

  
Table. 2 Range of independent variables and their levels 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

3. Results and discussion 

According to the created experimental plan, 17 

experiments were performed. F-value of 18.75 (Table 3) 

was obtained for the arsenic removal efficiency, which 

resulted in an acceptable change in the mean values. 

Obviously, the prediction of the regression model was 

obtained at 95% confidence interval, and also in 

examining the normal distribution of data, the residual 

values indicated how the model confirms the ANOVA 

hypotheses. The analysis showed that the application of 

these linear polynomial equations can be desirable for the 

evaluation the percentage of arsenic removal by 

electrocoagulation method. 

Most electrochemical processes are influenced by pH, 

electrolysis time, and current density, which are the most 

important parameters for regulating the reaction rate. The 

pH of the experiments changed in the range of 5 to 7. It is 

assumed that the pH range for optimal electrocoagulation 

performance (using iron anode) is 5-7 and the operating 
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second crystallization peak (470 °C). Considering the 
overlap of the first and second crystallization peaks, it can 
be said that the CuTi2 phase nucleates during the growth 
of the Cu10Zr7 phase. The Cu10Zr7, CuTi, Cu51Zr14 

compounds and Laves phase with the composition of 
CuZr2 are observed in the XRD pattern of the sample 
heated up to 560 °C. Considering the two recent XRD 
patterns, it is indicated that the intermetallic Cu51Zr14 
phase is the product of the third step of crystallization. 
FeTi and CuZr2 are the stable phases at the sample which 
is continuously heated up to the crystallization end 
temperature (635 °C). Therefore, during the middle 
endothermic transformation stage, Cu10Zr7 and Cu51Zr14 
were converted to the Laves stable phase with the 
composition of CuZr2. 

 

3.2. Corrosion behavior 
The corrosion behavior of the as-cast amorphous 

alloy and the annealed samples was investigated in two 
laboratory serum solution and 3.5% NaCl solution. Fig. 2 
a-b shows the TOEFL corrosion curve of these samples in 
two different solutions. As shown in Fig. 2 a-b and Table 
1, the trend of changes in the TOEFL curve and the results 
of the corrosion in the two solutions are almost identical. 
For the studied alloy in the initial state and the annealed 
conditions, the current density and corrosion rate in 3.5% 
NaCl solution is more than the serum solution. 

In the (Ti41Zr25Be28Fe6)93Cu7 BMG, the corrosion 
current density in 3.5% NaCl solution is 0.4 μA/cm2 and 
the corrosion rate is 0.004 mm/year, which is 
approximately equal to the corrosion current density and 
corrosion rate of Zr41.2Ti13.8Ni10Cu12.5Be22.5 and 
Ti45Zr5Cu45Ni5 BMG alloys. It should be noted that the 
corrosion current density in AISI 316L steel with a wide 
application in the medical industry has been reported to be 
1.316 μA/cm2. Therefore, the present BMG alloy has 
much higher corrosion resistance. In the serum solution, 
the as-cast (Ti41Zr25Be28Fe6)93Cu7 BMG alloy showed a 
corrosion current density of 0.138 μA/cm2 and a corrosion 
rate of 0.0013 mm/year. Since it does not contain the 

allergen elements, i.e. Al, Ni, it can be used in the medical 
applications such as dental implants in humans. 

 
Figure 2. The TOEFL curves of the as-cast amorphous alloy 

and the annealed samples at, a) Serum solution with a PH 
near human body, b) 3.5% NaCl solution. 

 

The data obtained from TOEFL curves including 
mean corrosion current density (mA.cm-2) and mean 
corrosion velocity (mm/year) are tabulated at Table 1. 

 

4. Conclusion 
In the present study, a Ti-based bulk metallic glass with 
the composition of (Ti41Zr25Be28Fe6)93Cu7 was 
successfully produced and its thermal behavior was 
studied. This alloy has a complex thermal behavior with 
five pre-melting crystallization steps. Then, the formed 
phases in each stage of crystallization were identified with 
continuous heating of the alloy until the end of the desired 
crystallization stage. The corrosion behavior of the as-cast 
BMG alloy, the BMG alloy samples after heating up to a 
temperature in the structural relaxation region, heating up 
to a temperature in the super cooled liquid region (SLR), 
and after heating up to the end temperature  
of each crystallization stage was then studied. 
(Ti41Zr25Be28Fe6)93Cu7 alloy with a diameter of more than 
20 mm, super cooled liquid region (SLR) of 81 K, and a 
corrosion rate of 0.004 mm/year in 3.5% NaCl solution 
and 0.0013 mm/year in medical serum, is an appropriate 
choice for engineering and medical applications. 

 
 

 

Table 1. Mean current density and mean corrosion velocity of the as-cast amorphous alloy and the annealed samples 
which are obtained from TOEFL curves at serum solution and 3.5% NaCl solution. 

 

S
am

pl

e/
da

ta
 Serum solution 3.5 % NaCl solution 

As-
cast 

300 
°C 

350 
°C 

400 
°C 

470 
°C 

560 
°C 

635 
°C 

As-
cast 

300 
°C 

350 
°C 

400 
°C 

470 
°C 

560 
°C 

635 
°C 

Corrosion 
current density 

(nA.cm-2) 

138 118 107 6512 5548 5816 --- 428 450 500 7432 5102 5506 2159 

Corrosion 
density 

(mm/year) 

0.0013 0.0011 0.0010 0.0622 0.0529 0.0555 --- 
4* 

10-3 
4.3* 
10-3 

4.8* 
10-3 

7.09* 
10-2 

4.98* 
10-2 

5.36* 
10-2 

2.06* 
10-2 

 
 



Journal of Metallurgical and Materials Engineering, Vol.32, No.2, 2021. 
 
Investigation of the thermal and 

corrosion behavior of a Ti-based bulk 
metallic glass with composition of 

7Cu93)6Fe28Be25Zr41(Ti 

 

Zahra Jamili Shirvan 1*         Gholamreza Heidari2 
 

1. Introduction 
Ti-based bulk metallic glasses (BMGs) are of special 
interest to researchers as a result of their applications in 
the engineering equipment, the aerospace industry, and the 
medical industry. These BMGs have properties such as 
high specific strength, low density, low elastic modulus, 
and excellent corrosion resistance. The limitation on the 
size production of Ti-based BMG alloys or low glass-
forming ability (GFA), is one of the disadvantages of these 
materials restricting their engineering applications. Thus, 
extensive studies have been performed in the two fields of: 
alloying and the bonding of these materials, in recent 
years. Ke Fu Yao et al. conducted several studies in the 
field of design and production of new Ti-based BMGs and 
succeeded in producing alloys with diameters up to 50 mm 
and a wide range of super cooled liquid region (SLR). Ke 
Fu Yao et al. have produced (Ti41Zr25Be28Fe6)93Cu7 BMG 
alloy with a diameter of more than 20 mm and a super 
cooled liquid region (SLR) of 81 K. It can be one of the 
common alloys in engineering applications. BMGs have 
quasi-structure at ambient temperature and tend to change 
into crystalline states during continuous heating. Thus, it 
is essential to determine their thermal stability from a 
technological and scientific point of view. In order to 
expand the industrial applications of BMGs, it is of special 
importance to study their corrosion behavior. Hence, the 
present study deals with the thermal behavior of 
(Ti41Zr25Be28Fe6)93Cu7 BMG alloy and its corrosion 
behavior in two different solutions, in the as-cast state and 
during the crystallization stages. 

 
2. Materials and methods 
Primary alloy ingots with the composition of 
(Ti41Zr25Be28Fe6)93Cu7 were produced by arc melting of 
pure elements of Cu, Fe, Be, Zr, and Ti (with high purity 
of 99.9%) under a high purity argon atmosphere (more 
than 99.99%) and in the vicinity of molten titanium. BMG 
block with dimensions of 70×14×8 mm was produced by 
tilt pour casting method in a copper mold. To study the 
non-isothermal crystallization behavior of the produced 
alloy, samples weighing about 2 mgr were cut and 
subjected to continuous heating at a rate of 10 K.min-1 
from room temperature to 800 °C (above the melting point 
of the alloy) under pure argon atmospheres via DSC 
(Netzsch STA 449 F3). The end temperature of the 
crystallization peaks was detected at this rate. Then, the 
samples were continuously heated up to the specified 
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temperatures in a tube furnace at a speed of 10 K.min-1 and 
then quenched in water. After the continuous heat 
treatment, the structure of the samples was examined by 
the XRD instrument (Rigaku D/Max-RB model) using 
Cu-Kα waves. To study the corrosion behavior of the as-
cast amorphous alloy and the annealed samples, Potentio 
state/ Galvano state Autolab instrument (PGSTAT 302 N, 
Metrohm, Netherlands) was used. For this purpose, the 
samples were tested in two different solutions of NaCl 
(with a concentration of 3.5%) and laboratory serum (with 
a PH close to the human body). Ag/AgCl and Pt electrodes 
were used as the reference and auxiliary electrodes, 
respectively. 

 
3. Results and discussions 
3.1. Thermal behavior.   According to the DSC pattern at 
10 K.min-1 heating rate (Fig.1a), it can be said that the 
(Ti41Zr25Be28Fe6)93Cu7 BMG alloy is completely 
crystallized during four exothermic and one endothermic 
transformation steps, and consequently has a complex 
crystallization behavior. The XRD pattern of the as-cast 
alloy and the annealed samples, which are continuously 
heated up to the various temperatures, is presented in Fig. 
1b. 

 

 
Figure 1. a) DSC pattern of the (Ti41Zr25Be28Fe6)93Cu7 

BMG alloy at 10 K.min-1 heating rate. b) XRD patterns of 
the as- cast (Ti41Zr25Be28Fe6)93Cu7 BMG alloy and it� s non-

isothermal annealed samples. 

 
The Cu10Zr7 intermetallic phase (the product of the 

first crystallization step) was observed in the XRD pattern 
of the sample under continuous heating up to 400 °C. 
Cu10Zr7 and CuTi2 phases were identified as stable phases 
in the diffraction pattern of the annealed sample when 
non-isothermally heated up to the final temperature of the 
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Table 1: Comparison of composition, particle size, and alkali of commercial, 

reprocessed LRF slag powder and graphite powders 

 

Commercial 
powder 

Composition CaF2 
Al2O3

+MnO
CaO 

+MgO
SiO2 

+TiO2
*Alkali Particle size mm 3g/cm Density 

Content 5-30%  
20-
55%  

30-
55%  

10-25% 0.5-3 0.2-1.6  1.1-1.6 

reprocessed 
LRF slag 
powder 

Composition Others 
FeO 

+P2O5 
3O2Al

+MnO
CaO  

+MgO
2SiO  

2+TiO
*Alkali Particle size mm 3g/cm Density 

Content  3.5%  0.75% 33.6  50.6% 11.5% 1.2 ≈ 1-3  1.4 ≈  
Graphite 
powder  

Composition Others Carbon  ---  Particle size mm  3g/cm Density  
Content  Balance 99.9%  ---  1-3  2.1 

* Bonijowsky alkali factor 

Table 2: Chemical composition and Nodule Count of ductile 

 iron (control specimen or base metal) 

Graphite Nodule 
Count 

Chemical composition wt% 
Fe C Mn Si S P Al Ti Cu Mo Cr 

≈160 mm-2 Balance 3.7 0.6 2.5 0.02 0.05 0.03 0.01 0.02 0.3 0.2 

 

Table 3: Chemical composition of the SAW wire, DIN EN S2CrMo1 (AMA 5022) 

Iron Carbon  Molybdenum  Manganese  Silicon  Chromium 
Others  0.05 to 0.10%  0.5%  1.4 to 1.8%  0.5 to 0.8%  1%  

Table 4: Results of microstructure and UTS 

No. Specimen category 
Average Vickers hardness (HV) Average 

of UTS
Description 

HAZ Bonding Weld metal 

1 Control (non-welded) 160 85 MPa
Failure within acceptable 

range 
2 LRF Powder without graphite 265 212 218 58 MPa

Failure at the weld edge 3 LRF Powder with 10 wt% graphite 375 515 545 65 MPa
4 LRF Powder with 25 wt% graphite 471 715 848 79 MPa

4. Conclusions 

In the present study, the Vickers hardness and UTS of the 

ductile iron before and after the SAW with the reprocessed 

LRF slag powders containing 0 to 25 wt% of graphite were 

compared. The results indicated that: 

1-With increasing the content of graphite powder in the 

reprocessed LRF slag powders, the UTS of the SAW 

welded metal is closer to the UTS of the control 

specimen, and also, the content of hard phases rich in 

carbon, silicon, and iron increased. 

2-The hard phases and soft graphite particles have created 

similar trend to those of the composite material. 

Because, the Vickers hardness of the SAW specimens 

increased from 212 to 585 HV, and accordingly, the 

UTS reached from 58 MPa to 79 MPa, i.e. the hardness 

had a direct relationship with strength; while the 

Vickers hardness of control specimen was 160 HV 

(lower than the SAW specimens) and the UTS of 

control specimen was 85 MPa (higher than the SAW 

specimens). Because of cast irons have the composite 

behaviors. This means that graphite plays like as a 

component in the iron matrix. 
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1. Introduction 

Steel slag is one of the main wastes of steel industry. For 

each ton of steel produced, 2 kg of ladle refining furnace 

(LRF) slag is obtained as a waste, which is sold with a 

cheap price of 2.4 US$ per ton. On the other hand, 

reprocessed steel LRF slag powder may be a good 

alternative to the flux in submerged arc welding (SAW). 

Therefore, the use of waste in strategic industries is an 

important step towards self-sufficiency and sustainable 

development. In this research, authors used reprocessed 

steel LRF slag with 0, 10 and 25 wt.% of graphite powder 

with conventional flux to make SAW welds.  

 

2. Material and Methods 

Graphite powder and reprocessed steel LRF slag powder 

were prepared from Hormozgan Steel Company (Table 1). 

Ductile iron was made at the Foladin Zob Amol Company 

(Table 2). A CNC wire-cut machine applied in Yekta 

Sanat Company for preparation of hardness and tensile test 

specimens. 

SAW was carried out using a SAW device, model 

G2310, Gaam Electric with a current of 450 A and a speed 

of 560 mm/min at a distance of 5 mm from welding wire 

with a diameter of 3 mm with the chemical composition 

as Table 3. One SAW pass was applied without backing. 

Tensile strength was measured before and after welding. 

Vickers hardness test was performed for three times from 

three weld zones. The microstructure of the three regions 

was studied by the Field Emission Scanning Electron 

Microscope, brand of TESCAN MIRA3. 
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3. Results and Discussion 

The average Vickers hardness results of heat affected zone 

(HAZ), welded site, and base metal, as well as the average 

ultimate tensile strength (UTS) are given in Table 4. By 

increasing the content of graphite powder in the 

reprocessed LRF slag powders from 0 to 25 wt.%, the 

hardness of the SAW specimen in the HAZ, bonding site, 

and the base metal was increased from 265, 212, and 218 

to 471, 715, and 848 Vickers, respectively. The observed 

changes in the hardness values could be due to the increase 

in the content of graphite powder, which provides the 

conditions for the formation of carbide and martensite. 

According to Tables 2 and 3, the matrix of control 

specimen lacks carbide or martensite phases, so its 

hardness (160 Vickers) is much lower compared to the 

hardness of the weld metal and the bonding site of the 

samples welded with SAW (with a hardness between 212 

and 848 Vickers). Furthermore, due to the SAW and rapid 

cooling process, martensite is formed in the 

microstructure of the metal in the HAZ, which increased 

the hardness (with hardness between 265 and 471 Vickers) 

relative to the base metal or control specimen (160 

Vickers). 

Table 4 shows that with increasing the content of 

graphite powder in the reprocessed LRF slag powders 

from 0 to 25 wt%, the UTS of the welded part is increased 

from 58 to 79 MPa, respectively, but is still less than the 

UTS of the ductile iron as the base metal (85 MPa). 

When performing the SAW, it was observed that with 

increasing the content of graphite powder from 0 to 25 

wt%, the arc may become more uniform and stable, hence 

improving the quality of the welding zone. Also, the 

mechanical properties were improved by increasing of the 

content of graphite powder.  
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Accordingly, removal efficiencies of 50.19%, 68% and 
96.35% for 0.025, 0.05 and 0.1 g of CuFe2O4 nanoparticles 
were measured after 20 min, respectively. 

 

 
Fig. 3. Effect of initial pH of the solution on the sorption of 

RR141 using CuFe2O4 nanoparticles. 
 

 
 

Fig. 4. Effect of contact time and adsorbent loading on the 
removal of RR141 using CuFe2O4 nanoparticles. 

 

Fig. 5 shows the RR141 removal at different initial 
concentrations (10-50 mg. L-1) over 120 min using 0.025 
g of adsorbent under natural pH of the RR141 solution (pH 
= 5.0±0.5) and at room temperature (T=30±1 oC). The 
results exhibit that the adsorption capacity raised with 
increased initial concentration. The high removal 
efficiency in the applied concentration range over a short 
time demonstrates that there are plenty of accessible active 
sites on the surface of sorbent. The maximum adsorption 
capacity obtained was about 144.8 mg RR141/g CuFe2O4. 
 

 

Fig. 5: Effect of initial concentration for the removal of 
RR141 using CuFe2O4 nanoparticles (pH = 5.0±0.5, T=30±1 

oC, amount of sorbent=0.025 g). 

 
The well-known Langmuir and Freundlich adsorption 

isotherm models were used to investigate the adsorption 
of RR141 on CuFe2O4 nano adsorbent. The linear form of 
Langmuir isotherm is obtained from the following 
equation: 

e
e

e m L m

C 1 1
( ) C

q q K q
   

(2) 

where Ce (mg. L-1) is the equilibrium concentration of 
the adsorbate, qe (mg. g-1) is the adsorption per unit mass 
of adsorbent and qm (mg. g-1) and KL (L. mg-1) are 
Langmuir constants. The linear form of Fruendlich 
isotherm is as follows: 

1
log log loge f eq K C

n
   (3) 

where Kf is roughly an adsorption capacity indicator 
and (1/n) is the adsorption intensity. Here, values of n > 1 
represent favorable adsorption conditions. The data 
related to Langmuir and Freundlich isotherms are listed in 
Table 1. 

 
Table 1: Isotherm parameters of Langmuir and Freundlich 

model for the adsorption of RR141 onto CuFe2O4 
nanoparticles. 

Freundlich Langmuir 
K

Fn R2 qm KL R2

45.55 2.73 0.922 166.66 0.22 0.998 

 
The consistency of results with the Langmuir model 
(R2=0.998) is higher than that of the Freundlich model 
(R2=0.922).  

To analyze the adsorption kinetic models, Lagergren’s 
pseudo-first order and Ho’s pseudo-second order models 
were used for the experiment data. The adsorption kinetics 
of RR141 on CuFe2O4 nanoparticles is best illustrated by 
the pseudo-second order rate kinetics, which fits well with 
our results (Table 2). 

 
Table 2: Kinetic parameters of Ho‘s pseudo-second order 
models for the adsorption of RR141 onto CuFe2O4 nano 

adsorbents. 
  qe R2 k2   predicted Experimental 

T=30 oC 
W=0.025 g 87.72 89.44 0.997 0.006 
W=0.05 g 62.89 61.36 0.998 0.007
W=0.1 g 40.49 39.5 0.999 0.02

T=40 oC 
W=0.025 g 89.29 95.92 0.998 0.01 
W=0.05 g 60.98 65.48 0.999 0.02 
W=0.1 g 39.06 39.5 0.999 0.043 

T=50 oC 
W=0.025 g 96.15 113.44 0.999 0.01 
W=0.05 g 62.11 67.28 0.999 0.022 
W=0.1 g 39.68 39.78 0.999 0.069 

 
4- Conclusion 
CuFe2O4 nanoparticles were prepared, characterized and 
successfully applied for the RR141 dye remediation from 
aqueous media. The adsorption of RR141 onto CuFe2O4 
changed the initial pH solution. The removal efficiency 
improved up to 100% in the acidic media (pH=3) after 10 
min. Two isotherm models, Freundlich and Langmuir, 
were tested for the experimental results. The results were 
fitted with the Langmuir model. The RR141 adsorption 
rate fitted with the pseudo-second order kinetic model 
where the rate limiting step was assumed to be chemical 
adsorption between the adsorbate and the adsorbent. 
CuFe2O4 nano adsorbent was easily manipulated by a low 
strength external magnetic field, which allowed easy 
recovery from the aqueous media. 
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1- Introduction 
Reactive dyes are generally described by the presence of 
azo chromophores (−N=N–) or phthalocyanine 
chromophore (including copper, nickel or other metals) 
and aromatic rings, which are toxic and mutagenic to 
living organisms. Several dye removal and degradation 
techniques have been developed including physical, 
chemical and biochemical methods along with the 
photocatalytic degradation process. Among various 
treatment techniques, adsorption by magnetic nano 
sorbents is a water remediation technology which can lead 
to rapid and efficient wastewater stream removal. After 
sorption, it is easy to separate sorbent from the water 
media using a magnetic separator. Copper ferrite, 
CuFe2O4, has an inverse spinel structure in which 
octahedral sites are occupied with Cu2+ ions while Fe3+ 
ions are equally distributed between tetrahedral and 
octahedral sites. In this research, copper ferrite 
nanostructure was synthesized using the solvothermal 
method and used for the removal of reactive red 141. The 
effect of different parameters, i.e., pH of solution, 
temperature, adsorbent dosage and initial concentration of 
pollutant on the removal of reactive red 141were also 
investigated. 
 
2- Materials and methods 
All chemicals were of analytical grade and used without 
further purification. Mili-Q water was used with a 
resistivity of at least 18.2 MΩ.cm-1. Copper ferrite 
(CuFe2O4) nanocrystals were obtained using the 
solvothermal method in the polyol media. Briefly, 
FeCl3.6H2O (5 mmol) and CuCl2.2H2O (2.5 mmol) were 
dissolved in 40 mL of ethylene glycol. Sodium acetate (3.6 
g) was added to the above solution under vigorous stirring 
for 30 minutes. The as-prepared slurry was sealed into 
Teflon–lined autoclave and maintained at 180 oC for 12 h. 
After cooling to the room temperature, the black 
precipitate (CuFe2O4) was collected magnetically, washed 
several times with water and dried in a forced-convection 
oven at 60 oC overnight. 

In adsorption studies, a certain amount of adsorbent 
(copper ferrite) was transferred to the reactor containing 
200 mL of RR141 aqueous solution at different known 
concentrations. The adsorption of pollutant per unit gram 
of adsorbent, qe, was evaluated using the following 
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equation: 
 0 e

e

V C C
q

M


     (1) 

where V is the solution volume, C0 is the initial adsorbate 
concentration in the solution, Ce is the solute concentration 
in the bulk phase at equilibrium condition and M is the 
adsorbent mass. 
 
3- Results and discussion 
The X-ray diffraction patterns of CuFe2O4 sample are 
shown in Fig.1. The XRD peaks could be identified with 
the cubic CuFe2O4 phase (ICDD-01-077-0010, space 
group Fd-3m, a=b=c=8.37 Å). 
 

 

Fig. 1: XRD patterns of CuFe2O4 nanoparticles. 
 

The morphology and structure of CuFe2O4 
nanoparticles were investigated by the transition electron 
microscopy (TEM). The TEM results confirmed the 
nanosized and distorted surface morphology.  

 

 
 

Fig. 2. Low magnification (a) and high magnification (b) 
TEM images of CuFe2O4 nanoparticles. 

 

It was found that the size of nanoparticles varied from 
50 to 200 nm. Also, high magnification TEM images 
indicated the spherical morphology of CuFe2O4 
nanoparticles. 

The effect of initial pH on the adsorption of RR141 
onto CuFe2O4 nanoparticles was investigated. As shown 
in Fig. 3, the complete removal of RR141 was observed in 
acidic media after 10 min (pH=3.0±0.5). 

Fig. 4 presents the effect of contact time on the 
removal of RR141 for three different amounts of CuFe2O4 
(0.025, 0.05 and 0.1 g) over 1-60 min using 200 mL of 20 
mgL-1 RR141 under natural pH of RR141 solution (pH = 
5.0±0.5) and room temperature (T=30±1 oC). 
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The Mechanism of the Reduction of Hematite-

Magnetite Concentrate by Graphite-Calcium 

Carbonate Mixture in Hoganas Process 

 
S.M.A. Haghi 1     A. Zabett2      M. Mirjalili3 

 

1. Introduction 

Tunnel kiln sponge iron production process has some 

advantages over other coal-based processes including 

lower initial investment, ease of implementation and 

scalability. One main drawback of this process is the long 

process time and consequently excessive energy 

consumption, and therefore, more research has to be 

conducted to improve the energy efficiency and the 

productivity.  

Several studies have explored the mechanism of iron 

oxide reduction in coal-based processes. The importance 

of carbon gasification by CO2, heat conduction and 

gaseous diffusion in the pellets was mentioned in these 

investigations.  

There are not many scientific publications addressing 

the role of heat and mass transfer in the reduction of iron 

oxide in this process. The experimental conditions in these 

studies are such that the results do not provide a good 

interpretation from the effects of heat and mass transfer on 

the reduction of iron oxide in tunnel kiln. 

In this study, the mechanism of the reduction of 

hematite-magnetite concentrate in the form of a hollow 

cylindrical pellet in Hoganas process has been 

investigated using graphite-calcium carbonate mixture as 

the reductant. 

 

2. Experimental 

Hematite-magnetic concentrate (HMC) obtained from 

Golgohar Mining and Industrial Co., was used as iron 

oxide source (Table Ι). A mixture of graphite (Table II) 

with calcium carbonate (Table III) at a ratio of 5 to 1 was 

used as the reductant. 

  
Table 1. Chemical Composition of Hematite-Magnetite 

Concentrate (HMC) (wt %) 
Total Fe FeO SiO2 CaO Al2O3 MgO SO3 LOI 

65.73 7.95 1.81 1.02 0.26 1.02 0.33 0.95 

 

Table 2. Proximate Analysis of the Graphite (wt %) 
FC VM Ash Moisture 

89.28 7.69 1.69 1.34 

 

Table 3. Chemical Composition of Calcium Carbonate  

(wt %) 
CaO MgO Fe2O3 SiO2 Na2O SO3 LOI 

44.04 7.41 1.79 3.68 0.32 0.6 40.82 

 

The HMC samples were prepared as a hollow cylinder 

by adding water and sodium bentonite to reach the 

appropriate strength. The sample was dried in two steps: 

75 min at 110 °C and 90 min at 160 °C. 
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A heat resistant steel (A310) crucible was used. Two 

holes were arranged on the cap of the crucible to place the 

thermocouples inside the reductant mixture (Figure 1). 

The HMC sample was placed inside the crucible and the 

crucible was filled by the reductant mixture, as shown in 

Figure 1. In some experiments, high purity (>98%) 

hematite powder obtained from LOBA Chemie Co. was 

added to the reductant mixture to investigate the effect of 

carbon gasification rate on the reduction rate. The 

temperature was measured at two different points by K-

type thermocouples with a diameter of 1 mm located half 

through the crucible height (Figure 1). 

 

 
Fig. 1 Schematic of the configuration of materials and 

thermocouples in the crucible in (a) trimetric view and (b) 

front view of axial section. 

 

The crucible was placed in the furnace at room 

temperature and the furnace was heated up to 1000 °C at 

the heating rate of 10 °C/min. In order to investigate the 

progress of the reduction process, the experiments were 

run for different durations. In all experiments, the crucible 

was cooled in water immediately after removal from the 

furnace. 

TG-DTA experiments were performed by a BAHR 

STA 503 at a heating rate of 10 °C/min under argon 

atmosphere. X-ray diffractometer (XRD) analysis was 

conducted by a GNR device with monochromatic Cu-Kα 

in the angular (2θ) range of 20-90. LEO 1450 VP scanning 

electron microscopy was used to study the morphology of 

the metallic iron. 

 

3. Results and Discussion 

Time-temperature curves for To and Ti are drawn in Figure 

2. Three distinct phenomena can be observed in these 

curves. Moisture evaporation is well assignable at 100°C 

on the Ti curve. At about 850-870°C, the endothermic 

decomposition of calcium carbonate can be seen as a 

decrease in the slope on Ti curve in Figure 2. The last 

endothermic reaction which can be recognized on both Ti 
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and To curves is carbon gasification that occurs at about 

930-950°C. The  

decrease in the T-t curves due to the carbon 

gasification indicates that the rate of this reaction is 

limited by the heat conduction in the crucible.  

 

 

 

 

 

 

 

 

 
 

 

 

 

 

 

Fig. 2 Temperature-time curves obtained by the inner and 

the outer thermocouples at heating rate of 10 °C/min. 

 

Figure 3 shows the results of the reduction test using 

graphite-calcium carbonate mixture. As can be seen, the 

reduction rate increases after sample To-900 which 

corresponds to carbon gasification in the outer reductant 

mixture. After sample Ti-950, the reduction rate decreases 

due to the limiting effect of gaseous diffusion of CO to the 

FeO-Fe interface.  

In order to examine the effect of gasification reaction, 

hematite (6% of graphite) was added to the reductant 

mixture to enhance the gasification reaction. The results 

can be seen in Figure 4. Addition of hematite to the 

reductant mixture increased the reduction by about 9%. 

This can be related to carbon gasification and therefore it 

can be concluded that gasification reaction plays a 

meaningful effect on the reduction rate during the middle 

to the final stages.   
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig. 3. Reduction progress vs time using graphite-calcium 

carbonate mixture as reductant. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig. 4. Effect of hematite addition in the graphite-calcium 

carbonate mixture on the reduction rate versus time. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig. 5. Secondary electron micrograph from the metallic 

iron whiskers formed at the outer layer. 

 

Fig. 5 shows the SEM images of the metallic iron layer 

outside the sample Ti-950-60. According to this Figure, 

the iron whiskers are evident in this region.  

 

4. Conclusions 

In this study, the mechanism of reduction of hematite-

magnetite concentrate (HMC) with graphite-calcium 

carbonate reductant mixture was investigated.  

- The heat transfer inside the crucible affects the initial and 

middle stages of the reduction process (up to 63% 

reduction).  

- The diffusion of reducing gas to the FeO-Fe reaction 

interface and carbon gasification by CO2 are the mixed 

controlling mechanism in the middle to the final stages 

of the process (63% to 93% reduction).  
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Fig. 1. Results of predicted model and experimental 

observations 
 

Table 1Validation of the proposed model by Statistical 
error measures 

 

 
Fig. 2. comparisons between the results of Li et al. (1997) 
and Chang et al. (2000) and the developed GMDH models 

 
2.2. Sensitivity Analysis 
To determine the most important parameters in estimation 
of conversion percentage, a sensitivity analysis (ST) is 
done. To more illustrate the results of GT analysis, the 
values of Vratio for different scenarios are shown in Fig. 3. 
  

 
 Fig 3. Results of Gamma Test (the values of Vratio for 

different scenarios) 
 

2.3. Parametric Analysis 
To more validate the robustness of developed model, a 
parametric analysis is performed to ensure that the results 
of proposed GMDH model are in line with physical 
concepts of the reaction kinetic. The results of parametric 
analysis are presented in Fig.4  

 

 
Fig. 4. The results of parametric analysis for a) different 

temperatures b) nitrogen percentage 
 

3. Conclusions 
In the present study, an effective predictive model based 
on group method of data handling (GMDH) is developed 
to estimate the kinetic of silicon nitride formations. To 
achieve this, a comprehensive database including 2186 
data vectors is obtained from experimental results in 
literature. Several influencing parameters such as time, 
temperature, nitrogen percentage, pellet size, and silicon 
particle size are considered as input variables to model the 
conversion percentage. The accuracy of developed 
GMDH model is evaluated through the most common 
statistical error parameters. The results of performance 
analysis indicated that the developed model with R=0.966 
and R2=0.93 has a remarkable accuracy in estimation of 
conversion percentage. To further confirm the accuracy of 
developed model, its performance is also compared with 
two most common previous models of Chan et al. (2000) 
and Li et al. (1997). The results showed that the previous 
models perform well in earlier times of reaction while 
their predictions are remarkably overestimate after time of 
75 min. However, the developed GMDH model showed a 
remarkable agreement with experimental results for the 
whole duration of reaction.  

To determine the most effective parameters in 
prediction of conversion percentage, the Gamma Test 
(GT) is applied. Results of sensitivity analysis indicated 
that the time and nitrogen percentage are the most 
important parameters. The temperature, silicon particle 
size, and pellet size were the other important parameters, 
respectively. To ensure that the results of developed model 
are in line with physical concepts latent in the problem, 
the parametric analysis is also implemented. The results 
confirmed the robustness of GMDH model in capturing 
physical patterns in the used database and also previous 
studies.   
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Prediction of Silicon Direct  
Nitridation Kinetic By An Efficient and 

Simple Predictive Model Based on Group 
Method of Data Handling 

E. Shahmohamadi*1  F. Golestanifard2  A. Mirhabibi3  
 

1. Introduction 
Silicon nitride as one of the most practical engineering 
ceramics has been widely applied as a high temperature 
structural material. Several advantages such as high 
resistance against thermal shock and corrosion, high 
strength, lower density in comparison with metallic 
component, and biocompatibility make it popular as a 
structural material in cutting tools, gas turbine, diesel 
engine, precision bearings, and biomaterials. RBSN 
production method is one of the most economical methods 
to produce the silicon nitride for near net shape formation 
in comparison with the other producing methods. 
Although the RBSN method is cost-effective, it takes time 
for complete nitriding. Several parameters like physical 
properties of silicon pellet (e.g., size, density, pore size, 
and pore type) and gas properties (composition, flow rate, 
and pressure) can be effective on reactant diffusivity. A 
flexible model that can effectively consider all these 
parameters is one of the most important issues in 
simulation and prediction of kinetic behavior of silicon 
nitridation. Several efforts have been achieved to model 
the kinetic of reaction. Most of these models have been 
developed to illustrate gas-solid reactions (without 
presence of catalyst). Models are classified in three main 
groups: pore model, particle-pellet model and volume 
reaction model. The sharp interface model (SIM) has been 
introduced as a specific condition for gas–solid reactions 
for the cases that the primary particles are solid and 
nonporous. The main idea behind this assumption is that 
the reaction occurs in the sharp interface of reacted and 
unreacted solids while the reaction takes place in the 
whole pellet in case of the porous particles. SIM 
conditions could be applied to both particle-pellet and pore 
models.  

In general, there are different mechanisms that control 
the kinetic of silicon nitridation during the reaction. 
Mechanisms involved at initial stage can be also 
completely different from the final stage.  Furthermore, in 
special duration of reaction, several mechanisms may 
work in parallel. In this regard, the mentioned analytical 
models cannot consider all complex mechanisms involved 
during the reaction. As a result, there are always 
remarkable scatters between experimental results and the 
predictions of mentioned models during the whole 
reaction or a special period of reaction. On the other hand, 
several influencing parameters affect the reaction kinetic 
that must be considered in the mentioned models.    

Recently, machine learning approaches such as 
Artificial Neural Networks (ANNs) and ANFIS as the 
most common soft computing methods have been 
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employed to overcome these limitations in material 
science. Results confirmed the superior performance of 
data mining-based approaches. However, the ANN and 
ANFIS models do not give enough insight into the 
generated models and are not as easy to use as the 
empirical formulas. Among the soft computing methods, 
the GMDH network is known as a self-organized method 
to model and discover the behaviors of unknown or 
complicated systems based on given input–output data 
points. The main objective of this study is to investigate 
the efficiency of the GMDH network for predicting the 
kinetic of silicon nitridation. The main advantage of 
GMDH method in comparison with methods like ANN is 
that the dependencies between input parameters and 
output parameter are represented in parametric form as an 
equation while these dependencies are hidden within 
neural network structures in ANN method. To develop a 
simple and efficient predictive model based on GMDH, a 
comprehensive database from literature containing 2186 
experimental results is applied. The developed GMDH 
model related the conversion percentage of silicon to the 
time, temperature, nitrogen percentage, pellet size, and 
silicon particle size. The developed GMDH results are 
also compared with two most common existing models 
through statistical error indicators. The relative 
importance of significant parameters dealing with 
conversion percentage is also investigated through 
sensitivity analysis. The robustness of proposed GMDH 
model is also verified through a parametric analysis. 
 
 2. Result and Discussions 
2.1. Performance Analysis.  The results of developed 
GMDH model and the actual experimental observations 
for training and testing datasets are depicted in Fig.1, 
respectively. Furthermore, the errors and the best fitted 
normal distribution on these errors are shown in these 
figures. As shown, there are good agreements between the 
predicted conversion percentage by GMDH model and the 
observed ones for both training and testing datasets.  

To quantitatively evaluate the performance of 
developed model, the statistical error parameters are 
presented in Table 1 for both training and testing datasets.  
The comparisons between the results of Li et al. (1997) 
and Chang et al. (2000) models and the developed GMDH 
model are depicted in Fig. (2). According to this figure, in 
general, the developed GMDH model showed a 
remarkable agreement with experimental results for the 
whole duration of reaction and outperformed the other 
models.   
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toughness compared to the dissimilar weld by ERCu filler, 
which was due to the existence of much more Ni in the 
composition. 
  
3.3. The sigma phase formation. The sigma phase is a 
detrimental compound in stainless steels which may form 
during manufacturing processes or service life. In the weld 
zone of the autogenous weld, after post-weld heat 
treatment, there were some precipitates. Based on the low 
amount of Ni and high amount of Cr, these precipitates 
could be the sigma phase (Fig. 2). The results of JMatPro 
calculations also predicts the formation of sigma phase in 
the weld zone after heat treatment. The dissimilar weld 
zones did not contain sigma phase even after heat 
treatment. It is because of the existence of Cu or Ni/Cu in 
the composition. The Cu and Ni are austenite stabilizer 
elements which inhibit the sigma formation. The JMatPro 
calculations show that adding a little amount of Cu or 
adding much more Ni to the 316L steel move the sigma 
phase TTT curves to the lower temperatures and also 
increase the time needed for sigma phase formation.  

4. Conclusions 

 The autogenous 316 steel weld consists of austenite 
dendrites. The dissimilar weld fabricated by ERNiCu-
7 and ERCu filler metals had a microstructure 
consisted of Ni/Cu-rich and Cu-rich phases among the 
stainless-steel dendrites.  

 The dissimilar joints had a higher strength comparing 
with the Cu base metal. The fracture toughness of the 
weld with ERNiCu-7 filler was highest due to the 
existence of much more Ni. 

 Some sigma phase particles can be found in the 
autogenous 316 steel weld after heat treatment but the 
existence of Cu or Ni (austenite stabilizers) in 
dissimilar copper to 316 steel joints prevents the 
formation of sigma phase. 

 
 

  

 
 

Fig. 2 – Sigma phase in autogenous 316 steel weld and the EDS results revealed by oxalic acid. 
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Evaluation the Microstructure and 
Mechanical Properties of the Dissimilar 

Joint between Pure Copper and Stainless 
Steel 316 

 
Mostafa Jafarzadegan1  Reza Ahmadi2*  

 Mohammad Talafi Noghani3  Ahmad Miri4 
 
1. Introduction 
Joining of dissimilar alloys is widely used in different 
industries. The stainless steels and pure copper have 
different thermomechanical properties that makes those 
difficult to weld. However, dissimilar joints of stainless 
steels and pure copper have a wide range of application in 
cooling systems and heat exchangers. The joining of 
copper to stainless steels causes an inhomogeneous 
structure and may have some problems, including the 
formation of gaseous pores in copper and formation of 
sigma phase in stainless steels.  

In this paper, the microstructure and mechanical 
properties of dissimilar GTAW of stainless steel 316 to 
copper is investigated and the formation of sigma phase 
after post-weld heat treatment is studied.  
 

2. Experimental procedures 
The dissimilar joints of stainless steel 316 and 
commercially pure copper with 5 mm-thick were prepared 
using GTAW method with two different filler metals 
(ERNiCu-7 and ERCu). The autogenous welding of 
stainless steel 316 plates is also performed with 316L filler 
metal to compare with the dissimilar joints. To investigate 
the effect of post-weld heat treatment on the joints, the 

autogenous and dissimilar welds were heat treated at 850°c 

for 14 hr followed by cooling in the furnace.  

 
3. Results and discussions 
3.1. Microstructure.  The microstructure of autogenous 
weld of steel 316 showed austenite and small amounts of 
delta ferrite in the fusion zone. The HAZ of stainless steels 
represented a slightly grown austenite grains, as well. The 
formation of delta ferrite at the HAZ near the weld pool 
prevented the austenite grains growth.  
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Using ERNiCu-7 and ERCu as filler metals to join 
cooper to stainless steel 316 resulted in a similar 
microstructure of HAZs (Fig.1). The copper grains 
extremely grew from 25 μm in base metal to 170 μm in 
HAZ. The Copper and iron have a low solubility in each 
other; therefore, the dissimilar welds consist of two 
different phases. The welded zones with ERNiCu-7 and 
ERCu fillers contained the Ni/Cu-rich and Cu-rich phases 
among the Fe-rich dendrites, respectively. There were 
some gas pores and inclusions which usually existed in the 
dissimilar copper to stainless steel joints.  

 

 
 

Fig. 1 – The microstructure of the dissimilar joints. HAZ 
and base metal of copper in the weld with (a) ERCu and (b) 

ERNiCu-7 filler; the interface of 316 stainless steel HAZ 
and the weld zone with (c) ERCu and (d) ERNiCu-7 filler; 

the middle part of fusion zone with (e) ERCu, and (f) 
ERNiCu-7 filler. 

 
3.2. Mechanical properties.  The fracture of transversal 
tensile specimens occurred in copper HAZ which was the 
result of sever grain growth. The impact test indicated that 
the higher toughness was related to the autogenous 316 
steel. The dissimilar weld by ERNiCu-7 filler had a higher 
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Fig. 2 The changes of wear rate with different weight 

percentages of alumina reinforcing phase. 

The best abrasion properties of the produced coatings are 
obtained in 25% by weight of alumina reinforcing phase. 
Figure 3 shows the XRD pattern of the sample coated on 
a copper substrate with a fuel to oxidizer ratio of 1.25 and 
the use of 25 wt. % graphite.  

 

 
Fig. 3- X-ray scattering pattern for the sample coated with a 

fuel to oxidizer ratio of 1.25. 

4- Conclusion  
1- The highest coating temperature and abrasion resistance 

were obtained in the ratio of 25 wt. % of the alumina 
reinforcing phase. 

2- The wear resistance results showed 400% increase in 
the wear resistance of the coated surface compared to 
the base metal. 

3- Copper-alumina nanocomposite coating formed by 
solution combustion synthesis method had high 
adhesion strength and contained many pores. 

4- This coating was synthesized in only one step and was 
placed on the copper substrate in the air atmosphere. 

5- The particle size of the alumina ceramic phase 
synthesized in this study was less than 20 nm. 
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The Increase in the Wear Resistance of 
Copper Substrate Coated by Cu-Al2O3 

Nanocomposite through Solution 
Combustion method 
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1. Introduction 
Copper has different usages in industry. However, the low 
surface mechanical properties i.e., abrasion resistance and 
hardness are some of the most important limiting factors 
of its application. The use of ceramic particles such as: 
TiO2, SiC and Al2O3 as reinforcing phases of copper 
matrix is a good way to eliminate mentioned defects. On 
the other hand, it preserves the inherent properties of the 
copper phase. Amongst, alumina is the most favorite 
reinforcing phase due to its cheapness, desirable strength, 
and stability at high temperatures.  

There are many surface engineering methods for the 
production of the nanocomposite coatings, such as: 
spraying, sol-gel, co-deposition and milling. Each method 
has some drawbacks that limit its application. The most 
important of them are strict control of the coating process, 
cost, time consuming, the need for sophisticated 
technology, and complementary operations of these 
methods. Therefore, the introduce of new methods with 
high efficiency and low cost is the aim of many researches. 

Solution combustion synthesis (SCS) method usually 
involves the self-propagation reactions in a solution of 
various metals nitrates and fuels that can be classified 
according to how the synthesis process is performed. In 
this research, for the first time, the solution combustion 
synthesis method was used to produce copper-alumina 
nanocomposite coatings. In addition, an attempt was made 
to apply the desired coating on the copper substrate in one 
step and in the air atmosphere. 
 
2. Materials and Method 
To produce copper-alumina nanocomposite coating by the 
SCS method, copper and aluminum nitrates were used as 
oxidizers and urea was used as fuel. Graphite was also 
used as an auxiliary material to prevent the oxidation of 
metallic copper synthesized in the air. 

Graphite was mixed thoroughly with copper, 
aluminum nitrates, and urea. Water was added to the 
obtained solid mixture.  The prepared solution was placed 
on a hot plate at the temperature of 300 °C. During 
heating, the solution was constantly stirred by a magnet at 
140 rpm. The copper substrate was placed in the container 
containing the solution. After the water was evaporated 
and the gel formed, the combustion took place quickly and 
after about four minutes, the coating settled on the 
substrate. Wear resistance values measured for coating 
produced by different weight percentages of alumina (5, 
15, 25, 35 and 45 wt. %) as the reinforcing phase. 
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In order to synthesize products containing 5, 15, 25, 35 
and 45% by weight of alumina reinforcing phase, the 
amount of copper and aluminum nitrates were calculated 
according to Equation (1). Table 1 shows the 
stoichiometric coefficients of Equation (1) for the 
production of coatings with different ratios of alumina as 
reinforcement phase. 

 
aAl (NO3)3 + bCu (NO3)2 + cCO (NH2)2 = dCu + eAl2O3 

+ fCO2 + gH2O +hN2                                                    ( 1) 

 
Table 1. Coefficients related to Equation 1 for producing 

coatings with different weight percentages of alumina 
reinforcing phase 

 

3. Results and Discussion 
Figure 1 shows the temperature-time curves of the 
coatings formed with different ratios of the alumina 
reinforcing phase.  

The abrasion behavior of the coated samples with 
different percentages of alumina phase was studied and 
the abrasion rate values in terms of different percentages 
of alumina reinforcement phase are shown in Figure 2. 

  

 
Fig. 1. Temperature curves with time for samples with 

different ratios of alumina phase. 
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