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   يم واناداكسيد ي ديك نازك ترموكرومي يه لايده پوشش
 يشه شيژل رو-با روش سل

  يركاظمي ميدمحمد، س*يكتا ي افتخاريژن كلا، بيمحسن فلاح وسط

  يران دانشگاه علم و صنعت اي، مواد و متالورژي مهندسي دانشكده
* beftekhari@iust.ac.ir 

  :چكيده    :اطلاعات مقاله
    1396 ارديبهشت 2: دريافت
    1396 مرداد 22: پذيرش

    
    :كليد واژه

ــتحاله ــاديم، اســ ي  اكــــسيد وانــ
ژل، -مونوكلينيك به تتراگونال، سل   

  انرژي باند ممنوعه، مقاومت پوشش

  

دارد بـا   ) روتايـل (اي از فـاز مونوكلينيـك بـه تتراگونـال            استحاله C 68°كه در دماي    ) VO2(اكسيد واناديم   
) GIXRD(نتـايج پـراش پرتـو ايكـس         . ژل اعمال شـد   -هاي سودا لايم و با روش سل      موفقيت روي شيشه  

روسـكوپي طيـف نفـوذي      با اسـتفاده از آزمـون اسپكت      .  در پوشش بود   V6O13 و   VO2حاكي از وجود دو فاز      
آزمـون مقاومـت سـنجي    .  بدست آمدeV 65/1، انرژي باند ممنوعه براي پوشش در حدود )DRS(انعكاسي  
نـشان داد كـه مقاومـت    ) VO2ي بالاتر از دماي استحاله (C100°اي در دماي اتاق و دماي    نقطه 4سطحي  

هـاي  بررسـي .  يافتـه اسـت     كاهش C100° در دماي    Ω 200 به   C25° در دماي    KΩ 600پوشش از حدود    
نيـز نـشان    ) FESEM(ريزساختاري صورت گرفته با استفاده از ميكروسكوپ الكتروني روبشي نشر ميـداني             

با توجه بـه نتـايج      . اندروي سطح شيشه توزيع شده    ) nm 70-40( به صورت يكنواخت     VO2دادند كه ذرات    
 و مقـدار زبـري      nm 18در حـدود    ، ميزان زبـري متوسـط سـطح         )AFM(آزمون ميكروسكوپ نيروي اتمي     

  . تعيين شدnm 120ماكزيمم نيز در حدود 
  

  مقدمه -1
موضوع گرم شدن زمين يكي از مسائل مهم حـال حاضـر            

ها، حمل  باشد و كاهش مصرف انرژي در ساختمان      ميدنيا  
. هاي غلبه بر اين مـسئله اسـت       كي از راه  يو نقل و صنعت     

ــشه ــان    شي ــسترده در مي ــه صــورت گ ــوكروم ب ــاي ترم ه
هـا دو   ايـن شيـشه   . شـود هاي كروموژن استفاده مي    شيشه

ك يك حالت شفاف با ميزان عبور نور بالا و          ي: حالت دارند 

عبـور نـور كـم، كـه زمـاني اسـتفاده            حالت كدر با ميـزان      
تـر و بـالاتر از     شوند كه دماي پنجره بـه ترتيـب پـايين          مي

  .باشد) Tτ(دماي استحاله 
 ترموكروميك روي شيشه، در بـين       يك لايه يبراي ايجاد   

تمامي مواد ذكر شده، اكسيد واناديم، مخصوصا فاز اكـسيد          
نـه   ديدگاه بهتـرين گزي    3از  ) VO2ا همان   ي) (IV(واناديم  

تـري بـه دمـاي      اول اينكه اين تركيب پاسـخ سـريع       . است
هادي شفاف بـه حالـت          ك حالت نيمه  يدهد و از      محيط مي 



  يشه شيژل رو- با روش سليم واناداكسيد ي ديك نازك ترموكرومي يه لايده پوشش

 

  1396    بهار1ي  شماره   6ي  دوره  2
 

دوم . كندتغيير مي) هادي به فلزي نيمهاستحاله(فلزي مات 
اينكه در حين استحاله، پرتوهاي فرابنفش تقريباً بـه طـور           

ون شوند ولي پرتوهاي نور مرئي تقريباً بـد        كامل جذب مي  
 يكننــد؛ و ســوم اينكــه دمــاي اســتحالهتــأثير عبــور مــي

تـوان بـه دمـايي كمتـر از دمـاي           هادي به فلز را مـي      نيمه
ه در  از مـشكلاتي ك ـ   . ]2[،  ]1[ طبيعي آن رساند     ياستحاله
هاي حاوي پوشش اكسيد واناديم وجود دارد، پايداري شيشه

 فـاز   20 تا   15 بين   V-Oدر دياگرام فازي    .  است VO2فاز  
اين فازها  . شودمشاهده مي ...  و   V2O3  ،V2O5  ،VO2مانند  

 اول يشـوند، دسـته  به طور كلي به دو دسـته تقـسيم مـي    
 و  x=3- 9 بـراي    VxO2x-1فازهاي مگنلي با فرمـول كلـي        

. ]V2xO5x-2 ]3 دوم، فازهاي وادزلي با فرمول كلي     ي ستهد
ي خـود در    اين اكسيد در دماهاي كمتر از دمـاي اسـتحاله         

°C68 هادي بوده و ساختاري مونوكلينيـك دارد ولـي          نيمه
با ) روتايل( ساختاري تتراگونال    C68°در دماهاي بيشتر از     

  .]4[رفتاري شبيه به فلزات دارد 
ترين دماي استحاله را به دماي محـيط         نزديك VO2هرچند  

. دارد، اما با اين وجود بايد اين دما را به دماي محـيط رسـاند       
توانند دماي اسـتحاله را     هاي با شعاع يوني بيشتر مي     افزودني

، ]W+6]5[  ،Ta+5  ،Nb+5 ]6[  ،Tb+3 ]7كاهش دهند؛ ماننـد     
Mg+2 ]8[   و Ti+4 . هـاي بـا شـعاع يـوني كمتـر          اما افزودني

 و  Sn+4 ]9[  ،Cr+3دهند؛ ماننـد    دماي استحاله را افزايش مي    
هر چه ميزان اختلاف شعاع يوني بـين يـون افزودنـي و             ... . 
و  بيشتر باشد، ميدان تنش ايجاد شده بيشتر بـوده           V+4يون  

اثــر بيــشتري روي دمــاي اســتحاله خواهــد داشــت؛ چــه در 
دهند و چـه در     هايي كه دماي استحاله را كاهش مي      افزودني
در بـين   . دهند   كه دماي استحاله را افزايش مي      ييهاافزودني

بيشترين كـاهش    هاي استفاده شده، تنگستن   تمامي افزودني 
ي هاي متعددي نيز بـرا روش. )C/at% W 25°(دما را دارد 

، ]10[ژل  -سنتز اين پوشش به كار رفتـه اسـت ماننـد سـل            
، ليـزر پالـسي     ]12[، رسوب دهي از فاز بخار       ]11[كندوپاش  

  ... . و ]9[
هاي هوشمند، از ديگر كاربردهـاي      علاوه بر كاربرد در شيشه    

تـوان بـه قطعـات       اكسيدهاي وانـاديم مـي     يپوشش و بدنه  
ــد ــويض كنن ــستم يتع ــسورها، سي ــريع، سن ــوق س ــاي   ف ه

هـــاي ، سيـــستمIRســـنج ، تـــابش]13[ميكرومكـــانيكي 
ــره ــات    ذخي ــزري، قطع ــكنرهاي لي ــوگرافي، اس ــازي هول س

هــاي راديــاتوري كوچــك بــراي فــضاپيما، در فعاليــت    
 نور خورشيد   يهاي كنترل كننده   ، پوشش ]14[فتوكاتاليستي  

، ]16[هاي يون ليتيمـي     ، بولومترها، الكترودهاي باتري   ]15[
اشـاره  ... سپرهاي خورشيدي، ترانزيستورهاي اثـر ميـدان و         

 .]17[نمود 

 VO2در اين پژوهش سعي شده تـا يـك پوشـش از جـنس         
از آنجـا كـه ايجـاد       . هاي سودا لايم ايجاد شـود     روي شيشه 

 بسيار مـشكل اسـت و بـا كـوچكترين           VO2پوشش خالص   
تواند در حين فرآيند اكسيد شـود، نيـاز اسـت تـا             مشكلي مي 

ي خاصي را اعمال كرد تا پوشـش مـورد          شرايط كنترل شده  
ي پوشــش،  پــس از تهيــه. دار شــودنظــر تهيــه شــده و پايــ

آناليزهايي به منظور بررسـي نـوع پوشـش و سـاير خـواص              
  .ترموكروميك آن نيز انجام شد

  هاي تجربيفعاليت -2
به منظور ايجـاد يـك پوشـش ترموكروميـك از جـنس دي              

 V2O5, 99.5%(اكسيد واناديم، از پودر پنتوكـسيد وانـاديم   
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purity( اگزاليك اسيد ،)H2C2O4, 99 % purity ( و اتانول
)C2H5OH, 99.9% purity ( ــد ــتفاده ش ــين . اس همچن

هاي سودا لايم تهيـه شـده از شـركت            ها روي شيشه  پوشش
Corning  توانـد اثـر مهمـي      نوع زير پايه مـي    .  اعمال شدند

بـراي مثـال، بـا      . روي خواص پوشش نهـايي داشـته باشـد        
هاي سودا لايم، موضوع نفوذ يون سديم به        استفاده از شيشه  

توانـد منجـر بـه      شـود كـه در نتيجـه مـي        وشش مطرح مي  پ
هاي كوارتزي،  ولي شيشه . تخريب ويژگي ترموكروميك شود   

  .مشكل نفوذ سديم را ندارند
 تهيه V+4به منظور ايجاد پوشش ابتدا بايد سل حاوي يون       

 g 2 پـودر پنتوكـسيد وانـاديم بـا          g 1بـدين منظـور     . شود
 مقداري اتـانول    اگزاليك اسيد در يك ظرف مخلوط شده و       

سـپس ايـن ظـرف      . نيز به عنوان حلال به آن اضافه شـد        
ــاي   ــزن C120°تحــت رفلاكــس و در دم  روي يــك هم

اين عمل تا زماني كه يك سل آبي        . مغناطيسي قرار گرفت  
 اسـت، تهيـه     +V4هـاي   رنگ شفاف، كه بيانگر حضور يون     

  .شود ادامه يافت
ا در  ه ـبه منظور پوشش دهي سل روي شيشه، ابتـدا شيـشه          

 برش داده شده و سپس بـا اسـتون، اتـانول و             cm 2×2ابعاد  
آب ديونيزه شده در حمام آلتراسونيك شـست و شـو و تميـز     

اعمال پوشش نيز با استفاده از دستگاه پوشـش دهـي           . شدند
). rpm 750با سرعت (ها اعمال شد  روي اين شيشه  1دوراني

 و بـه  ها ابتدا در اتمسفر هـوا   پس از پوشش دهي، اين شيشه     
 خـشك شـدند تـا حـلال اضـافي از        C70°آرامي در دمـاي     

هاي پوشـش داده شـده      در نهايت شيشه  . سيستم خارج شود  
بــا خلــوص (تحــت عمليــات حرارتــي در اتمــسفر نيتــروژن 

  
1 Spin coating 

ــدود    % 999/99 ــاز ح ــوي گ ــاي )cc/min 20و فل ، در دم
°C550  ــي ــرارت ده ــرعت ح ــان  C/min5° و س ــا زم  و ب

  .د ساعت قرار گرفتن2ماندگاري 
هـاي رخ داده در طـي عمليـات         به منظـور بررسـي واكـنش      

حرارتي، ابتدا مقداري از سل، در هوا و دماي محيط خـشك            
 DTA/TG, Bahr(شده و تحت آزمون گرماسنجي تفاضلي 

STA 504 (از آنجا كـه ايـن   . در اتمسفر آرگون قرار گرفت
، )VOC2O4(پودر قبل از عمليات حرارتي آمورف بوده است         

 بررسي پيوندهاي موجود در اين كمـپلكس نيـز از           به منظور 
 ,FTIR( مـادون قرمـز   ي آناليز طيف سنجي تبـديل فوريـه  

Perkin Elmer, Spectrum one (به منظـور  . استفاده شد
بررسي فازي پوشش اعمال شده نيز از پـراش پرتـو ايكـس             

)GIXRD, Philips PW 1730 (هـاي  بررسي. استفاده شد
فاده از ميكروسكوپ الكتروني روبـشي     ريزساختاري نيز با است   

صـورت  ) FESEM, TE_SCAN MIRA3(نشر ميـداني  
 4بررسي عملكرد پوشش نيز با مقاومـت الكتريكـي          . گرفت

 C100) 4-point probe°نقطـه در دمـاي اتـاق و دمـاي     

resistivity, PID Control Oven, Scientific 

equipment & services, Research model (  صـورت
هاي سطحي نيز توسط ميكروسكوپ نيـروي        بررسي. گرفت
 بـا  contactدر حالت ) AFM, SPM, FemtoScan(اتمي 

  . انجام شدnN 5پروب سيليكوني و نيروي 

  نتايج و بحث -3
پس از اتمام همزدن مغناطيسي تحت رفلاكس، واكنش زير         

  :دهددر ظرف رخ مي

1 (     V2O5+3H2C2O4→2VOC2O4+3H2O+2CO2 
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 از پودر خـشك شـده در اتمـسفر          DTA/TGز  ي آنالي نتيجه
با توجه بـه    .  نشان داده شده است    1در شكل   ) آرگون(خنثي  

تـوان گفـت كـه پيـك گرمـاگير موجـود در             اين نمودار، مي  
°C100      مربوط است بـه خـروج آب آزاد، پيـك گرمـاگير در
°C170             مربوط است بـه خـروج آب سـاختاري و همچنـين 

پيـك  ). 2واكـنش  (ه در پودر  اگزاليك اسيد باقيماند يتجزيه
 را نيز با توجه به نمـودار كـاهش          C250°گرماگير موجود در    

. OHتوان نسبت داد به شكسته شـدن پيونـدهاي          وزن، مي 
توان به  دليل  ماهيت نـانومتري پـودر و در            اين پيوند را مي   

 بسيار بالاي پودر نسبت داد كه در        ي آن سطح ويژه   ينتيجه
ايـن  . ]18[تر ايجاد شـود     وندي قوي نتيجه باعث شده كه پي    

 2 شـكل    تهيـه شـده در    FTIRامر با توجه به تصاوير طيف       
توان مشاهده  با توجه به اين دو شكل مي      . نيز مشخص است  

امواج مادون قرمز در دماهـاي كمتـر از         نمود كه ميزان عبور     
°C250         به مراتب بيشتر از ميزان عبور امواج IR    عبـوري در 

هـاي مـشاهده شـده در         پيـك  . است C250°دماهاي بيشتر   
ك پيك گرماگير كـه در وسـط        يبه صورت    (C340°حوالي  

نيز بـه ترتيـب نـسبت     ) ك پيك گرمازا نيز موجود است     يآن  
 VO2  ،CO بـه    VOC2O4 يهاند به واكنش تجزي   داده شده 

شـود و همچنـين بـه احتمـال زيـاد بـه              تجزيه مـي   CO2و  
اكسيداسيون پـودر بـه دليـل اكـسيژن موجـود بـه صـورت               

احتمالا به دليـل حـضو اكـسيژن در گـاز آرگـون             (ناخالصي  
پيك گرمازاي  . نسبت داد ) استفاده شده در حين انجام آزمون     

°C440       بت داده شـده     نيز به كريستاليزاسيون فاز نهايي نـس
 .است

2(          H2C2O4→H2O+CO2+CO 

  

  
 تحت اتمسفر گاز خنثي از DTA/TGنتايج آزمون  -1 شكل

  پودر خشك شده

  
 از پودر عمليات حرارتي شده در FTIRآناليز  -2 شكل

°C210 و °C270.  

 GIXRDآناليز فازي پوشـش اعمـال شـده توسـط آزمـون             
 نمايش داده   3ي اين آزمون در شكل      صورت گرفت و نتيجه   

توان مشاهده نمـود كـه      با توجه به اين شكل مي     . ه است شد
 موجود كه مربوط به فاز آمـورف زمينـه          يك تپه يعلاوه بر   

ك ي ـباشد، دو فاز ديگر نيز به دست آمده اسـت،           مي) شيشه(
 V3O16ك فاز ي و 01-081-2393 با شماره كارت  VO2فاز  

جا كه تفكيك اين دو     از آن . 01-071-0297با شماره كارت    
ها كـه در برخـي مـوارد بـه          هاي آن  ز به دليل نزديكي قله    فا
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باشـد،   اسـت، سـخت مـي      صورت همپوشـاني نمايـان شـده      
قين بيـان كـرد كـه    يتوان با توجه به اين آزمون به طور   نمي

كدام فاز وجود دارد و يا اينكه در صورت وجود هر دو فاز، هر 
 بـه . شـوند كدام چه كسري از كل فاز كريستالي را شامل مي     

منظور بررسي بيشتر و بهتر اين موضوع آناليزهـاي ديگـري           
. مورد نياز اسـت كـه در ادامـه بـه آن پرداختـه خواهـد شـد              

اي كه بايد بدان دقت كرد اين است كه به دليل اينكـه              نكته
پوشش اعمال شده روي اين شيشه ضخامت نـسبتا بـالايي           
داشته و پوشش دهي در چند مرتبه روي آن صـورت گرفتـه             

ون سديم از زيرپايه به پوشش در حـدي نبـوده           ينفوذ  است،  
نفوذ سديم از   . كه بتواند فازي در طيف مورد نظر ايجاد نمايد        

ي زير پايه به پوشش اصـلي و ايجـاد محـصولاتي از             شيشه
در ...)  و   NaV4O7  ،NaV6O15ماننـد   (جمله وانادات سديم    

  .]19[ها بيان شده است برخي گزارش

  
 اعمال شده روي VO2 از پوشش GIXRDطيف  -3 شكل

  شيشه

بررسي ريزساختاري پوشش ايجاد شده نيـز توسـط دسـتگاه           
FESEM         نمايش داده   4 صورت گرفت و نتايج آن در شكل 
به منظور بررسي كيفيت پوشش اعمالي از تصوير        . شده است 

ــايي  ــشه  x5000در بزرگنم ــصوير نق ــده و ت ــتفاده ش ي  اس
  ). b-4شكل (ر آن تهيه شد پراكندگي عنصر واناديم د

  
زرگنمايي بتصوير در ) cتصوير نقشه توزيع پراكندگي واناديم، ) b برابر، 5000تصوير پوشش در بزرگنمايي ) a -4 شكل

  . از پوششEDSآناليز ) d برابر و 50000
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توان مشاهده نمود كه وانـاديم بـه    مي b-4با توجه به شكل     
 و كيفيـت    صورت مطلوبي در سراسـر زيرپايـه پخـش شـده          

 نيز پوشـش    c-4در شكل   . دهي در حد مطلوبي است     پوشش
 نمـايش داده    x50000تـري در بزرگنمـايي      به صورت واضح  
توان مشاهده كرد كـه پوشـش بـه صـورت           شده است و مي   

ي ايـن   انـدازه .  اسـت   هايي در هم تنيده رشد كرده     كريستال
شـكل  .  بوده اسـت   nm 70-40ي  ها در محدوده  كريستاليت

4-d ز آناليز    نيEDS    ي مشخص شده    گرفته شده از محدوده
با توجه به نتايج ايـن آنـاليز        . دهد را نشان مي   c-4در شكل   

هاي سيليسيم، كلسيم، منيـزيم و      توان بيان كرد كه پيك    مي
هـستند و پيـك وانـاديم       ) شيـشه (سديم مربوط به زيرپايـه      

توان گفت سديم به مربوط به پوشش اعمال شده؛ هرچند مي
توانـد بـه    ي كوچكي كـه دارد مـي       تحرك بالا و اندازه    دليل

پوشش اصلي نيز نفوذ كرده باشد و همانطور كـه بيـان شـد              
  .]19[تركيبات سديم وانادات را تشكيل دهد 

 در حالـت    AFMبه منظور بررسي كيفيت سطحي از آنـاليز         
 نمايش داده 5نتايج اين آزمون در شكل      . تماسي استفاده شد  

با توجه به نتايج به دسـت آمـده از ايـن آزمـون،              . شده است 
 نانومتر است اين درحالي اسـت كـه         18مقدار زبري متوسط    

ت باشد كه به جهت ذرا نانومتر مي120مقدار زبري ماكزيمم 
دهد كلوخه شده است، اما عدد پايين زبري متوسط نشان مي         

  .ميزان ذرات كلوخه شده به نسبت كل سطح كم است

  
  . گرفته شده از سطح پوششAFMتصاوير  -5 شكل

به منظور بررسي خاصـيت ترمـوكروم ايـن پوشـش و رفتـار        
هادي به فلز در آن از مقاومت سنجي سـطحي كـه بـه              نيمه

با اسـتفاده از    . پذيرد استفاده شد  اي انجام مي   نقطه 4صورت  
 و  MΩ 1اين آناليز، مقاومت پوشش در دماي اتاق در حدود          

ي پوشـش در    كه بالاتر از دماي استحاله     (C°100در دماي   
اين افت قابـل   .  اندازه گيري شد   Ω 200، در حدود    ) است 68

ي توجه در مقاومـت الكتريكـي مربـوط اسـت بـه اسـتحاله             
 در  VO2نطور كـه اشـاره شـد،        هما. VO2صورت گرفته در    

) C°68در حـدود  (ي خـود   تر از دمـاي اسـتحاله     دماي پايين 
 بـه دسـت آمـده    MΩ 1حالتي نيمه هادي داشته و مقاومت       

امـا در دمـاي     . نيز به دليل اين ماهيـت نيمـه هـادي اسـت           
C°100        ي   كه بـالاتر از دمـاي اسـتحالهVO2     اسـت، ايـن 

 الكتريكـي آن بـه      اكسيد ماهيتي فلزي پيدا كرده و مقاومت      
مكـانيزم  . رسـد  مي Ω 200يابد و به حدود     شدت كاهش مي  

اين استحاله كه ناشي از تغييرات در سطح ترازهـاي انـرژي            
اين اكسيد در دماهاي كمتر و بيشتر از دماي استحاله اسـت،      
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هاي منتشر شده به طور كامل بيـان شـده اسـت            در گزارش 
]20[.  

 بـه همـراه     DRSهـاي انجـام شـده توسـط آزمـون           بررسي
نشان دادند كـه انـرژي      ) ي كوبلكا مانك  رابطه(ي زير    رابطه

 eV 65/1باند ممنوعه براي پوشـش ايجـاد شـده در حـدود       
  .بوده كه با نتايج ساير محققين همخواني دارد

3(    ( )
2R

R1
=α=F(R)

2

  

رسـم نمـودار    بـا   .  ميـزان بازتـاب اسـت      Rكه در اين رابطه     
0.5)αhν (    بر حـسبhν        ي عطـف    و رسـم ممـاس در نقطـه

منحني و مشخص كردن محـل برخـورد ممـاس بـا محـور              
توان انـرژي بانـد ممنوعـه را بـه صـورت تقريبـي              افقي، مي 

  .]21[بدست آورد 

  گيري نتيجه -4
دهـي   ژل و پوشـش   - با اسـتفاده از روش سـل       VO2پوشش  

نتايج بدسـت   . هاي سودا لايم اعمال شد    دوراني روي شيشه  
 نــشان از وجــود همزمــان دو فــاز GIXRDآمــده از آنــاليز 

 و اينكـه فـاز      DRSدهد ولي با توجه بـه نتـايج آزمـون            مي
V6O13   ي آن  دمـاي اسـتحاله   ( فلـزات دارد      رفتاري شبيه به
، مشخص شد كه فاز اصـلي و يـا          )]3[ است   -C120°حدود  

 ـ VO2غالب در اين پوشش فـاز        نتـايج آزمـون    . وده اسـت   ب
مقاومت سنجي، كه بيانگر كاهش مقاومت الكتريكي پوشش        

 برابـري، تاييـد ديگـري بـر اعمـال           5000به ميـزان حـدود      
هـاي  بررسي. موفقيت آميز پوشش مورد نظر روي شيشه بود       

ريزساختاري نيز نشان از كيفيـت سـطحي مناسـب پوشـش            
 .انداعمال شده داشته

  مراجع
[1] Y. Zhao, R. Xu, X. Zhang, X. Hu, R. J. 

Knize, and Y. Lu, “Simulation of smart 
windows in the ZnO/VO2/ZnS 
sandwiched structure with improved 
thermochromic properties,” Energy 
Build., vol. 66, pp. 545–552, 2013. 

[2] L. Kang, Y. Gao, H. Luo, J. Wang, B. 
Zhu, Z. Zhang, J. Du, M. Kanehira, and 
Y. Zhang, “Thermochromic properties 
and low emissivity of ZnO:Al/VO2 
double-layered films with a lowered 
phase transition temperature,” Sol. 
Energy Mater. Sol. Cells, vol. 95, pp. 
3189–3194, 2011. 

[3] A. L. Pergament, “Metal-Insulator 
Transition Temperatures and Excitonic 
Phases in Vanadium Oxides,” Condens. 
Matter Phys., vol. 2011, no. 1, pp. 1–5, 
2011. 

[4] A. B. K. Mohammed Soltani, Intelligent 
Coatings for Corrosion Control, Chapter 
13. 2015. 

[5] Z. Huang, C. Chen, C. Lv, and S. Chen, 
“Tungsten-doped vanadium dioxide thin 
films on borosilicate glass for smart 
window application,” J. Alloys Compd., 
vol. 564, pp. 158–161, 2013. 

[6] S. C. Barron, J. M. Gorham, M. P. Patel, 
and M. L. Green, “High-Throughput 
Measurements of Thermochromic 
Behavior in V1−xNbxO2 Combinatorial 
Thin Film Libraries,” ACS Comb. Sci., 
vol. 16, pp. 526–534, 2014. 

[7] N. Wang, M. Duchamp, R. E. Dunin-
borkowski, S. Liu, X. Zeng, X. Cao, and 
Y. Long, “Terbium-Doped VO2 Thin 
Films: Reduced Phase Transition 
Temperature and Largely Enhanced 
Luminous Transmittance,” Langmuir, 
vol. 32, no. 3, pp. 759–764, 2015. 

[8] N. Wang, S. Liu, X. T. Zeng, S. 
Magdassic, and Y. Long, “The Mg/W-
codoped vanadium dioxide thin films with 
enhanced visible transmittance and low 
phase transition temperature,” J. Mater. 
Chem. C, vol. 3, pp. 6771–6777, 2015. 



  يشه شيژل رو- با روش سليم واناداكسيد ي ديك نازك ترموكرومي يه لايده پوشش

 

  1396    بهار1ي  شماره   6ي  دوره  8
 

[9] M. G. Hur, T. Masaki, and D. H. Yoon, 
“Thermochromic Properties of Sn-W Co-
Doped VO2 Nanostructured Thin Film 
Deposited by Pulsed Laser Deposition,” 
J. Nanosci. Nanotechnol., vol. 14, no. 12, 
pp. 8941–8945, 2014. 

[10] O. Monfort, T. Roch, L. Satrapinskyy, M. 
Gregor, T. Plecenik, N. Plecenik, and G. 
Plesch, “Reduction of V2O5 thin films 
deposited by aqueous sol–gel method to 
VO2(B) and investigation of its 
photocatalytic activity Olivier,” Appl. 
Surf. Sci., vol. 322, pp. 21–27, 2014. 

[11] M. Querré, E. Janod, L. Cario, J. 
Tranchant, B. Corraze, V. Bouquet, S. 
Deputier, S. Cordier, M. Guilloux-viry, 
and M. Besland, “Metal–insulator 
transitions in (V1-xCrx)2O3 thin films 
deposited by reactive direct current 
magnetron co-sputtering,” Thin Solid 
Films, vol. 617B, pp. 56–62, 2015. 

[12] M. E. A. Warwick and R. Binions, 
“Chemical vapour deposition of 
thermochromic vanadium dioxide thin 
films for energy efficient glazing,” J. 
Solid State Chem., vol. 214, pp. 53–66, 
2014. 

[13] R. Minch, K. R. Moonoosawmy, C.-H. 
Solterbeck, and M. Es-Souni, “The 
influence of processing conditions on the 
morphology and thermochromic 
properties of vanadium oxide films,” 
Thin Solid Films, vol. 556, pp. 277–284, 
2014. 

[14] W. Avansi Jr., C. C. Ribeiro, E. R. Leite, 
V. R. Mastelaro, W. Avansi, C. C. 
Ribeiro, E. R. Leite, and V. R. Mastelaro, 
“Vanadium Pentoxide Nanostructures: 
An Effective Control of Morphology and 
Crystal Structure in Hydrothermal 
Conditions,” Cryst. Growth Des., vol. 9, 
no. 8, pp. 3626–3631, 2009. 

[15] P. Kiri, G. Hyett, and R. Binions, “Solid 
state thermochromic materials,” Adv. 
Mater. Lett., vol. 1, no. 2, pp. 86–105, 
2010. 

[16] S. D. Perera, B. Patel, N. Nijem, K. 
Roodenko, O. Seitz, J. P. Ferraris, Y. J. 

Chabal, and K. J. Balkus Jr., “Vanadium 
oxide nanowire-carbon nanotube binder-
free flexible electrodes for 
supercapacitors,” Adv. Energy Mater., 
vol. 1, no. 5, pp. 936–945, 2011. 

[17] M. Soltani, M. Chaker, E. Haddad, and 
R. Kruzelecky, “Thermochromic 
vanadium dioxide (VO2) smart coatings 
for switching applications,” in Applied 
Physics in the 21st Century, vol. 2, X. 
Chen, Ed. Kerala, India: Transworld 
Research Network, pp. 1–23, 2008. 

[18] N. H. D. A. Camargo, O. J. Bellini, E. 
Gemelli, and M. Tomiyama, “Synthesis 
and characterization of nanostructured 
ceramics powders for biomedical 
applications,” Rev. Matéria, vol. 12, no. 
4, pp. 574–582, 2007. 

[19] L. Zhao, L. Miao, S. Tanemura, J. Zhou, 
L. Chen, X. Xiao, and G. Xu, “A low 
cost preparation of VO2 thin films with 
improved thermochromic properties from 
a solution-based process,” Thin Solid 
Films, vol. 543, pp. 157–161, 2013. 

[20] J. B.Goodenough, “The two components 
of the crystallographic transition in 
VO2,” J. Solid State Chem., vol. 3, no. 4, 
pp. 490–500, 1971. 

[21] S. Hu, S.-Y. Li, R. Ahuja, C. G. 
Granqvist, K. Hermansson, G. A. 
Niklasson, and R. H. Scheicher, “Optical 
properties of Mg-doped VO2: Absorption 
measurements and hybrid functional 
calculations,” Appl. Phys. Lett., vol. 101, 
no. 20, pp. 201902–201905, 2012. 

  
  
  
  



  ي علمي پژوهشي فصلنامه
  
  

  1396 بهار ،1ي  شماره، 6ي  دوره

9  

  

 به روش كند و پاش Ti-6Al-4V يرلايه زي بر روHA/TiO2 يهپوشش دو لا
 RFمگنترون 

  3ي نعمتي، عل*2فر يزي تمي، مرتض1ي جعفريدحم
   تهرانيقات واحد علوم و تحقي، مواد، دانشگاه آزاد اسلاميدانشكده مهندس 1

   دانشگاه علم و صنعتي، مواد و متالوژيدانشكده مهندس 2
  يف شريمواد، دانشگاه صنعت يدانشكده مهندس 3

* tamizifar@iust.ac.ir 

  :چكيده    :اطلاعات مقاله
    1395 دي 19: دريافت
    1396 شهريور 7: پذيرش

    
    :كليد واژه

  نــازك، يــه لايــت، آپاتيدروكــسيه
Ti-6Al-4Vكند و پاش مگنترون ،  

  

 بـر روي    DC و   AC با روش كند و پاش مگنترون        HA/TiO2 و   HA  ،TiO2هايي از     در تحقيق حاضر، لايه   
ي كـه بـراي     ده ـ  در اين جـا بـا تعيـين پارامترهـاي بهينـه پوشـش             .  پوشش داده شدند   Ti-6Al-4Vزيرلايه  

 بـود،   Ar/O2 (70/30( و براي تك لايه تيتانيا نسبت آرگـون بـه اكـسيژن              W 175هيدروكسي آپاتيت توان    
به منظور بررسي فازهاي تشكيل شـده، مورفولـوژي و زبـري            . دهي گرديد    پوشش HA/TiO2نمونه دو لايه    

 و ميكروسـكوپ    )SEM(، ميكروسـكوپ الكترونـي روبـشي        )XRD(سطح به ترتيب از پراش اشعه ايكـس         
همچنين اثر دما در عمليات حرارتي بر رشد لايـه هيدروكـسي آپاتيـت    . بهره گرفته شد ) AFM(نيروي اتمي   

آزمـايش خـوردگي نيـز      ) SBF(سازي بـدن      ها درون مايع شبيه     وري نمونه   با غوطه . مورد بررسي قرار گرفت   
ضمن ايـن كـه     . كنند  وطه تائيد مي  هاي مرب    را در پوشش   TiO2 و   HA وجود فازهاي    XRDنتايج  . انجام شد 

 رشد داشـته و نيـز       HAهاي مربوط به      مشاهده گرديد با انجام عمليات حرارتي بر روي نمونه چند لايه، پيك           
 مقاومــت بــه خــوردگي بهبــود يافتــه اســت؛ بــه طــوري كــه شــاخص دانــسيته جريــان خــوردگي از مقــدار 

A.cm-2041/0       ـ   بـه ترتيـب     003/0 و   007/0،  015/0ه مقـدار     براي نمونه تك لايه هيدروكسي آپاتيت، ب
 C500°هاي چند لايه عمليات حرارتي شده در     با پوشش چند لايه عمليات حرارتي نشده و نمونه          براي نمونه 

 بهتـرين مقاومـت بـه       C800°بدين ترتيب نمونه چند لايه عمليات حرارتي شده در          .  كاهش يافت  C800°و  
 بـا ضـخامتي در   TiO2 و HA حاكي از تشكيل لايـه نـازكي از   SEM همچنين تصاوير. خوردگي را دارا بود   

دارنـد كـه زبـري سـطح زيرلايـه بـدون پوشـش بـا اعمـال                     بيان مـي   AFMهاي    داده.  دارد nm300حدود  
هـاي   هـا نمونـه   طبق ايـن داده .  بهبود يافته استHA/TiO2 و چند لايه TiO2 و HAهاي تك لايه   پوشش

در مورد نمونه چند لايه عمليات      . داشتند) Å 64در حدود   (قريباً يكسان    زبري سطح ت   HA و   TiO2تك لايه   
 چنـد لايـه عمليـات     نمونـه بـراي . دهد  بهبود خوبي در زبري سطح را نشان ميÅ 5/73حرارتي نشده، عدد  

 اين عدد به شدت افزايش يافته و شاهد رشد شديدي بوده اسـت كـه نـشان از اثـر                     C800°حرارتي شده در    
  .باشد  هيدروكسي آپاتيت مي انجام عمليات حرارتي بر خواص سطحي پوششبسيار مثيت 
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  مقدمه -1
در حال حاضر، كند و پاش مگنترون مؤثرترين فرآيند بـراي           

نيـروي  . باشد  اد لايه نازك مي   نشاني طيف وسيعي از مو      لايه
محركه اصلي در توسعه اين روش تقاضاي روز افزون بـراي           

هاي نازك كاربردي و با كيفيت بالا در صنايع گونـاگون            لايه
هاي ايجاد شـده بـا روش         در بسياري از موارد، لايه    . باشد  مي

هـايي كـه بـا سـاير          كند و پاش مگنتـرون نـسبت بـه لايـه          
  .هايي داشته است اند، برتري ده ايجاد شPVDفرآيندهاي 

در سيستم كند و پاش مگنترون، يك ميدان مغناطيسي قوي       
شـود كـه باعـث انتقـال          در نزديكي سطح تارگت ايجاد مـي      

 1غناطيـسي مـارپيچ گونـه     مها بـه سـمت شـارهاي          الكترون
اين شرايط ايجاد پلاسما در نزديكي سطح تارگت را . شود مي

يه تشكيل شده بر روي سطح      در پي دارد بدون اين كه به لا       
زيرلايه آسيب رسانده و تغييـري در شـرايط اسـتكيومتري و            

مضافاً . يكنواختي ضخامت لايه نازك نشانده شده ايجاد كند       
ــرون     ــاش مگنت ــد و پ ــستم كن ــك سي ــه در ي ــن ك ، RFاي

كننـد؛ بنـابراين      هاي توليد شده مسافتي را طي مـي         الكترون
و ) +Arمعمولاً (گاز خنثي هاي    احتمال يونيزاسيون بيشتر اتم   

به . يابد  توليد يك پلاسماي با تراكم بالاي پايدار افزايش مي        
هاي آرگون يـونيزه شـده سـطح تارگـت را             طور خلاصه، اتم  

ها و تشكيل لايـه       اتم/ ها    بمباران كرده و آزادسازي مولكول    
  .]1-3[گردند  نازك بر روي زيرلايه را موجب مي

ياي مضاعفي را نيز بـه همـراه         مزا RFكند و پاش مگنترون     
 و  2هاي نارسانا، اثرات بـاردهي      دارد از قبيل استفاده از تارگت     

گيــري از ميــدان   بــه دليــل بهــره3كــاهش تــشكيل قــوس
  

1 Spiral 
2 Charge-up effects 
3 Arching 

ذكر اين نكته ضروري است     ). RFفركانس  (الكتريكي متغير   
نـشاني    اي در لايه     به طور ويژه   RFكه كند و پاش مگنترون      

اين . هايي از مواد نارسانا مزيت دارد      هاي نازك با تارگت     لايه
 4 و يـك شـبكه هماهنـگ امپـدانس         RFامر به منبع تغذيه     

همچنين بايستي متذكر   . گردد   و تارگت برمي   RFميان مولد   
شد كه بـدون اسـتفاده از يـك مگنتـرون، ممكـن اسـت در              
تشكيل لايه نازك از مواد نارسانا مشكلات متعـددي ايجـاد           

ي ميان ماده تارگت و گاز خنثـاي        گردد مانند واكنش شيمياي   
تركيبـات اكـسيدي و نيتريـدي       . درون محفظه خلاء دستگاه   

هاي نازك توسعه يافتـه بـا كنـد و پـاش              هايي از لايه    نمونه
هـا بـا       هستند به طوري كه تركبيات لايه نازك آن        5واكنشي

تنظيم فشار نسبي گازهاي خنثي و واكنشي داخـل محفظـه           
  .]1[ باشد خلاء، قابل كنترل مي

هاي متعددي وجـود دارد،       ها روش   نشاني بيوسراميك   در لايه 
، 6مانند پلاسما اسپري، اسپري الكترواستاتيك، ليـزر پالـسي        

 ژل و نيز كند     –، لايه نشاني سل     7اكسيداسيون ميكروقوسي 
دهي يـك     از آنجايي كه پوشش   . ]4 و 5-7[و پاش مگنترون    

ن از آليـاژ    ها، كاهش آزادسازي يـو      كاشتني فلزي با سراميك   
فلزي به بدن و به نوعي مقاومت به خـوردگي بـالاتر را بـه                
همراه دارد كه خود يك مزيت است، استفاده از كند و پـاش             

هـا، يـك روش         دهـي كلـسيم فـسفات       مگنترون در پوشـش   
سـازگار بـر روي       آل براي ايجاد لايـه سـراميكي زيـست          ايده

ارامترهاي در اين جا با انتخاب پ     . باشد  هاي فلزي مي    كاشتني
نشاني مناسب امكان ايجاد يك پوشش كلسيم فـسفات           لايه

)CaP (   هـاي كامپوزيـت وجـود دارد        مطلوب و حتي پوشش .
  

4 Impedance matching network 
5 Reactive sputtering 
6 Pulsed laser 
7 Micro-arch oxidation  
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هـاي    بـا پوشـش   ) عمدتاً آلياژ تيتانيم  (هايي    بنابراين، كاشتني 
سراميكي بـسيار خـوبي بـراي كابردهـاي دائمـي دنـداني و              

  .]4[اورتوپدي در دسترس خواهد بود 
ا، در برخي از مطالعات، با پوشش هيدروكـسي         در همين راست  

 RF1آپاتيت بر روي زير لايه تيتانيمي به روش كند و پـاش             
در فشارهاي مختلف آرگون نـشان داده شـده اسـت كـه در              

از يـك طـرف،     . كنـد   فشارهاي بالا، اثر متناقضي بـروز مـي       
ــاد    ــي آن ايج ــون و در پ ــونيزه آرگ ــاز ي ــزان گ ــزايش مي اف

از طـرف ديگـر،     . گيرد  شتر صورت مي  دهي بهتر و بي     پوششي
 به فازهـاي ديگـري      HAاين افزايش فشار منجر به تجزيه       

در . گـردد    مـي  CaO و   β-PYR و   TTCP و   β-TCPمانند  
 به دليـل واكـنش در بـدن موجـود زنـده و              CaOاين ميان،   

عـدم   (2ايجاد مشكلاتي نظير التهاب، سـوزش و مـسموميت        
هـاي    در پوشـش   نـامطلوب    يدر بدن، فـاز   ) سازگاري  زيست

به منظور شناسايي فازهـاي متعـدد       . باشد  فسفات كلسيم مي  
تشكيل شده در پوشش به روش كند و پاش، از پراش اشـعه             

امـا از آنجـايي كـه       . شـود   بهره گرفتـه مـي    ) XRD(ايكس  
 در اسـكن نرمـال   CaOشناسايي فاز و به ويژه فاز نامطلوب     

واياي  در زXRDبه دليل نازك بودن پوشش دشوار است، از    
  .]8[گردد   استفاده مي3پايين

 خـواص   HAهـاي      همچنين مشاهده شده است كه پوشش     
 و ]9-14[باشـند   مكانيكي ضعيف داشته و ترد و شكننده مي   

هـا در      سـرعت انحـالال آن     µm 1هاي كمتر از      در ضخامت 
در . ]9[بافت موجود زنده بالاتر است كه اين مطلوب نيست          

گيــري از  نش ايــده بهــره و همكــاراDing همــين راســتا، 

  
1 Radio Frequency  
2 Poisoning of Cells 
3 Low-Angle X-Ray Diffraction  

ايشان مشاهده .  را مورد مطالعه قرار دادند    HA/Tiكامپوزيت  
 در تارگت،   Ti درصد حجمي از پودر      10كردند كه با افزودن     

ترين خواص مكانيكي از قبيل صافي سطح، چسبندگي          بهينه
  . ]10[پوشش به زيرلايه و عدم وجود ترك بدست آمد 

هــاي  نيكي پوشــشدر جهــت ارتقــاء و بهبــود خــواص مكــا
هيدروكسي آپاتيت بر روي آلياژهـاي تيتـانيم، محققـان بـه            

هـا    هاي چند لايه رفتنـد كـه در آن          سمت استفاده از پوشش   
ك لايه مياني به زيرلايه تيتانيمي      ي توسط   HAلايه بيروني   

 و همكارانش   Nelea كه توسط    يدر تحقيق . گردد  متصل مي 
ــت    ــسي آپاتي ــشي از هيدروك ــت، پوش ــام گرف ــر روي انج ب

 ايجـاد  RF بـه روش كنـد و پـاش     Ti-5Al-2.5Fزيرلايـه 
 بر  TiN 4در اين جا اثر وجود و عدم وجود لايه مياني         . گرديد

ايـشان  . خواص مكانيكي اين پوشش مورد مطالعه بوده است       
 موجـب بهبـود و ارتقـاء        TiNدريافتند كه وجود لايه ميـاني       

يدن خواص مكانيكي پوشش به ويژه سختي، سفتي و نيز رس         
  . ]15[به پوششي با تراكم بالاتر شده است 

 HAاي از      و همكارش پوشش دو لايـه      Linدر همين زمينه    
 بــر روي زيرلايــه 5 را بــا روش تراســب الكتروليــتTiO2و 

ها مشاهده كردند كـه وجـود لايـه           آن. تيتانيمي ايجاد كردند  
 موجب پايدار شدن پوشش هيدروكسي آپاتيـت        TiO2مياني  

گـردد و نيـز      استحاله فاز در دماهاي بـالا مـي        و جلوگيري از  
شتري را نسبت به زيرلايـه تيتـانيمي موجـب          يفعالي ب   زيست

 TiO2همچنين مشاهده گرديد وجود لايـه ميـاني         . گردد  مي
 از  HAموجب افزايش چشمگير استحكام چسبندگي پوشش       

MPa 3/11 به MPa 7/46 16[ شده است[.  
انواع پوشش تـك لايـه      اي ميان     در مطالعه ديگري، مقايسه   

  
4 Buffer  layer 
5 Electrolytic deposition 
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HA دو لايه ،HA,TiO2  و پوشـش functional graded 
ــوب HA و  TiO2،HA/TiO2از  ــا روش رس ــه ب ــي   ك ده

نتـايج ايـن    . دهي شدند، انجام گرفت      پوشش 1الكتروفورتيك
متـشكل   functional gradedمطالعه نشان داد كه پوشش 

 از استحكام چسبندگي بيشتري HA و  TiO2،HA/TiO2 از
 به  MPa 31( به دو پوشش ديگر برخوردار بوده است         نسبت

 .]MPa 11 (]17 و MPa 24ترتيب در مقايسه با 

-Ti-6Alهاي مختلفي بـا زيرلايـه         در تحقيق حاضر، نمونه   

4V  هاي اكسيد تيتـانيم و هيدروكـسي آپاتيـت بـا              و پوشش
هـاي     بـا نـسبت    يروش كند و پاش مگنترون و در اتمـسفر        

ژن تهيه گرديدند تا بدين طريق اثر      مختلفي از آرگون و اكسي    
ها و به ويژه وجود لايه مياني در خواص پوشش            انواع پوشش 

  .هيدروكسي آپاتيت بر آلياژ مذكور مورد بررسي قرار گيرد

  ي تجربيها تيفعال -2
  ها مواد اوليه و سنتز نمونه -2-1

هاي نـازكي از هيدروكـسي        در اين تحقيق، هدف ايجاد لايه     
 با روش كند و     Ti-6Al-4Vي زيرلايه   آپاتيت و تيتانيا بر رو    

بدين منظور و با استفاده     . باشد   مي DC و   RFپاش مگنترون   
هـايي بـا       به شكل قرصي   يهاي   زيرلايه Wire-Cutاز روش   

-Tiآليــاژ اي از   از اســتوانهmm6 و ضــخامت mm18قطــر 

6Al-4V) F136, Friadent GmbH, Mannheim, 

Germany (  ازي سـطح بـا     س ـ  پـس از آمـاده    . برش داده شد
، 400،  340 2 در گريـدهاي   SiCبـا كاغـذ سـمباده       (پوليش  

هـا    ها با اتانول، زيرلايه     و شستشوي آن  ) 1200 و   800،  600

  
1 Electrophoretic Deposition Technique (EPD) 
2 Grade 

كن قرار داده شد تا اتانول باقي مانده بر سـطح               درون خشك 
  . ها حذف گردد آن

، از پـودر هيدروكـسي آپاتيـت        HAجهت ساخت تـارگتي از      
  Berkeley Advancedســـاخت شـــركت آمريكـــايي

Biomaterials) كدBABI-HAP-SP (      بـا متوسـط انـدازه
پـس از   .  استفاده گرديد  m2/g 10 و سطح ويژه     µm 5ذرات  

 درون HA، قـرص خـام     bar 20 در فـشار     HAپرس پـودر    
 زينترينـگ   C500كوره الكتريكي قرار داده شد تا در دماي         

 .آن انجام گردد

 درون محفظـه    HA هاي تيتانيمي و تارگت     در ادامه زيرلايه  
ساخت شركت يار نيكـان   (RFدستگاه كند و پاش مگنترون      

ــران ــرار داده شــدند) صــالح، اي ــا ايجــاد خــلاء  . ق   ســپس ب
Torr 7-10    ــا ــر ب ــشاري براب ــا ف ــون ب ــاز آرگ ــق گ    و تزري
Torr 7- 10 ×05/0           شرايط براي آغـاز فرآينـد كنـد و پـاش 

  . فراهم گرديد
.  مد نظـر بـوده اسـت    در اين جا چند نمونه پوشش داده شده       

 بر روي زيرلايه تيتانيمي در سه 3 تنها HAسه نمونه پوشش    
، H1( ايجـاد گرديـد      w200 و   w 150،w 175توان مختلف   

H2   و H3 .(        همچنين براي تعيين شرايط بهينه براي ايجـاد
 به عنوان لايه مياني براي نمونه نهـايي چنـد           TiO2پوشش  

ت شـركت يـار     سـاخ (، يك تارگت از تيتـانيم خـالص         4لايه
درون دستگاه كند و پاش مگنترون قرار       ) نيكان صالح، ايران  

 فرآينـد   DC (A 18/0(داده شد و با اعمال جريان مـستقيم         
. ايجاد پوشش تيتانيا بر روي زيرلايه تيتانيمي انجـام گرديـد          

 و DC، در ايـن جـا بـا اعمـال جريـان            RFبر خلاف فرآيند    
 و اكـسيژن فرآينـد    اعمال اتمسفري از مخلوط دو گاز آرگون      

  
3 Monolithic 
4 Multilayer 
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بدين صـورت كـه در اثـر گازهـاي          . دهد  كند و پاش رخ مي    
 از سـطح تارگـت جـدا شـده و در حـين              Tiهاي    يونيزه، اتم 

نشستن بر سـطح زيرلايـه بـا اكـسيژن موجـود در اتمـسفر               
بـدين ترتيـب لايـه اكـسيد     . شـوند  واكنش داده و اكسيد مي 

  . گردد تيتانيم بر روي زيرلايه ايجاد مي
 جا سه نمونه پوشش تيتانياي تنهـا بـر روي زيرلايـه             در اين 

 از دو   70/30،  50/50،  30/70 مختلف    تيتانيمي در سه نسبت   
هـا    كـد نمونـه   (گاز به ترتيب آرگون و اكسيژن ايجاد گرديد         

T1 ،T2 و T3 .(  
 لايه نازك   HA  در آن  دهي نمونه چند لايه كه      براي پوشش 

ــي و  ــص TiO2بيرون ــاني ات ــه مي ــوان لاي ــه عن ــده  ب ال دهن
، باشــد  مــيTi-6Al-4Vهيدروكــسي آپاتيــت بــه زيرلايــه 

دهي بدست آمده براي هر دو مـاده          پارامترهاي بهينه پوشش  
در ادامه بـراي بررسـي      ). ML0ها    كد نمونه (اعمال گرديدند   

هاي ايجـاد شـده،       اثر عمليات حرارتي مجدد بر روي پوشش      
 ساعت  1هاي چند لايه داخل كوره الكتريكي به مدت           نمونه

كـد  ( قـرار گرفتنـد      C800 و   C500 يبه ترتيب در دماها   
در انتهـا تمـامي     ). ML800 و   ML500ها به ترتيـب       نمونه
  . هاي متعدد ذيل مورد آناليز قرار گرفتند  با روشها نمونه

   خواصنييتع -2-2
به منظور بررسـي فازهـاي تـشكيل شـده از دسـتگاه اشـعه               

ــدل ) XRD(ايكــس  ــركت X'Pert³ MRDم ــاخت ش  س
Panalytical   ايـن دسـتگاه داراي قابليـت       .  استفاده گرديـد

 هـم خوانـده     TF-XRDبـه    (grazing اسكن نرمال و نيـز    
  .باشد مي 1)شود مي

هـا و نيـز       هـاي مورفولـوژيكي سـطوح پوشـش         براي بررسي 
  

1 Thin Film XRD 

ميكروسكوپ الكتروني گـسيل    ها از     گيري ضخامت آن    اندازه
ــداني  ــدل SEM-FE(2(مي ــاخت  XMU-3MIRA م  س
ــوري چــك (CANTESشــركت  ــه ) جمه ــز ب  EDSمجه

هـايي كـه      همچنين براي بررسي سطوح نمونـه     . استفاده شد 
 قـرار   SBFسازي شرايط بدن انسان درون مـايع          جهت شبيه 

 ساخت شـركت    VEGAIII مدل   SEMداده شده بودند، از     
TESCANبهره گرفته شد  .  
هـا از     سـطوح پوشـش    3زبريهاي توپوگرافي و      براي بررسي 

 AutoProbe مـدل  AFM(4(وي اتمـي  ميكروسكوپ نيـر 

CP  ــركت ــاخت ش  Park Scientific Instruments س
  . استفاده گرديد) آمريكا(

  آزمون خوردگي -2-3
هاي مورد نظر درون يك بشر حاوي محلول          در اين جا نمونه   

كـه  ) 1با مشخصات جدول     SBF(5)(سازي بدن انسان      شبيه
بـا  . دندتوسط نگارنده در آزمايشگاه ساخته شد، قرار داده ش ـ        

بـراي تعيـين    ) SCE(قرار دادن يك الكترود مرجع كالومـل        
و ) پلاتـين ( در محلول    6ولتاژ نسبت به آن، يك كانترالكترود     

و وصـل   )  يـا همـان زيرلايـه      Ti-6Al-4V( الكترود كـاري  
 EG&Gها به دستگاه پتانـسيواستات مـدل    نمودن همه آن

273A       و اعمال نرخ ولتـاژ mV/s 1       در بـازه پتانـسيل mV 
 OCP(7(نسبت به پتانـسيل مـدار بـاز         + mV 570 تا   -100

هايي به صورت     در اين مرحله داده   . اين آزمايش انجام گرفت   
سـپس  . آيـد   بدست مـي  ) Icorr(بر جريان   ) Ecorr(نمودار ولتاژ   

  
2 Field emission scanning electron microscope 
3 Roughness 
4 Atomic Force Microscope 
5 Simulated Body Fluid  
6 Counter-electrode 
7 Open circuit potential 



  ... Ti-6Al-4V يرلايه زي بر روHA/TiO2 يهپوشش دو لا

 

  1396 هار   ب1ي  شماره   6ي  دوره  14
 

ها با محاسباتي به صورت نمـودار ولتـاژ بـر حـسب               اين داده 
 .گردند رسم و گزارش مي) A.cm-2(دانسيته جريان 

مورد استفاده و مقايسه  SBF شخصات محلولم -1 جدول
  .آن با پلاسماي خون انسان

 )mmol/dm3(غلظت يون 

سازي بدن  مايع شبيه
)SBF( 

پلاسما خون 
 انسان

 يون

0/142 0/142 Na+ 

0/5 0/5 K+ 

5/1 5/1 Mg2+ 

5/2 5/2 Ca2+ 

8/147 0/103 Cl-1 

2/4 0/27 HCO3
-1 

0/1 0/1 HPO4
-2 

5/0 5/0 SO4
-2 

  تايج و بحثن -3
  )XRD(آناليز فازي  -3-1

مربـوط بـه    ) XRD(طيـف پـراش اشـعه ايكـس         ) 1(شكل  
با توجه به عدم    . دهد   را نشان مي   Ti-6Al-4Vزيرلايه آلياژ   

 Ti-6Al-4Vوجود يك الگوي مرجع مشخص بـراي آليـاژ          
در نسخه پايگاه داده مورد استفاده در اين تحقيق، از الگـوي            

  .رفته شد بهره گ]18[ارائه شده در مرجع 
 پـودر هيدروكـسي آپاتيـت مـورد         XRDطيف  ) 2(در شكل   

 نشان داده شده است كـه بـا         HAاستفاده در ساخت تارگت     
ــع   ــوي مرج ــا الگ ــسه آن ب  JCPDS 00-009-0432مقاي

شود كه پودر مورد اسـتفاده دقيقـاً هيدروكـسي            مشخص مي 
  .آپاتيت بوده و خلوص بسيار بالايي داشته است

  

  
  .Ti-6Al-4V زيرلايه XRDطيف  -1 شكل

  
  . پودر هيدروكسي آپاتيتXRDالگوي  -2 شكل
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هـا را نـشان        نرمـال تمـامي نمونـه      XRDالگوي  ) 3(شكل  
شود، الگوي همـه      همان طور كه در شكل ديده مي      . دهد  مي

 TiO2 و   HAها يكسان است و اثري از فازهايي مانند           نمونه
هـاي    تواند به دليل ضخامت بـسيار كـم لايـه           نيست كه مي  

از ايـن رو و بـراي بررسـي         . اده شـده باشـد    نازك پوشـش د   
فازهاي محتمل و مورد نظر از پراش اشعه ايكس در زواياي           

  .پايين بهره گرفته شد

  
  .ها  نرمال تمامي نمونهXRDالگوي  -3 شكل

هـاي بـا      طيف پراش اشعه ايكس در زاويه پايين براي نمونه        
بـه همـراه الگـوي      ) T3 و   T1  ،T2(پوشش تك لايه تيتانيا     

-JCPDS 00 يرلايه تيتانيمي و الگـوي مرجـع   مربوط به ز

همـان طـور كـه      . ارائه شده است  ) 4(در شكل    021-1276
 درجـه از الگـوي      33تـر از      شود، در زوايـاي كـم       مشاهده مي 
تواند  اين امر مي. شود ها پيك واضحي ديده نمي  تمامي نمونه 

به اين دليل باشد كه يا فاز آمورف در پوشـش وجـود دارد و               

 grazingناشـي از انجـام آزمـون اشـعه ايكـس            يا اين كـه     
تـرين ميـزان     كـه بـيش  T1در الگوي پراش نمونه  . باشد  مي

آرگون در گاز مخلوط تزريقي به محفظه دستگاه كند و پاش           
مـشاهده  . شـود   گونه پيك واضـحي ديـده نمـي         را دارد، هيچ  

هاي مربوط بـه      شود كه با كاهش ميزان گاز آرگون، پيك         مي
تـري قابـل       و روتايل بـه طـور واضـح        Ti-6Al-4Vزيرلايه  

بنـابراين، بـا ايـن اسـتناد و بـا توجـه بـه               . مشاهده هـستند  
، اين نمونه به عنوان نمونه بهينـه        T3هاي بلندتر نمونه      پيك

دهي تيتانيا به روش كند و پاش بـر           در تعيين شرايط پوشش   
 .  گردد روي زيرلايه تيتانيمي معرفي مي

  
هاي تك لايه  هاي با پوشش  نمونهXRDطيف  -4 شكل

 و الگوي Ti-6Al-4V مربوط به XRDتيتانيا به همراه طيف 
  .مرجع روتايل

 يعني  HA داراي پوشش    يها   مربوط به نمونه   XRDالگوي  
H1 ،H2 ،ML0 و ML500 در . آمــده اســت) 5( در شــكل

دليل ايـن   .  وجود ندارد  H3شكل مذكور الگويي براي نمونه      
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 W 200تارگت هيدروكسي آپاتيت در توان      امر از بين رفتن     
همچنـين مـشاهده   . باشـد  در طي فرآينـد كنـد و پـاش مـي        

دهـي در مـورد       هايي كه فقط پوشش     شود كه براي نمونه     مي
بـه  ) HA(ها انجام پذيرفته است، فاز هيدروكسي آپاتيـت      آن

تواند وجود فاز     دليل اين امر مي   . شود  طور واضحي ديده نمي   
) هـاي نـانو     اندازه بلورك ( پايين   1 بلورينگي  با يآمورف يا فاز  

 بـه   C500° كـه در دمـاي       ML500اما بـراي نمونـه      . باشد
 ساعت تحت عمليـات حرارتـي قـرار گرفتـه اسـت،             1مدت  
هاي مربوط به فاز هيدروكسي آپاتيت به خوبي به وجود            پيك

  .آمده، رشد كرده و قابل مشاهده است

  
به  HAهاي داراي پوشش   نمونهXRDالگوي  -5 شكل

همراه الگوي زيرلايه، الگوي مرجع تيتانيا و هيدروكسي 
  .آپاتيت

  
1 Crystallinity 

، ML0هـاي چنـد لايـه          مربوط بـه نمونـه     XRDالگوهاي  
ML500   و ML800    در . نشان داده شده است   ) 6( در شكل

هاي مربوط به     اين جا با افزايش دماي عمليات حرارتي پيك       
انـد كـه نـشان از افـزايش           هيدروكسي آپاتيـت رشـد كـرده      

  .  داردHAهاي  ها و دانه ورينگي و رشد بلوركبل

  
هاي داراي پوشش چند لايه   نمونهXRDالگوي  -6 شكل
ML0 ،ML500 و ML800 به همراه الگوي زيرلايه، الگوي  

  .مرجع تيتانيا و هيدروكسي آپاتيت

  ي مورفولوژيبررس -3-2
 و  T3 از سـطح نمونـه بهينـه         FE-SEMتصاوير  ) 7(شكل  
همـان طـور كـه مـشاهده        . دهـد    را نـشان مـي     EDSآناليز  
 در  XRD تاييـد كننـده نتـايج        EDSشود، نتـايج آنـاليز          مي

تــشكيل و وجــود لايــه تيتانيــا بــر روي زيرلايــه تيتــانيمي  
توان ادعـا كـرد كـه          مي SEMهمچنين از تصاوير    . باشد  مي

كنواخت و نسبتاً متراكم بر روي   يلايه تيتانيا به صورت نسبتاً      
  .زيرلايه تشكيل شده است
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 از سطح نمونه پوشش داده FE-SEMتصاوير  -7 شكل

هاي مختلف و به  در بزرگنمايي) T3كد (شده با تيتانيا 
 .EDSهمراه آناليز 

هاي هيدروكسي آپاتيـت بـه همـراه           از نمونه  FE-SEMتصاوير  
  . نشان داده شده است) 8(ها در شكل   مربوط به آنEDSآناليز 

  

  
ي پوشش  از سطح نمونه داراFE-SEMتصاوير  -8 شكل

هاي  در بزرگنمايي) H2كد (بهينه هيدروكسي آپاتيت 
  .EDSمختلف و به همراه آناليز 

 مذكور از تـشكيل لايـه هيدروكـسي آپاتيـت           SEMتصاوير  
ولي اين لايه از تراكم عالي برخوردار نبـوده و          . حكايت دارند 
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هـاي هيدروكـسي      هـا فواصـلي ميـان دانـه         در برخي قسمت  
تواند ناشي از رفتار ذاتـي   ين امر مي شود كه ا    آپاتيت ديده مي  

HA  اي  دهـي بـه صـورت جزيـره      باشد كه در هنگام پوشش
دليل محتمل ديگري كه    . نشيند  بر روي زيرلايه مي   ) كلوني(

دهـي    توان در نظر گرفت، تنش به وجود آمده در پوشـش            مي
HA طي فرآيند كند و پاش RFباشد  مي . 

 ـ   FE-SEMتصاوير  ) 9(در شكل    ه چنـد لايـه      از سطح نمون
ML0         در دو بزرگنمايي متفاوت و نيز تصوير SEM   مربـوط 

 ML500به سطح نمونه چند لايـه عمليـات حرارتـي شـده             
گردد بـا انجـام       همان طور كه ملاحظه مي    . آورده شده است  

هـا رشـد كـرده و بلـورينگي پوشـش             عمليات حرارتي، دانـه   
  .هيدروكسي آپاتيت افزايش يافته است

 و  HAهـاي تـك لايـه          مقطع نمونه   از سطح  SEMتصاوير  
TiO2    ايـن تـصاوير    . نمايش داده شده اسـت    ) 10( در شكل

اي اسـت كـه       هـاي داراي زيرلايـه شيـشه        مربوط به نمونـه   
دهـي    هاي با زيرلايه تيتانيمي پوشش      همزمان در كنار نمونه   

 از ضــخامت HAمطــابق ايــن تــصاوير، پوشــش . انــد شــده
ايـن تـصاوير    . ت برخـوردار اس ـ   nm 200متوسطي در حدود    

دهنـد كـه پوشـش تيتانيـا داراي پـستي و بلنـدي                نشان مي 
بسياري مي باشد كه اين خود مي تواند در افزايش استحكام           

-Ti بـر روي زيرلايـه       HAپوشـش   ) چـسبندگي (مكانيكي  

6Al-4V         ايـن در   .  به عنوان يك لايه مياني نقش ايفا كنـد
تـري    حالي است كه لايه هيدروكسي آپاتيـت سـطح صـاف          

هـاي هيدروكـسي     اما از آن جايي كـه پوشـش       . اشته است د
، از ايـن رو نقـش يـك لايـه           ندا آپاتيت بسيار ترد و شكننده    

مياني در استحكام بخشيدن بـه ايـن اتـصال حـائز اهميـت              
 .باشد مي

  

  

  
 ML0 از سطح نمونه FE-SEMتصاوير ) b(و ) a( -9 شكل

 از سطح نمونه SEMتصوير ) c(هاي مختلف و  در بزرگنمايي
ML500.

  



  علم و مهندسي سراميك

 

  19  1396    بهار1ي  شماره   6ي  دوره
 

 

  
.اي  بر زيرلايه شيشهTiO2 و HAهاي   از سطح مقطع پوششFE-SEMتصاوير  -10 شكل

 از سطح مقطع پوشش چنـد لايـه         SEMتصوير  ) 11(شكل  
HA/TiO2   بر روي زيرلايه Ti-6Al-4V)   نمونـهML0 ( را

 از  SEMنيز تـصوير    ) 12( آن و شكل     EDSبه همراه آناليز    
 شـده در    سطح مقطـع نمونـه چنـد لايـه عمليـات حرارتـي            

ــب   ــه ترتيــ ــاي بــ  C800و ) C500) ML500دماهــ
)ML800 (  گردد كه    در اين جا ملاحظه مي    . دهد  را نشان مي

 nm386 ضخامت پوشش تيتانيا در حدود       ML0براي نمونه   
همچنـين  . باشـد    مي nm347 در حدود    HAو ضخامت لايه    

 ضــخامت پوشــش تيتانيــا در حــدود ML500بــراي نمونــه 

nm441      و ضخامت لايـه HA     در حـدود nm393    و بـراي 
 و nm472 ضـــخامت تيتانيـــا در حـــدود ML800نمونـــه 

اين افـزايش   . باشد   مي nm456 در حدود    HAضخامت لايه   
ــانو، مــي  ــد در مقيــاس ن ــد ناشــي از  ضــخامت هــر چن توان

  .دهي بوده باشد حرارت
 بـه خـوبي نـشان       EDSروند تغيير ميزان عناصـر در آنـاليز         

يدروكسي آپاتيت و تيتانيـا  هاي ه  دهنده اين است كه پوشش    
 .اند  تشكيل شدهTi-6Al-4Vبر روي زيرلايه 
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  . آنEDSبه همراه آناليز ) ML0( از سطح مقطع نمونه چند لايه FE-SEMتصوير  -11 شكل

  
.b (ML800( و ML500) a( از سطح مقطع نمونه چند لايه FE-SEMتصوير  -12 شكل

 AFMها، از     در ادامه جهت بررسي توپوگرافي سطح نمونه      
 مربــوط بــه زيرلايــه تنهــا، AFMتــصاوير . اســتفاده شــد

ــه ــا      نمون ــه از تيتاني ــك لاي ــش ت ــا پوش ــاي ب و ) T3(ه
نمايش داده شده   ) 13(در شكل   ) H2(دروكسي آپاتيت   ـهي

  شود، زيرلايـه     طور كه در اين تصاوير ديده مي       همان. است
Ti-6Al-4V    هـاي    تري نسبت به نمونه      از زبري سطح كم

ايـن در حـالي اسـت كـه بـا اعمـال             . ديگر برخوردار است  

ــه   پوشــش ــك لاي ــاي ت ــر   HA/TiO2 و TiO2 ،HAه ب
، زبري سطح افزايش داشته )ML0نمونه (زيرلايه تيتانيمي 

نتايج عددي گزارش شده در ايـن آزمـون در جـدول          . است
در ايـن جـا مـشاهده گرديـد كـه           . قابل مشاهده است  ) 2(

ولي ) Å64در حدود   ( وضعيت مشابه    T3 و   H2هاي    نمونه
) Å7/38(بسيار بهتري نسبت به زيرلايـه بـدون پوشـش           

 Å7/38اند؛ بـه نحـوي كـه زبـري سـطح زيرلايـه                داشته
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باشد؛ اين در حالي اسـت كـه بـراي نمونـه چنـد لايـه                  مي
ML0       زبري سطح افزايش معنـاداري داشـته و بـه مقـدار ،

Å5/73  اين افزايش حاكي از كاهش تخلخل      .  رسيده است
در مـورد   . باشـد    مـي  HA/TiO2لايـه   در سطح پوشش دو     

 بود كه افزايش Å209 زبري سطح برابر با ML800نمونه 
ايـن  . باشـد   و قابل تـوجهي مـي     )  برابر 3نزديك به   (شديد  

تـر در     تـر و يكنواخـت      افزايش به صورت سطحي منـسجم     
ايـن بـدان معنـا      . به خوبي قابل مشاهده اسـت     ) 13(شكل  

 بـالا بـه شـدت    است كه انجام عمليات حرارتـي در دمـاي       
ــود   خــواص ســطحي پوشــش هيدروكــسي آپاتيــت را بهب

الذكر به صـورت نمـوداري در         روند تغييرات فوق  . بخشد  مي
  .نشان داده شده است) 14(شكل 

  
 و متوسط مربوط به RMSهاي زبري سطح  داده -2 جدول

  .ML800 و ML0 و T3 ،H2هاي  زيرلايه و نمونه
Average Rough 

(Å)  
RMS Rough 

(Å)  
 نمونه

  زيرلايه  7/38 0/31
Ti-6Al-4V 

4/51 8/64 T3 

6/46 9/63 H2 

8/56 5/73 ML0 

160 209 ML800 

  

  
 از توپوگرافي سطح زيرلايه و AFMتصاوير  -13 شكل

  .ML800 و ML0 و T3 ،H2هاي  نمونه

  
هاي  روند تغييرات زبري سطح زيرلايه و نمونه -14 شكل

T3 ،H2 ،ML0 و ML800.  
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  SBFخوردگي در محلول  -3-3
 و  Ti-6Al-4Vاز آزمايش خوردگي زيرلايـه      نتايج حاصل   

نشان داده شده   ) 15( در شكل    T3  ،H2  ،ML0هاي    نمونه
) Icorr(در اين آزمايش نقطه تلاقي شيب دو منحنـي          . است

معيار سنجش مقاومت به خوردگي است؛ به طوري كه هـر           
) محور افقي نمودار  (چه اين نقطه به سمت دانسيته جريان        

ت به خوردگي بيشتر و بهتر خواهـد        تري باشد، مقاوم    پايين
شود با اعمـال پوشـش بـر          همان طور كه مشاهده مي    . بود

 مقاومـت بـه خـوردگي بهبـود         Ti-6Al-4Vروي زيرلايه   

و ) T3(در ميــان دو پوشــش تــك لايــه تيتانيــا . يابــد مــي
ــت   ــسي آپاتي ــار  )H2(هيدروك ــت رفت ــسي آپاتي ، هيدروك

طـوري كـه    خوردگي بهتري را از خود نشان داده است بـه           
تـر از نمونـه        پـايين  H2الذكر براي نمونه      نقطه تلاقي فوق  

T3             بوده است كه اثر مثبـت اعمـال پوشـش هيدروكـسي 
 را Ti-6Al-4Vآپاتيــت در اصــلاح رفتــار خــوردگي آليــاژ 

گـردد كـه بـا اعمـال          همچنين مشاهده مي  . دهد  نشان مي 
 بر روي آلياژ تيتانيم، به شدت HA/TiO2پوشش چند لايه 

  . ت به خوردگي بهبود يافته استمقاوم

  
  .ML0 و T3 ،H2هاي   و نمونهTi-6Al-4Vمنحني رفتار خوردگي زيرلايه  -15 شكل

هاي با پوشـش چنـد        نمودار رفتار خوردگي نمونه   ) 16(شكل  
هـاي    نمونـه ( پس از انجام عمليات حرارتي       HA/TiO2لايه  

ML500   و ML800 (        را در مقايسه با رفتار خوردگي نمونـه
در . دهـد   نشان مـي  ) ML0( بدون عمليات حرارتي     چند لايه 

تـوان مـشاهده كـرد كـه انجـام            شكل مذكور به خوبي مـي     
عمليات حرارتي بر روي پوشش موجب بهبـود مقاومـت بـه            

 ML800توان ديد كه نمونه       همچنين مي . شود  خوردگي مي 
داراي مقاومت به خوردگي بسيار بهتـري نـسبت بـه نمونـه             

ML500 معنـي اسـت كـه بـا اعمـال         ايـن بـدين   . باشد   مي 
هـاي چنـد لايـه،        دماهاي بالاتر در عمليات حرارتـي نمونـه       
  .   يابد مقاومت به خوردگي بهبود قابل توجهي مي

و دانـسيته   ) Ecorr(اعداد مربـوط بـه پتانـسيل        ) 3(در جدول   
ــوردگي  ــان خ ــي ) Icorr(جري ــده از منحن ــتخراج ش ــاي  اس ه

همان طور كه در    . ارائه گرديده است  ) 16(و  ) 15(هاي    شكل
Icorrبالا نيز بدان اشاره گرديد، هر چه مقـدار          

تـر باشـد،      كـم  
  .تر خواهد بود مقاومت به خوردگي بيش
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  .ML800 و ML0 ،ML500هاي  منحني رفتار خوردگي نمونه -16 شكل

  .مقادير پتانسيل و دانسيته جريان خوردگي -3 جدول

  Icorr نمونه
(µA/cm2) 

Ecorr   
)mv.vs SCE( 

Ti-6Al-4V 462/0 47 

T3 202/0 5/48- 

H2 041/0 47- 

ML0 015/0 5/98- 

ML500 007/0 5/137- 

ML800 003/0 181- 
  

  گيري نتيجه -4
هاي تك لايه و چند لايه از تيتانيـا و            در اين تحقيق پوشش   

 بـا روش    Ti-6Al-4Vهيدروكسي آپاتيت بر روي زيرلايـه       
ايجـاد گرديـده و     ) AC) RF و   DCكند و پـاش مگنتـرون       

ها بدست آمد كه براي نمونه تك لايـه           رامترهاي بهينه آن  پا
 و براي نمونه تك لايه      Ar/O2 70/30تيتانيا نسبت اتمسفر    

 وجود فاز   XRDنتايج  .  بود W 175هيدروكسي آپاتيت توان    
هـاي تـك لايـه هيدروكـسي          هيدروكسي آپاتيت در نمونـه    

 و چنـد لايـه عمليـات        W 175 دهـي    آپاتيت با توان پوشش   
ي نشده و عمليات حرارتي شده در دماهاي بـه ترتيـب            حرارت

°C500   و °C800            و فاز تيتانيا در نمونه تك لايـه تيتانيـا و
همچنـين رشـد    . هـاي چنـد لايـه را نـشان داد           تمامي نمونه 

هيدروكسي آپاتيت با اعمال و افزايش دماي عمليات حرارتي         



  ... Ti-6Al-4V يرلايه زي بر روHA/TiO2 يهپوشش دو لا

 

  1396 هار   ب1ي  شماره   6ي  دوره  24
 

همچنين ملاحظه گرديد كه فاز هيدروكسي      . مشاهده گرديد 
تيت با افـزايش دمـاي عمليـات حرارتـي و قرارگيـري در              آپا

 از افـزايش    AFMهـاي     داده.  رشد يافته است   SBFمحلول  
 براي نمونـه تـك لايـه هيدروكـسي          Å64زبري پوشش از    

هاي چند     به ترتيب براي نمونه    Å209 و   Å5/73آپاتيت، به   
لايه عمليات حرارتي نشده و عمليات حرارتي شده در دمـاي           

°C800  دارد كــه خــود بيــانگر كــاهش تخلخــل و حكايــت
با انجام آزمون خوردگي در     . باشد  افزايش انسجام پوشش مي   

SBF             دانسيته جريان خوردگي كاهش داشـته كـه ايـن امـر 
نشان دهنده افزايش مقاومت به خوردگي با اعمـال پوشـش           
چند لايه و نيز اثر به شـدت مـضاعف عمليـات حرارتـي در               

  .باشد مي بر اين پارامتر C800°دماي 
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 نانوساختار يت فريكي و الكتريسي خواص مغناطيزساختار، ساختار، ريبررس
 ژل- شده به روش سليد توليتيمل
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  :چكيده    :اطلاعات مقاله
    1395 دي 19: دريافت
    1396 مرداد 22: پذيرش

    
    :كليد واژه

 مغنـاطش   يتـيم،  ل يـت  ژل، فر  -سل
 يري نفوذپــذي، كــورياشــباع، دمــا

  يك الكتري ثابت ديسي،مغناط

  

 ژل تهيه و اثر عمليات حرارتي در دماي -به كمك روش سل(Li0.5Fe2.5O4) ر اين پژوهش، فريت ليتيم د
C°1000     مبناي آزمون پراش پرتو ايكس     بر. هاي آن ارزيابي شد   بر روي ساختار و ويژگي )XRD(   سـاختار ،

بـا  . تي شناسايي شـد    براي فريت ليتيم قبل و پس از عمليات حرار         P4332كريستالي مكعبي با گروه فضايي      
قبل . ريزساختار پودرهاي توليد بررسي شد    ) FESEM(استفاده از ميكروسكوپ الكتروني روبشي نشر ميدان        

مـشاهده   nm 75  در حدوديمتوسط با اندازة ياي شكل اوليه، ذراتهاي صفحهاز عمليات حراراتي، در كلوخه
بررسي رفتار مغناطيسي نـشان داد كـه        .  نشان داد   برابر را  10شد كه پس از عمليات حرارتي، رشدي حدودي         

 به دست آمد كه پس از عمليات حرارتي،         emu/g 54/53 معادل با    يقبل از عمليات حرارتي، مغناطش اشباع     
تـرين شاخـصة مغناطيـسي در تمـامي      نفوذپذيري مغناطيسي به عنوان مهـم     . تغيير چنداني از خود نشان نداد     

چنـين  . ود قابل توجهي را نسبت به نمونه قبل از عمليات حرارتي نـشان داد             بسامدهاي اندازه گيري شده بهب    
بـا توجـه بـه    . گيري شده مشاهده شـد بهبودي در شاخصة ثابت دي الكتريك نيز در تمامي بسامدهاي اندازه     

بررسي نحوة تغييرات نفوذپذيري مغناطيسي و ثابت دي الكتريك بـا دمـا، دمـاي كـوري مغناطيـسي و دي                     
 K˚610-590 و   K˚900-830ريت ليتيم توليد شده پس از عمليات حرارتي به ترتيب در محدوده             الكتريك ف 

  .گيري شد هانداز
  

  مقدمه -1
ري به كمك انتقال حجم بالاي توسعه سريع و چشمگير فناو 

مواد فري مغناطيـسي    . اطلاعات بر هيچ كس پوشيده نيست     
منــدي از اطلاعــات و هــاي بهــرهكــي از راهيهــا ا فريــتيــ

فريـت ليتـيم بـه    . ها را فـراهم آورده اسـت    سازي داده  ذخيره

 بـه   ترين فريت هاي مغناطيسي نـرم       عنوان يكي از معروف   
تلفات جريـان گردابـي انـدك،       دليل مقاومت الكتريكي بالا،     

دماي كوري بالا و مغناطش اشـباع مناسـب در مقايـسه بـا              
روي، -هـاي نيكـل   هـاي معـروف ديگـر نظيـر فريـت         فريت
روي، از جايگاه خاصي در كاربردهاي      -روي و منگنز  -منيزيم

هاي ديگـر  ماكروويو خصوصاً در دماهاي بالا كه عملا فريت       
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ــت   ــوردار اس ــستند برخ ــتفاده ني ــل اس ــه ]. 1-3[ قاب از جمل
 1توان به انتقال دهندة فاز سـيگنال     كاربردهاي اين فريت مي   

 جهـت   4هـاي  و جداكننـده   3هـا ، گرداننـده  2مدارها، ژيراتورها 
و همچنين بـه عنـوان   ] 4[امواج راديويي و ماكروويو  دهندة

  ]. 3[هاي ليتيومي اشاره كرد كاتد در باتري
داراي سـاختار   Li0.5Fe2.5O4فريت ليتيم با تركيب شيميايي     

هـاي   كريستالي اسپينل معكوس است كه در آن تمامي يون        
Li+   هاي   يون 6/0 وFe3+       در فضاهاي اكتاهدرال و مـابقي 
تفاوت ]. 5[ گيرددر فضاي تتراهدرال قرار مي     +Fe3هاي  يون

در دو فضاي اكتاهـدرال و تتراهـدرال،         +Fe3هاي  كمي يون 
 كـه بـا جـايگزيني       گـردد منشاء مغناطش در فريت ليتيم مي     

هاي ديگر خواص مغناطيسي آن قابـل تغييـر و كنتـرل            يون
هاي الكتريكي ايـن فريـت مثـاثر عـواملي          ويژگي]. 6[است  

نظير روش توليد، اندازة دانه تركيب شـيميايي و دمـاي تـف             
  ].7[جوشي آن است 

. ها، روش واكنش حالت جامد اسـت      روش سنتي توليد فريت   
تـوان بـه    ت كه از جملة آن مي     اين روش داراي مضراتي اس    

غيرهمگنــي شــيميايي، ايجــاد ناخالــصي بــه دليــل فرآينــد  
آسياكاري، ايجاد فازهاي ناخواسته در اثر دماي بالاي فرآيند         

در ]. 6[توليد آن و ايجاد ذرات درشت پودر نهايي اشاره كرد           
هـاي جديـد   هاي نانوذره به روش  هاي اخير، توليد فريت   سال

تـر، خـصوصاً    واص مغناطيـسي مطلـوب    جهت دستيابي به خ   
ميدان پسماندزداي مغناطيسي پايين، و غلبه بر مشكلات ياد         
شده در بالا مورد توجه گستردة محققين قـرار گرفتـه اسـت             

هــاي متفــاوتي از جملــه بــه ايــن منظــور از روش]. 10-8[
  

1 Phase-shifter 
2 Gyrators 
3 Circulators 
4 Isolators 

، سـنتز   ]13[ حرارتـي -، آبـي  ]12 و 11[ رسوبيهمهاي   روش
] 17 و16[  آلياژسـازي مكـانيكي    و] 15  و 14[ خود احتراقـي  

-هاي نام برده، روش سـل  در ميان روش  . استفاده شده است  
ها مورد توجه بسيار زيادي قـرار       ژل به منظور توليد سراميك    

ــت  ــه اس ــده از    . گرفت ــد ش ــصول تولي ــن روش، مح در اي
ناپذيري حاصل شده اسـت؛ در      هاي شيميايي برگشت   واكنش

 عنوان سل به ل اوليه به  هاي محلو ها مولكول اثر اين واكنش  
يك مولكول نامحدود، سنگين و سه بعدي پليمـري بـه نـام             

از جملـه مزايـاي ايـن روش        ]. 19و  18[ شـود ژل تبديل مي  
توان به ساده بودن روش انجام آن، توليد در دماي پايين،           مي

 شـيميايي، امكـان ايجـاد       يهزينه كم، خلوص بـالا، همگن ـ     
هـاي نـازك و امكـان       لايهساختارهاي آمورف، قابليت توليد     

  ].21و  20[ايجاد نانوذرات اشاره كرد 
هاي پيشين، فريت ليتيم نانوذره تا كنـون    با توجه به پژوهش   

برهـان و همكـاران     . هاي مختلفي توليد شده اسـت     به روش 
اين فريت را به روش سنتز خوداحتراقي تهيه نمودند و رفتـار   

مغنـاطش  .  دادندمغناطيسي و ساختار آن را مورد بررسي قرار       
 و  emu/g 9/56 اشباع به دست آمده در پژوهش آنها برابر با        

 گـزارش شـده     nm 40-20اندازه متوسط ذرات در محدودة      
مـازن و همكـاران ايـن فريـت را بـه روش             ]. 23و22[ است

هـاي  آسياكاري و عمليات حرارتي تهيـه نمودنـد و شاخـصه          
ي قـرار   ساختاري، مغناطيسي و الكتريكي آن را مـورد بررس ـ        

مغناطش اشباع بـه دسـت آمـده در پـژوهش آنهـا در              . دادند
 و اندازه متوسط ذرات در محـدودة  emu/g 80-20 ةمحدود

nm70-26   الكتريـك  همچنين ثابت دي  .  گزارش شده است
و تلفات آن با توجه به دماي عمليات حرارتي رفتار متفـاوتي            

فاده با است] 25[ پي فو و همكاران-ين]. 24[نشان داده است    
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هـا، فريـت ليتـيم را توليـد و          از روش مرسوم توليد سراميك    
. خــواص الكترومغنــاطيس آن را مــورد بررســي قــرار دادنــد

فريـت ليتـيم را بـه روش خـود          ] 26[عبداالله دار و همكاران     
 نانومتر nm38-41 ةاحتراقي سيترات ژل با متوسط اندازه دان

مكـاران  ورما و ه  .  تهيه نمودند  emu/g52و مغناطش اشباع    
فريت ليتـيم را بـه روش واكـنش حالـت جامـد توليـد               ] 27[

هـا  نمودند كه مغناطش اشباع در فريـت توليـدي توسـط آن           
] 7[جـرج و همكـاران      .  گزارش گرديـد   emu/g8/58برابر با   

ژل تهيه نمودند و با توجه      -اين فريت را به كمك روش سل      
، به مغناطش اشـباعي     nm32-12به اندازة دانه مختلف بين      

  .  دست يافتندemu/g 75-41در محدودة 
هـاي  ، پـژوهش ]28 و 4-6، 2[ با توجه به پيشينة تحقيقـات     

ژل -صورت گرفته بر روي فريت ليتيم توليدي به روش سل         
همواره بيشتر در حضور يك يا چند عنصر افزودني بـه ايـن              

در اين پژوهش، نانوذرات فريت ليتـيم بـا         . تركيب بوده است  
ــب  ــلLi0.5Fe2.5O4تركي ــه روش س ــده و - ب ــه ش ژل تهي

مشخــصات متنــوع ســاختاري، ريزســاختاري، مغناطيــسي و 
الكتريك آنها به صورت تابع دما و بسامد مورد بررسـي و             دي

  .ارزيابي قرار گرفته است

  هاي تجربي فعاليت -2
  روش تهيه سل -2-1

منظور تهيه پودر فريت ليتيم با فرمول شيميايي مواد اوليه به    
Li0.5Fe2.5O4ــه روش ــل ب ــن   - س ــرات آه ــودر نيت ژل، پ

)Fe(NO3)3.9H2O(پـــودر نيتـــرات ليتـــيم ، )LiNO3( ،
) EG: Ethylene Glycol(اتيلن گليكول  ،)NH3(آمونياك 
ــا   EDTA: Ethylen Dinitrilo Tetraacetic(و ادت

Acid (مولار پودرهاي نيترات آهـن   1ابتدا محلول   . باشدمي 
مـولي آنهـا در     طور جداگانه و متناسـب بـا درصـد          و ليتيم به  

گـراد در حـلال آب       درجه سـانتي   80تركيب نهايي در دماي     
 عنوان محلول پايه در نظر گرفتـه        محلول ادتا به  . تهيه شدند 

 1آب، جهـت تهيـه محلـول         به دليل حل نشدن ادتا در     . شد
 درجـه   80مولار ادتا، ابتدا در درون آمونياك غليظ در دمـاي           

 آب اضافه شـد و بـه         حل گرديد، به آن    pH=8گراد و   سانتي
وسيله همزن مغناطيسي هم زده شد تا سـل يكنـواختي بـه             

سپس محلول همگن شامل نيترات آهن، نيتـرات        . دست آيد 
 به  2هاي فلزي   نسبت ادتا به يون   . ليتيم به آن اضافه گرديد    

در مرحله بعد، محلول اتيلن گليكول بـا        .  در نظر گرفته شد    1
. لوط اضافه گرديد  هدف تشكيل يك شبكه سه بعدي به مخ       

 در نظـر    1 بـه    5/3هـاي فلـزي     نسبت اتيلن گليكول به يون    
همگـن  .  نگه داشـته شـد     8-9 در محدوده    pHگرفته شد و    

  . سازي توسط همزن مغناطيسي صورت گرفت

  تهيه ژل و محصول پودر نهايي -2-2
سـپس  . در مرحله بعدي حلال تبخير گرديد و ژل حاصل شـد          

 ساعت در دماي اتاق     48ت  سازي ژل، سل به مد    به منظور پير  
در گام بعدي جهت خشك كردن ژل ابتـدا بـه           . نگهداري شد 

گراد با هدف تبخير     درجه سانتي  300 دقيقه در دماي     30مدت  
كامل حلال و توليد پودر اوليـه درون كـوره نگهـداري شـد و               

خلـوص پـودر در    سپس با هدف تقويت خاصيت مغناطيسي و
 دقيقه قرار گرفته شد     30 گراد به مدت   درجه سانتي  800دماي  

پس از بررسي نتايج مربـوط بـه        . و سپس در كوره سرد گرديد     
، يـك مرحلـه فرآينـد       يآزمون پراش پرتو ايكس نمونه پـودر      

گراد و بـه مـدت       درجه سانتي  1000عمليات حرارتي در دماي     
 . دقيقه بر روي پودر صورت پذيرفت120
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  بررسي خواص -2-3
) XRD(كـس   ي ا ي پرتو  از روش پراش   يز فاز يبه منظور آنال  

ارزيابي الگوهاي پراش به منظور     .  استفاده شد  Cukα1با پرتو   
هــاي ســاختاري بــه كمــك فازشناســي و تخمــين شاخــصه

اندازة بلـورك بـه كمـك       .  صورت پذيرفت  X-Pertافزار    نرم
  ].29[رابطة شرر تعيين گرديد

1(                 
θcosβ

λk
=DXRD  

 طـول مـوج     λ،  89/0عـادل بـا      ثابـت م   kكه در اين رابطـه      
 θ، ) آنگـستروم 5404/1(مشخصة پرتو ايكس مورد اسـتفاده    

 پهناي خط پـراش در نيمـه ارتفـاع بيـشينه            βزاويه براگ و    
بـه  . خطوط پراش مورد نظـر برحـسب درجـه راديـان اسـت           

منظور تخمين اندازه بلورك از شديد ترين خط پراش كـه در       
جـه قـرار گرفتـه     در))311(خـط پـراش      (50 تا   30محدودة  

پـارامتر شـبكه بـه كمـك رابطـه زيـر تعيـين              . استفاده شـد  
   ]:29[گرديد

2(               [ ]
θsin

l+k+h
2
λ

=α
2
1

222

  

  معرف انديس ميلر مربوط به آخرين خط پراش و  l و h  ،kكه  

θ     چگالي پودرهاي توليد شده   .  زاويه خط پراش مربوطه است
ده از رابطـه    هاي پراش سنجي و بـا اسـتفا       نيز به كمك داده   
  ]:23[زير تعيين گرديد

3(                 3x Na
M8

=d  

 معرف وزن مولكولي فريت با توجـه بـه          Mكه در اين رابطه     
ــيميايي   ــب ش ــد  Li0.5Fe2.5O4 ،8تركي ــداد واح ــرف تع  مع

 عـدد   Nمولكولي موجود به ازاي يك سـلول واحـد فريـت،            

  .  است2رابطه  پارامتر شبكه به دست آمده از aآووگادرو و 
هاي ريزساختاري با استفاده ميكروسـكوپ الكترونـي        بررسي

خــواص . صــورت گرفــت) FESEM(روبــشي نــشر ميــدان
دي به كمك مغناطش سنج نمونـه       ي تول يهاسي پودر يمغناط

براي سنجش جزء حقيقي    . ري شد يگاندازه) VSM(مرتعش  
اوليه مغناطيسي كه از اين پس بـا نـام          ) تراوايي(نفوذپذيري  

شود و همچنـين    اختصاري نفوذپذيري مغناطيسي خوانده مي    
ــاء، ظرف    ــتگاه الق ــسي از دس ــات مغناطي ــاكتور تلف ــف و  ت ي

ن منظـور   يبـد . اسـتفاده شـد   ) LCR-meter(سـنج     مقاومت
 9/9 يمتر و داخل  ليي م 4/20 ي به شعاع خارج   يپودرها با قالب  

 مگاپاسـكال، بـه صـورت حلقـه         300متـر تحـت فـشار     لييم
مقطع   دار با قطر سطح        روكش يم مس يپس با س  درآمدند و س  

بـراي  . چـي شـدند   يم پ ي دور س ـ  10متر، به تعداد    ليي م 25/0
پيچي شده در كوره    هاي سيم گيري دماي كوري، نمونه   اندازه

 1پذيري مغناطيسي در فركانس     قرار داده شد و تغييرات نفوذ     
نفوذ پـذيري مغناطيـسي   . كيلوهرتز نسبت به دما ثبت گرديد   

  :گيري گرديدر دمايي با توجه به رابطة زير اندازهدر ه

4(             
0L

L
=μ  

هـاي  گيـري شـده از نمونـه       ميزان ضريب القاي اندازه    Lكه  
و   ت  ي ـدسـتگاه القـاء، ظرف    سيم پيچي شده به كمك دستگاه       

ميزان ضريب القاي مغناطيسي سيم پـيچ        L0سنج و     مقاومت
مـك رابطـة زيـر محاسـبه        عاري از هسته اسـت كـه بـه ك         

  ].30-32[گرديد
5(             

a
b

ln
π2

hNμ
=L

2
0

0  
 a و h ،b، )10در اينجا (ها به دور حلقه  تعداد دور سيمNكه  

هـاي توليـد    به ترتيب ارتفاع، قطر بيروني و قطر دروني حلقه        
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) H/m 7-10×4π(مغناطيـسي در خـلاء       گذردهي μ0شده و   
يم پيچ حـاوي هـسته بـه        نسبت مقاومت الكتريكي س   . است

نيـز  ) Rs/Ls =ω×tanδtot(ضريب القاي آن در حالت سـري  
بـا  ]. 33[به عنوان معيار تلفات مغناطيسي در نظر گرفته شـد         

توجه به اينكه حـين سـنج خـواص در دمـاي بـالا، روكـش               
هـا  رود، به منظور جلوگيري از اتصال سـيم       ها از بين مي    سيم

رعايت فواصل يكنواخـت    پيچي با دقت و با      به يكديگر، سيم  
تعداد دور كم انتخاب    . به دور حلقه توليد شده صورت گرفت      

شده اين امكان را فـراهم آورد كـه حـين بررسـي خـواص،               
  .  ها هيچ اتصال عرضي نداشته باشد سيم

به منظور بررسي خواص الكتريكي، پودرها با قالبي به شـعاع        
قرص  مگاپاسكال، به شكل     300متر تحت فشار  ليي م 18/10

ها با چسب نقره پوشانده شد تا با تبديل         سطوح قرص . درآمد
نمونه به يك خـازن، خـواص دي الكتريـك آن بـه كمـك               

بررسي ) LCR-meter(سنج    و مقاومت   ت  يدستگاه القاء، ظرف  
همچنين به منظور بررسي خـواص دي الكتريـك بـه           . گردد

. صورت تابعي از دما، از يك دمندة هواي گرم اسـتفاده شـد            
ونه پس از قرار گيري در بين الكترودهاي طراحي شده به           نم

اين منظور، در معرض دمش هواي گرم با قابليت تغيير دمـا            
هاي دي الكتريك،   قرار گرفت و همزمان با سنجش شاخصه      

  . گيري و ثبت شددما در مجاورت نمونه اندازه

  نتايج و بحث -3
  آناليز ساختاري -3-1

را قبل   توليد شده الگوي پراش پرتو ايكس پودرهاي1شكل 
)B-LF (      و بعد از عمليات حرارتي)A-LF (  دهـد نشان مـي .

اين شكل با كارت الگـوي مرجـع شـماره     هاي پراشالگوي

آمـده،  دسـت   تنها فاز بـه . مطابقت كامل دارد 0671-088-01
صفحات پراش داده شده در الگوي      .  است Li0.5Fe2.5O4فاز  

 توجه به الگوي  با. گذاري شده است  پراش مشخص و انديس   
پراش مرجع، ساختار كريستالي پودر حاصل، ساختار مكعبـي         

  .است P4332با گروه فضايي 

  
هاي پودر فريت الگوهاي پراش پرتو ايكس نمونه -1 شكل

  .ليتيم قبل و پس از عمليات حراراتي

متفاوت ) P4332(گروه فضايي شناسايي شده در اين تحقيق        
. اسـت ) Fd3m (هـاي مكعبـي   با گروه فضايي متداول فريت    

 Fd3m و   P4332براي فريـت ليتـيم هـر دو گـروه فـضايي             
 توزيع كاتيوني در اين فريت بـه شـكل        . شناسايي شده است  

2
4

+
5.0

+3
5.1

+3 O]LiFe)[Fe(          است كـه پرانتـز نمـاد فـضاي
با توجه بـه    . تتراهدرال و كروشه نماد فضاي اكتاهدرال است      

هاي ليتـيم بـه     مامي يون رابطة توزيع كاتيوني فريت ليتيم، ت     
هاي آهـن در فـضاي اكتاهـدرال قـرار          همراه سه پنجم يون   

كه نسبت يوني آهن به ليتيم در فضاهاي         گيرد؛ به نحوي  مي
اين نسبت مـشخص بـسته بـه        .  مي باشد  1 به   3اكتاهدرال  

چگونگي پخش اين دو يون نسبت بـه يكـديگر دو سـاختار             
ماهــاي بــالا در د. كنــدمــنظم و غيــر مــنظم را ايجــاد مــي
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)C°755-735 (       هاي و در حين سرد شدن سريع، پخش يون
 كـاملاً تـصادفي     1 بـه    3آهن و ليتيم در حين حفظ نـسبت         

گردد و ويژگي تقارني ساختار مكعبـي بـا گـروه فـضايي             مي
Fd3m  اما اگر ساختار به آهـستگي سـرد        . گردد توصيف مي

 هـاي ليتـيم و آهـن در        ، يـون   C°735گردد، در زير دمـاي      
گيرنـد؛ بـه    فضاهاي اكتاهدرال آرايش منظمي به خـود مـي        

كه رديف فضاهاي اكتاهدرال قـرار گرفتـه در جهـات            نحوي
 با تكرار ترتيبِ منظمي از يك يون ليتيم به دنبـال            >110<

در اين شـرايط ويژگـي      . گيردسه يون آهن متوالي شكل مي     
 توصـيف   P4332تقارني سـاختار مكعبـي بـا گـروه فـضايي            

ساختار كريستالي مكعبي با اين گروه فـضايي        ]. 34[گردد مي
  .  نشان داده شده است2در شكل 

  
ساختاري كريستالي مكعبي فريت ليتيم با گروه  -2 شكل
هاي اكسيژن هاي آهن با رنگ قرمز، يونونيP4332. فضايي

هاي ليتيم با رنگ خاكستري مشخص با رنگ آبي و يون
  ].34[شده است

هـاي   اينكه سرد شـدن نمونـه      در پژوهش حاضر، با توجه به     
ــايي   ــات دم ــد پــس از عملي ــودر و C°800تولي ــد پ  در تولي
 در كوره صـورت     C°1000همچنين عمليات حرارتي ثانوي     

گرفته است، ساختار كريستالي فرصت منظم شدن را يافته و          

در .  متبلـور شـده اسـت      P4332از اين رو بـا گـروه فـضايي          
 ـ ] 23[پژوهش برهان و همكاران      ت بـه روش سـنتز   اين فري

خوداحتراقي تهيه شده و بـه دليـل سـرعت بـالاي تـشكيل              
ساختار، فرصت مـنظم شـدن را نيافتـه و بـا گـروه فـضايي                

Fd3mمتبلور شده است  .  
هاي ساختاري بـه دسـت آمـده از روي          ، شاخصه 1در جدول   

الگوي پراش در دو حالت قبـل و پـس از عمليـات حرارتـي               
ايج، فرآيند عمليات حرارتـي     با توجه به نت   . مقايسه شده است  

به تغيير بارزي در چگـالي، پـارامتر شـبكه و انـدازة بلـورك               
تغييرات اندك مشاهده شده در اندازة بلورك       . نيجاميده است 

گيـري  سـنجي و انـدازه     پـراش  يتواند در محدودة خطاها   مي
گيري نرم اندازه بلورك به كمك رابطه شرر و خطاهاي اندازه

ن وجود، احتمال پديدة تبلور مجدد ممكـن        با اي . افزاري باشد 
است به تغييرات ياد شده انجاميـده باشـد كـه تاييـد امكـان          
وقوع آن براي فريـت ليتـيم در شـرايط يـاد شـده نيـاز بـه                  

تـر نظيـر اسـتفاده از تـصاوير و الگوهـاي            هاي دقيق بررسي
 . پراش ميكروسكوپ الكتروني عبوري است

 روي هاي ساختاري محاسبه شده ازويژگي -1 جدول
  .الگوهاي پراش

كد 
 نمونه

 پارامتر شبكه

(nm) 

 اندازه بلورك
(nm) 

 چگالي

(g/cm3) 

B-LF 83027/0 42 8064/4 

A-LF 83095/0 38 7946/4 

ــدول  ــصه2در ج ــي از شاخ ــاختاري و  ، برخ ــم س ــاي مه ه
مغناطيسي و همچنـين تـأثيرات عمليـات حرارتـي بـر ايـن              

. رائه شده است  ها ا هاي فريت ليتيم در ديگر پژوهش     شاخصه
دهد افزايش دماي عمليات حرارتي تـأثير        نشان مي  2جدول  

قابل توجهي بر پارامتر شبكه ندارد؛ اما باعث افزايش بسزايي  
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ها و مقادير پـارامتر     اندازة بلورك . در اندازة بلورك شده است    
هاي پيشين چـه در شـرايط       شبكه به دست آمده در پژوهش     

عمليات حرارتي، با مقـادير     عمليات حرارتي شده و چه بدون       
  . دهدبه دست آمده در اين پژوهش تطابق خوبي را نشان مي

  .هاي پيشينهاي ساختاري و مغناطيسي به دست آمده از فريت ليتيم در برخي از پژوهششاخصه -2 جدول

 روش توليد مرجع
دماي عمليات 

 )C˚( حرارتي
 پارامتر شبكه

(nm) 

 اندازه بلورك
(nm) 

Ms(emu/g) Hc(Oe)  

 5/87 9/56 4/33 834/0 - سنتز خود احتراقي ]23[

]24[ 
آسياكاري و عمليات 

 حرارتي

600  
800  
1000  
1200 

829/0  
832/0  
833/0  
834/0 

49/26  
41/27  
58/69  
- 

67/21  
55/76  
56/79  
86/84 

14/124  
12/38  
41/8  
25/2 

 - 53 67/41 832/0 800 سنتز خود احتراقي ]26[
 07/25 8/58 - - - واكنش حالت جامد ]27[

پژوهش 
 حاضر

  -  ژل-سل
1000 

83027/0  
83095/0 

42  
38 

54/53  
36/53 

100  
8/20 

  

  ريزساختار -3-2
 تصاوير ميكروسكوپي الكتروني روبشي نشر ميدان       3شكل  

الـف و ب    - 3شـكل   . دهـد پودر فريت ليتيم را نـشان مـي       
- 3مربوط به پودر توليدي قبل از عمليات حرارتي و شكل           

ر توليدي پس از عمليات حرارتي در دو ج و د مربوط به پود 
الـف در بزرگنمـايي كـم       - 3شكل  . بزرگنماي مختلف است  

هاي پودر توليـدي را نـشان     كلوخه)  هزار برابر  10تر از   كم(
 قبل از عمليات حرارتـي      ةها براي نمون  اين كلوخه . دهدمي

اي شكل بوده و گسترة وسيعي از       داراي مورفولوژي صفحه  
 را شـامل  µm5/3تـا   nm150ر محدودة  ها داندازه كلوخه

، ريزسـاختار   )ب- 3شـكل   (در بزرگنمـايي بـالاتر      . گرددمي
اي با اندازة متوسط   ها به صورت ذرات به هم پيوسته      كلوخه

nm 75 ها با توجـه  اندازة متوسط بلورك. گرددمشاهده مي
 nm 42به الگوي پراش نمونـة قبـل از عمليـات حرارتـي             

  ين ذرات مـشاهده شـده در شـكل         بنـابرا . تخمين زده شـد   

عمليـات حراراتـي در     . ب احتمالاً تك بلور نخواهد بـود      - 3
، مورفولوژي را به شدت تحت تـاثير قـرار          C°1000دماي  

ها ج، ساختار مجزاي كلوخه   - 3با توجه به شكل     . داده است 
جوشي شدة آنها   قابل تشخيص نيست و در ساختار شبه تف       

ــذرات درشــت شــده ــين اي در محــدودة ن ــاريكي ب   سبتاً ب
nm 180  تا µm1   بزرگنمـايي بـالاتر   . شـود مـشاهده مـي

اطلاعــات بيــشتري از ايــن ذرات در اختيــار ) د- 4شــكل (
، پودرهـايي بـا     ]23[ در تحقيق برهان و همكاران    . نهد نمي

تخلخل بسيار مشاهده شده است كه مورفولوژي آن قابـل          
ــي ــشخيص نم ــصاوير ميكروســكوپ  . باشــد ت ــين ت همچن

ــا و   ال ــژوهش ورم ــيم در پ ــت ليت ــشي از فري ــي روب كترون
 را نـشان    mµ 18 -7 ةهايي با انـداز   كلوخه] 27[همكاران  
  .  داده است
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تصاوير ميكروسكوپ الكتروني روبشي فريت  - 3 شكل

بعد از عمليات حرارتي در ) قبل، ج و د) ليتيم الف و ب
  .هاي مختلفبزرگنمايي

  خواص مغناطيسي -3-3
ص اســتاتيك مغناطيــسي، آزمــون منظــور ارزيــابي خــوابــه

 مرتعش بـر روي هـر دو نمونـه انجـام            ةمغناطش سنج نمون  
منحني مغناطش حاصل به همـراه قـسمت بـزرگ          . پذيرفت

 .  نمايش داده شده است4شدة مركزي آن در شكل 

  
بخش ) نماي كلي از منحني مغناطش ب )الف -4 شكل

مركزي منحني مغناطش براي نمونه فريت ليتيم قبل و پس 
  .مليات حرارتياز ع

با توجه به نتايج، مغناطش اشـباع پـس از عمليـات حرارتـي              
تغييري چنداني نكرده است و در هر دو حالت تقريباً برابر بـا             

emu/g 53 تـر قـسمت    اما با توجه به حلقه باريك     . باشد مي
رود كـه ميـدان پـسماندزداي مغناطيـسي      مركزي، انتظار مي  

بـه  . حاصل شده استكمتري در حالت عمليات حرارتي شده   
تـري  عبارت ديگر، در حالت عمليات حراراتي شده، رفتار نرم        
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با توجه به عدم تغيير بـارز      . از فريت ليتيم مشاهده شده است     
رسد كـه ايـن مشخـصه در ايـن          مغناطش اشباع، به نظر مي    

بـه صـورت مـشخص     (هـاي سـاختاري     فريت به به شاخصه   
خص انـدازة   بـه صـورت مـش     (و ريزساختاري   ) اندازه بلورك 
هـا  مغناطش اشباع تئوري فريت. حساس نيست) ذرات ثانويه 

متاثر از نحوة توزيع كاتيوني در آنها است و بـه صـورت زيـر        
  :]35[قابل محاسبه است emu/gبرحسب واحد 

6(           
ρa10

μn8
=M 33

B
S  

بـه ازاي   گـشتاور مغناطيـسي برآينـد        nμBكه در اين رابطه     
 برابر اسـت    Bµ1(حسب مغناطش بور    واحد فرمول فريت بر     

 ρ و m پـارامتر شـبكه برحـسب    A.m2 24-10×274/9( ،a با
  با توجـه بـه توزيـع كـاتيوني    .است g/cm3 چگالي برحسب 

2
4

+
5.0

+3
5.1

+3 O]LiFe)[Fe(          اين فريت و با توجه بـه اينكـه
 و هـر يـون      Bµ5 گشتاور مغناطيسي برابر بـا       +Fe3هر يون   

Li+اطيسي برابر با  گشتاور مغنBµ0 ،گشتاور مغناطيسي  دارد
.  خواهد شد  Bµ5/2به ازاي واحد فرمول فريت برابر با        برآيند  

، مغنـاطش   1هاي ارائـه شـده در جـدول         با توجه به شاخصه   
ــا    ــود ب ــد ب ــيم برابرخواه ــت ليت ــراي فري ــوري ب ــباع تئ : اش

emu/g42/67   
فاصلة بين مغناطش اشباع تجربـي و محاسـباتي بـا فـرض             

ــ ــيك   تبعيـ ــدل كلاسـ ــاتيوني از مـ ــع كـ ــوة توزيـ ت نحـ
2
4

+
5.0

+3
5.1

+3 O]LiFe)[Fe( انگر بروز پديـدة كـج شـدن        ي، ب
بر مبناي مدل   . اسپيني و انحراف از مدل مغناطش نيل است       

مغناطش نيل، گشتاور اسـپيني دو زيـر شـبكه اكتاهـدرال و             
تتدراهدرال به موازت اما خلاف جهت يكديگر است؛ در اين          

، گـشتاور مغناطيـسي برآينـد بـه ازي واحـد فرمـول              شرايط

اسپينل از تفاوت گشتاور مغناطيسي فـضاهاي اكتاهـدرال و           
امـا  . آيـد گشتاور مغناطيسي فضاي تتراهدرال به دسـت مـي        

معمولاً در اثر پديدة كج شدن اسپيني، اين دو گشتاور كـاملاً   
گيرد كـه بـه كـاهش مغنـاطش         به موازات يكديگر قرار نمي    

با توجه به فاصـلة مـشاهده شـده         ]. 36[شود منجر مي  برآيند
گردد بين گشتاور مغناطيسي تجربي و تئوري، پيش بيني مي        

كه در فريت ليتيم توليد شـده در ايـن پـژوهش پديـدة كـج                
  .   شدن اسپيني رخ داده است

ــذيري    ــسي، نفوذپ ــتاتيك مغناطي ــر مشخــصات اس ــلاوه ب ع
اطيسي بـه صـورت     به همراه فاكتور تلفات مغن    ) μ(مغناطيسي  

تابعي از بسامد ميدان اعمالي بررسي شد كه نتايج مربوطـه در            
نفوذپـذيري مغناطيـسي از     .  نمـايش داده شـده اسـت       5شكل  

گيـري  انـدازه (نسبت القاي مغناطيسي سيم پيچ حاوي هـسته         
به دسـت آمـده     ) محاسبه شده (به سيم پيچ بدون هسته      ) شده
قا در حالت سـري     نسبت مقاومت الكتريكي به ضريب ال     . است

)Rs/Ls (            نيز به عنوان معيار تلفات مغناطيـسي در نظـر گرفتـه
، پس از عمليات حراراتي، نفوذپـذيري       5با توجه به شكل     . شد

مغناطيسي در تمامي بسامدها افزايش و فاكتور تلفات كـاهش          
پذيري مغناطيـسي در بـسامد      به عنوان نمونه، نفوذ   . يافته است 

kHz 100   ايش و فـاكتور تلفـات مغناطيـسي         افز 74 به   42 از
  .  كاهش يافته استkΩ/H 157 به kΩ/H 267از

ــوبس   ــاي مــدل گل ــر مبن ــذيري ) Globus(ب ــه(نفوذپ ) اولي
  ]:37[ كندها از رابطه زير تبعيت ميمغناطيسي در فريت

7(              
w

2
S

i γ16
DM3

≈μ  

  مغناطش اشباع،  Ms اندازة متوسط دانه،     Dكه در رابطة بالا،     
γw   كه با توجه به رابطـة      هاي مغناطيسي    انرژي ديوارة حوزه
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 رابطـه  A و ثابت تبادلي     K1 ناهمسانگردي كريستالي    زير با   
 ]:37[ دارد

8(          2
1

1w )AK2(=γ  

، نفوذپـذيري مغناطيـسي متـاثر از        8 و   7با توجه بـه رابطـة       
هاي مغناطش اشـباع، انـدازة دانـه و ناهمـسانگردي          شاخصه

از آنجا كه مغناطش اشـباع در اثـر عمليـات     . ستالي است كري
تــوان تغييــر در حراراتــي تغييــر قابــل تــوجهي نيافتــه، نمــي

امـا بـا توجـه بـه        . نفوذپذيري مغناطيسي را به آن نسبت داد      
، اگر واحدهاي تعريف شـده بـه    3تصاوير ريزساختاري شكل    

ش توان افـزاي صورت ذره را به عنوان دانه در نظر گيريم، مي     
نفوذپذيري مغناطيسي نمونه عمليـات حراراتـي شـده را بـه            

  .درشت ساختاري ذرات آن نسبت داد
 MHz 2گردد كه در بسامد تقريبـي        مشاهده مي  5در شكل   

ايـن  . نفوذ پذيري مغناطيسي با كـاهش مواجـه شـده اسـت           
كاهش در نفوذپذيري مغناطيسي توأم بـا افـزايش تلفـات و            

بـه طـور كلـي، بـا        . ت اسـت  هايي در طيف تلفا   مشاهدة قله 
هاي مغنـاطش   افزايش بسامد جريان متناوب، برخي مكانيزم     

 يقادر به دنبال نمودن ميدان نيستند، به همين خاطر تغييرات         
. گـردد پذيري مغناطيسي با بـسامد ايجـاد مـي        در طيف نفوذ  

ــايين   ــسامدهاي پ ــرات ايجــاد شــده در ب در محــدودة (تغيي
 مغناطش مرتبط با تحـرك      هايمربوط به مكانيزم  ) مگاهرتز

هاي مغناطيـسي اسـت؛ در صـورتيكه تغييـرات           حوزه ةديوار
كـه  ) در محـدودة گيگـاهرتز    (ايجاد شده در بسامدهاي بـالا       

معروف به تشديد فرومغناطيس است، به چرخش اسـپيني در          
 با توجه   ].37[شودهاي مغناطيسي نسبت داده مي    درون حوزه 

 در  5فوذ پـذيري شـكل      به اينكه تغييرات مشاهده شده در ن      
بسامدهاي در محدودة مگاهرتز رخ داده، كاهش نفوذپذيري        

هـا   مغناطش ناشي از حركت ديوارة حـوزه  به حذف مكانيزم
انجاميده اما همچنان به دليـل مغنـاطش ناشـي از چـرخش             

  .  مانداسپيني، مقداري از مغناطش تا بسامدهاي بالا باقي مي

  
همراه فاكتور به تغييرات نفوذپذيري مغناطيسي  -5 شكل

  .تلفات مغناطيسي بر حسب فركانس

به منظور بررسي رفتار الكترومغناطيس در دماهاي بـالاتر از          
هاي تلفات و نفوذپـذيري مغناطيـسي       شاخصهدماي محيط،   

مربوط به نمونه عمليات حرارتي شده به صورت تابعي از دما           
در اين بسامد، تلفات ناشي از تحـرك         (KHz 100در بسامد   

گيـري و در    انـدازه ) هاي مغناطيسي مشاده نشده اسـت     زهحو
با توجه به اين شكل، ميـزان       .  نشان داده شده است    6شكل  

نفوذپذيري تا يك دماي بحراني افزايش و سپس به صـورت         
ناگهاني در يك دماي حدي بـه نـام دمـاي كـوري كـاهش               

 ديگـر نيـز     يهـا اين رفتار كه در پـژوهش     . نشان داده است  
، نـشانگر دگرگـوني فـاز فـري         ]38[ت اسـت  مشاده شده اس  

افـزايش  . مغناطيس به پارامغناطيس در دماي كـوري اسـت        
اوليه و سپس كـاهش ناگهـاني نفوذپـذيري مغناطيـسي بـا             

بـا  .  تحليـل نمـود    8 و   7توان به كمـك روابـط       بسامد را مي  
ابـد و هـم     يافزايش دما، هم مغنـاطش اشـباع كـاهش مـي          
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از آنجا كه سرعت كاهش     اما   . K1ناهمسانگردي كريستالي   
K1     بيشتر سرعت كاهشMs     است، نفوذپذيري مغناطيـسي 

پـس از رسـيدن بـه دمـاي         . نمايدروند صعودي را دنبال مي    
ــاز فــري  ــديل ف ــه دليــل تب ــاز كــوري و ب ــه ف ــاطيس ب مغن

 گـردد  پارامغناطيس، افت ناگهاني در نفوذپـذيري ايجـاد مـي        
وري گونه كه در شكل مشهود اسـت، دمـاي ك ـ         همان ].37[

ــدوده    ــژوهش در مح ــن پ ــده در اي ــه ش ــيم تهي ــت ليت    فري
K˚890-830  اين دما براي فريت ليتيم اسـت در        .  قرار دارد

 گزارش گرديده   K˚950-860هاي پيشين در حدود      پژوهش
  .]39[ است

  
تغييرات نفوذپذيري و تلفات مغناطيسي بر حسب  -6 شكل

  .دما براي نمونه فريت ليتيم عمليات حرارتي شده

  يريكالكتخواص  -3-4
ــر  7در شــكل  ــشتمل ب ــرات خــواص دي الكتريــك م  تغيي
هاي ثابت دي الكتريك حقيقي، ثابت دي الكتريك        مشخصه

موهومي، رسانايي الكتريكي جريان متناوب و تانژانت تلفـات         
دي الكتريك به صـورت تـابعي از بـسامد نـشان داده شـده               

  . است
  

  ثابت دي الكتريك حقيقي ) تغييرات الف -7 شكل
رسانايي الكتريكي و ) ي الكتريك موهومي جثابت د) الف

  .تانژانت تلفات با بسامد) د
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 مـشخص اسـت، ثوابـت دي الكتريـك          7همانگونه در شكل    
اما افـزايش   . داراي مقادير بزرگتري در بسامدهاي اندك است      

حقيقـي و  (بسامد سبب كـاهش ميـزان ثوابـت دي الكتريـك      
الكتريكي بر  كه تغييرات رسانايي    در حالي . شده است ) موهومي

در ديگـر   . الكتريـك اسـت   خلاف نحـوة تغييـرات ثوابـت دي       
 هـا مـشاهده اسـت     ها نيز چنين رفتاري بـراي فريـت       پژوهش

هـا  به طور كلي، چهار سـازوكار قطـبش در فريـت           ].42-40[
شناسايي شده است كه شـامل قطـبش الكترونـي، يـوني، دو             

و قطـبش سـطحي   ) هـا ناشي از جهت گيري دو قطبي   (قطبي  
ــت ــبش در   . اس ــسئول قط ــوني م ــي و ي ــبش الكترون دو قط

ــالا  ــسامدهاي ب ــالاتر از (ب ــت، در عــوض دو ) Hz 1013ب اس
هــا و ســطحي در يگيــري دو قطبــقطــبش ناشــي از جهــت

تغييـرات  . ابـد ياهميت مي ) Hz 109كمتر از   (بسامدهاي پايين   
ثابت دي الكتريك در بسامدهاي انـدازه گيـري شـده در ايـن           
پژوهش در محدودة بسامدهاي پايين محسوب شـده و متـاثر           
سازوكارهاي قطبش سطحي و قطبش ناشي از جهـت گيـري           

 كــه دو لازم بــه ذكــر اســت]. 44 و 43[ هــا اســتدو قطبــي
سازوكار اولي مستقل از دما است اما دو سازكار دومـي بـا دمـا           

با افزايش دما قطبش سطحي افزايش و قطبش        . ابديتغيير مي 
  ].44[ابد يهاي كاهش ميناشي از جهت گيري دو قطبي

الكتريك به  در مكانيزم قطبش دوقطبي، تغييرات خواص دي      
 ـ  هاي ايجاد شده بر اثر ت      كه دو قطبي   يميزان  يبـادل الكترون

تواند ميـدان متغيـر را دنبـال نمايـد          فلزي مي هاي  ميان يون 
در اثر اعمال ميدان متناوب بـسامد پـايين، بـه           . وابسته است 

هــا، جابجــايي موضــعي دليــل پــرش الكترونــي بــين يــون
گيـرد كـه در اثـر آن دو         اي صـورت مـي    ها به گونه   الكترون
 ميدان متناوب هم    توانند خودشان را در پاسخ به     ها مي قطبي

گيـري دو   جهت نمايند كه در اثر آن قطبش ناشـي از جهـت           
بـا افـزايش بـسامد، زمـاني كـه در           . گيردها شكل مي  قطبي

گيـرد  ها جهت هم راستايي با ميدان قرار مي       اختيار دو قطبي  
ابد؛ تا اينكه در بسامدهاي بـه قـدر كـافي بـالا،             يكاهش مي 

ي در برابـر ميـدان      زمان كافي جهت هم راستا شدن دوقطب ـ      
ها، ثابـت دي الكتريـك      در اين بسامد  . گرددمتغير ايجاد نمي  

]. 43[ ابـد يبه دليل تضعيف اين سازوكار قطبش كاهش مـي        
علاوه بر اين، قطبش سطحي نيز با افزايش بـسامد كـاهش            

بر مبناي سازوكار ارائه شده براي اين نوع از قطبش،  .ابديمي
هـايي از   لايـه . يل شـده اسـت    ساختار فريت از دو لايه تشك     

هاي دوم  ها با رسانندگي بالا و تلفات كم كه توسط لايه         دانه
.  اسـت  ها با رسانندگي كم و تلفات بالا جدا شـده         از مرز دانه  

ها در مرزدانـه نـسبت بـه درون         هرچه ميزان تجمع الكترون   
هـاي  اي و قطـبش   دانه بيشتر باشد، در نتيجه ساختار دولايه      

در بسامدهاي اندك،   . گرددتري ايجاد مي  جهسطحي قابل تو  
هـا  هاي ناشي از جهش و تبادل الكتروني ميان يون        الكترون

باشند و از دانـه     قادر به حركتي بيشتر از يك فاصله اتمي مي        
اما افـزايش بيـشتر     . كنندعبور كرده و در مرز دانه تجمع مي       

گـردد كـه جهـت حركـت الكتـرون قبـل از        بسامد سبب مي  
هـاي  ه مرزهـا تغييـر و در نتيجـه، تعـداد الكتـرون            رسيدن ب 

از ايـن رو،    . كمتري امكان رسيدن به مرزدانه را داشته باشند       
تـري ايجـاد    هاي سطحي ضعيف  اي و قطبش  ساختار دولايه 

 شـود شود كه منجر به كـاهش ثابـت دي الكتريـك مـي     مي
گردد كـه در كنـار رونـد        الف مشاهده مي  -7در شكل   ]. 43[

ي الكتريك، با انجام عمليات حرارتي در دماي        نزولي ثابت د  
C°1000           ثابت دي الكتريك به طرز بارزي افـزايش يافتـه ،

 ة قابل توجه در انـداز ييرات منجر به تغ   ي حرارت ياتعمل. است
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 يكـي  الكتر ي ثابـت د   ييـرات  رو تغ  ينبلورك نشده است؛ از ا    
 كـه   رود ي و انتظـار م ـ    يـست  ن ي قطبش سـطح   يلتنها به دل  

 يگـري  احتمالاً متاثر از عوامـل د      يك الكتر ي د  ثابت يشافزا
رود كـه    به دليل تمايل بالاي تبخير ليتيم، احتمال مي        .باشد

هاي ليتيم تبخير شده     از يون  يدر اثر عمليات حرارتي مقدار    
هاي وني-هاي ليتيم احتمالا به جفت    تبخير يون ].  44[ باشد

هـاي مختلـف انجاميـده كـه پديـدة جهـش            آهن با ظرفيت  
بنابراين بـر مبنـاي     . نمايدتروني را در بين آنها تقويت مي      الك

هر دو سـازوكار قـبطش بـسامد پـايين، افـزايش ثابـت دي               
  .رودالكتريك در آن انتظار مي

ج تغييرات جـزء موهـومي ثابـت        -7ب و   -7با توجه به شكل     
دي الكتريك با بسامد مشابه بـا جـزء حقيقـي آن و بـرعكس               

ت جـزء موهـومي ثابـت دي        تغييـرا . هدايت الكتريكـي اسـت    
الكتريك و رسانندگي دي الكتريك بـا بـسامد نيـز توسـط دو              

ــت    ــه اس ــل توجي ــف قاب ــدگاه مختل ــدگاه اول، در . دي در دي
بسامدهاي پايين، انـرژي لازم جهـت تبـادل الكترونـي ميـان         

 بـه ميـزان كمتـري توسـط جريـان           +Fe2 و    +Fe3هـاي   يون
هـدايت  (كمتـر  پـس تبـادل الكترونـي    . شودمتناوب ايجاد مي  
جــزء (و نيازمنــد مــصرف انــرژي بــالاتري ) الكتريكــي كمتــر

اما در بسامدهاي بـالا، انـرژي لازم        . باشدمي) موهومي بزرگتر 
جهت تبادل الكتروني به ميزان بيشتري توسط جريان متناوب         

هــدايت (شــود، بنــابراين تبــادل الكترونــي بيــشتر تــامين مــي
) ء موهـومي كـوچكتر    جـز (و انرژي كمتـري     ) الكتريكي بالاتر 

ديـدگاه دوم بـر مبنـاي سـازوكار         . جهت تبادل مورد نياز است    
هاي پايين، تجمـع بـار      در بسامد . قطبش سطحي استوار است   

به دليل  . شود در مرزدانه سبب برجسته شدن نقش مرزدانه مي       
مقاومــت بــالاي مرزدانــه، رســانندگي كــم و در نتيجــه جــزء 

امـا  . كنديي را اختيار مي   موهومي ثابت دي الكتريك مقدار بالا     
شـود و بـه دليـل    ها برجسته مـي هاي بالا، نقش دانهدر بسامد 

ها، رسانندگي افزايش و تلفـات بـه دليـل      رسانندگي بالاتر دانه  
  ]. 45 و43[ ابديكاهش مقاومت كاهش مي

مربوط به نمونه عمليات حرارتـي شـده،        در منحني تانژانت تلفات     
شابه بـا جـزء موهـومي ثابـت         م ـ(رغـم رونـد نزولـي كلـي         علي
 قلة تلفاتي مشاهده    MHz 1 در حدود    ي، در بسامد  )الكتريك دي

 تشديد  ةپديد. گردداين قله به پديدة تشديد مرتبط مي      . شده است 
دهد كه بسامد ميدان الكتريكي اعمـالي بـا بـسامد           زماني رخ مي  

در ايـن  . گرددهاي فلزي منطبق مي ذاتي تبادل الكترون بين يون    
هـاي در حـال نوسـان       ط بيشترين انرژي الكتريكي به يـون      شراي

 ].44[ گردد شود و قلة تلفات در طيف ايجاد ميمنتقل مي

ها، رسانندگي الكتريكي از دو جزء مستقل از        در دي الكتريك  
و وابسته به بسامد    ) هدايت الكتريكي جريان مستقيم   (بسامد  

 هر دو   آيد كه به دست مي  ) هدايت الكتريكي جريان متناوب   (
  ]:45 و43[ تابع دما است

9   ()T(n
00ac ω)T(A+)T(σ=)ω,T(σ+)T(σ=σ  

قسمت اول رابطة بالا معرف هدايت الكتريكي جريان مستقيم و 
در . قسمت دوم معرف هدايت الكتريكي جريان متنـاوب اسـت         

 پارامتر وابسته به دمـا و       A(T)اي،   فركانس زاويه  ωاين رابطه   
n(T) ي هـدايت الكتريكـي      است كه نشانگر وابـستگ     ي پارامتر

هرچه اين مشخصه بالاتر باشد،     . جريان متناوب به بسامد است    
هدايت الكتريكي جريان متناوب وابستگي بالاتري به بـسامد را          

 logσبه منظور تعيين ايـن مشخـصه، منحنـي          . دهدنشان مي 
بـا توجـه بـه    .  رسم گرديـده اسـت  8 در شكل  logωبرحسب

/. 20ز عمليات حراراتـي بـه        قبل ا  93/0 از   n(T)شكل، پارامتر   
نتايج ايـن شـكل و      . پس از عمليات حرارتي كاهش يافته است      



  ... نانوساختار يت فريكي و الكتريسي خواص مغناطيزساختار، ساختار، ريبررس

 

  1396    بهار1ي  شماره   6ي  دوره  40
 

دهد كه تفاوت هدايت الكتريكي ج نشان مي -7همچنين شكل   
بـه عبـارت ديگـر    . ابـد يدو نمونه در بسامدهاي بالا كاهش مي      

هاي مشاركت كنندة در مكانيزم جهـش       تفاوت چگالي الكترون  
ا ظرفيت متفاوت در بسامدهاي پـايين       هاي ب الكتروني بين يون  

هرچــه ايــن بــسامد بيــشتر گــردد، اثــر چگــالي  . اهميــت دارد
 . تر شده استها به يكديگر نزديكهاي بار كمتر و هدايت حامل

  
منحني لگاريتم رسانايي الكتريكي را بر حسب  -8 شكل

  اي براي قبل بعد از عمليات حرارتيلگاريتم بسامد زاويه
  .فريت ليتيم

هاي بررسي رفتار دي الكتريك و نمايش       ر از روش  كي ديگ ي
بـه طـور كلـي،      .  اسـت  1نگاي امپـدانس  آن استفاده از طيف   

ــه و مرزدانـ ـ  ــاختار دان ــك ديةس ــراميكي  الكتري ــاي س ه
، فـاز   2هاي بد منحني(هاي امپدانسي آنها    كريستال، طيف  پلي

ــست ــي ) 3و نايكوئي ــرار م ــاثير ق ــدرا تحــت ت ــي . ده منحن
 brick layer(اد معمولاً از مدل آجرچين نايكوئيست اين مو

model (ــسول ــر -ماك ــت ) Maxwell-Wagner(واگن تبعي
فازهاي (ها  در اين مدل ساختار دي الكتريك از دانه       . كندمي

فازهـاي  (هـا   تشكيل شده كـه بوسـيلة مرزدانـه       ) غيرپيوسته
  

1 Impedance spectroscopy 
2 Bode 
3 Nyquist 

در اين شرايط اين دو فاز با دو ثابت         . جدا شده است  ) پيوسته
شـود   شناخته مـي   τgb(RgbCgb)و   τg(RgCg)زماني مختلف   

مقاومت  Rg ظرفيت دانه،  Cgبه عنوان مقاومت دانه،      Rgكه  
در شـرايطي   . شودمي ظرفيت مرزدانه شناخته   Cgbدانه و    مرز

ها نـاچيز و در مقايـسه       كه هدايت الكتريكي در امتدا مرزدانه     
ها بسيار قابـل توجـه باشـد، سـاختار دو          با آن رسانندگي دانه   

هـاي مـوازي دانـه و       زي دي الكتريك از قرار گرفتن لايه      فا
مـدل  (مرزدانه بر روي يكديگر و به موازات سطح الكترودها          

. شـود  الف در نظر گرفته مـي -9مطابق با شكل   ) لاية سري 
ب نـشان   -9مدار الكتريكي معادل با اين سـاختار در شـكل           

در منحني نايكوئيـست چنـين سـاختاري در         . داده شده است  
ها دانه و مرزدانه تفاوت قابـل       تيكي كه اولاً ثابت زماني    صور

توجهي داشته باشد، ثانياً اين تفاوت قابل توجه از تفـاوت در            
 ةهاي اين دو فاز نتيجـه گرفتـه شـود، دو نـيم دايـر              ظرفيت

 از آنجا كه    ].46[شودمجزاي در منحني نايكوئيست ظاهر مي     
ه در نظر گرفتـه     مقاومت مرزدانه بسيار بزرگتر از مقاومت دان      

، ثابت زماني مربوط به اثر مرزدانـه بـالاتر          )Rgb>>Rg(شده  
ــت  ــش )τgb>τg(اس ــسامد واهل ــابرين ب ) ω*=1/τ( آن 4، بن

بسامدي كه معرف بسامد قلـه هـر نـيم دايـره در منحنـي                (
*( كمتر خواهد شـد ) نايكوئيست است

g
*
gb ω<ω .(  بنـابراين

شده در بسامدهاي كم مربوط به اثر مرزدانه        نيم دايره ظاهر    
و نيم دايره ظاهر شده دربسامدهاي بالا مربوط به اثـر دانـه             

قطر هر نيم دايره نيز معرف مقاومت آن        ). ب-9شكل  (است  
جزء ساختاري است؛ بنابراين قطر نيم دايـره ظـاهر شـده در             
بسامد كم معرف مقاومت مرزدانه و قطـر نـيم دايـره ظـاهر              

 ]. 47[سامدهاي بالا معرف مقاومت دانه است شده در ب

  
4 Relaxation frequency 
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اگر مقاومت دانه در مقايسه با مرزدانه قابل صـرفنظر باشـد،            
قطر نيم دايـره مربـوط بـه آن نيـز بـسيار كوچـك و قابـل                  

  ].  43[ گرددصرفنظر مي

  
كريستال هاي پليگر آن براي دي الكتريكمدل فيزيكي به همراه مدار معادل و منحني نايكوئست توصيف) الف -9 شكل

  ].46[ حاوي دانه و مرزدانه

هاي نايكوئيست، بد و فاز مربوط به فريـت          منحني 10شكل  
با توجه  . دهدليتيم قبل و بعد از عمليات حراراتي را نشان مي         

به منحني فاز و نايكوئيست نمونه عمليات حرارتي شده، اثـر           
در منحني فاز، هر    . گردد مي دو ثابت زماني به خوبي مشاهده     

ثابـت زمـاني    . گرددثابت زماني به صورت يك دره ظاهر مي       
ظاهر شده در بسامدهاي كم مربوط به اثـر مرزدانـه و ثابـت      
زماني مشاهده شده در بسامدهاي بيشتر مربوط به اثـر دانـه            

گرچه نيم دايره مربوط به اثر دانه نسبت به اثر مرزدانه           . است
تر است، اما همچنان مـشاهده       بسيار كوچك  مطابق با انتظار  

برعكس در منحني نايكوئيست مربوط به نمونه قبل . شودمي
از عمليات حراراتي، دو ثابت زماني به صـورت مجـزا از هـم              

هاي بد و فاز مربوطه نيز بـه        در منحني . مشاهده نشده است  
بـه طـور كلـي، در       . سختي اين دو از هم قابل تميز هـستند        

هـا  فاوت در ثابت زماني ناشي از تفاوت مقاومت       مواردي كه ت  
، دو نيم دايره ناشي از اثرات دانه و مرزدانه  هانه ظرفيت باشد  

 ].46[ گـردد در منحني نايكوئيست به خـوبي مـشاهده نمـي         
گـردد كـه در نمونـه قبـل از عمليـات            بيني مي بنابراين پيش 

تــشابه در . حراراتــي ظرفيــت دانــه و مرزدانــه مــشابه باشــد
هاي مربوط به دانه و مرزدانه نيز از نحوة تغيير رفتـار          رفيتظ

الـف  -7ثابت دي الكتريك اين نمونـه بـا بـسامد در شـكل              
الف، تغييرات فاحشي در    -7با توجه به شكل     . مشخص است 

با تغيير بـسامد صـورت نگرفتـه       ) ظرفيت(الكتريك  ثابت دي 
دانـه  بنابراين تغيير از بازة بسامدي كـه در آن اثـر مرز           . است

غالب است به بازة بسامدي كه در آن اثر دانه غالب است بـا              
تغيير قابل توجه ظرفيت مواجه نشده است؛ به همـين دليـل            
تفكيك دو ثابت زماني به صورت دو نـيم دايـره در منحنـي              

البته در كنار اين عامـل، تفـاوت در         . نايكوئيست دشوار است  
ط به اثر دانـه     رنگ شدن نيم دايره مربو    ها نيز در كم   مقاومت

بـرعكس، در نمونـه بعـد از عمليـات حرارتـي،      . مـوثر اسـت  
تغييرات ثابت دي الكتريك با بسامد در بازة مشابه بـسامدي           

 10 و   7هاي شكل   با توجه به منحني   . بسيار قابل توجه است   
ها را به نـيم     توان قطبش سطحي ناشي از حضور مرزدانه      مي

ها گيري دو قطبي  تدايره بسامد پايين و قطبش ناشي از جه       
  . ها را به نيم دايره بسامد بالا مرتبط دانستدر درون دانه

Rgb 

Cgb Cg 

Rg  

grain boundary 
grai
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هاي  فاز مربوط به نمونه) منحني بد و ب) الف -10 شكل

قبل و بعد از عمليات حرارتي و منحني نايكوئيست مشاهده 
بعد از ) قبل و د) هاي ج شده و شبيه سازي شده در نمونه

  .ت حرارتيعمليا

محل تقاطع منحني نايكوئيست با محـور افقـي نيـز بيـانگر             
. مقاومت الكتريكي كل ماده در شرايط جريان مستقيم اسـت         

نمونه قبل از عمليات حراراتي به دليل كسر حجمـي بـالاي            
هاي الكتروني كمتر در درون دانه از       مرزدانه و احتمال جهش   

ا توجه بـه مـدل      ب. مقاومت الكتريكي بالاتري برخوردار است    
سازي شده نايكوئيـست     و منحني شبيه   9ارائه شده در شكل     

د، مقاومت كل به ترتيـب بـراي        -10ج و   -10هاي  در شكل 
 و  Ω 107×5/3نمونه قبل و بعد از عمليات حرارتي برابـر بـا            

Ω 103×5/3است  . 

جهت ارزيابي رفتار دي الكتريك در دماهاي بالاتر از دمـاي           
لا بـر روي فريـت ليتـيم عمليـات          محيط، آزمـون دمـاي بـا      

 ميزان تغييـرات ثابـت      11شكل  . حرارتي شده انجام پذيرفت   
دي الكتريك و هدايت الكتريكي جريان متناوب را بر حسب          

بـا توجـه بـه شـكل،        . دهد نمايش مي  KHz1دما در بسامد    
ثابت دي الكتريك تا يك دمـاي بحرانـي بـا افـزايش دمـا                

نين رفتـاري در ديگـر      چ. افزايش و سپس كاهش يافته است     
رونـد  ]. 42 و   41[ها مشاهده است  ها نيز براي فريت   پژوهش

رسـي بـه مقـدار     الكتريك با دما تـا دسـت      افزايشي ثابت دي  
بيشينه و سپس كاهش سريع آن بعد از قله، متاثر از سازوكار            

هرچه اين جهـش    . ها است هاي الكتروني بين كاتيون   جهش
تر و بارهـاي بيـشتري      بيشتر گردد، هـدايت الكتريكـي بيـش       

فرصت تجمـع در سـطوح بـين فـازي را يافتـه و ثابـت دي         
افزايش دما بـه افـزايش      . دهدالكتريك بالاتري را نتيجه مي    

تبادل و جهش الكتروني منجر شده و بنـابراين بـه افـزايش             
اما پس از رسيدن به     ]. 48[گردد  الكتريك منجر مي  ثابت دي 

هـاي الكترونـي كـه      بـادل قله، افزايش دما در كنار افزايش ت      
، به  )ب-11شكل  (همچنان افزايش هدايت را به دنبال دارد        

الف

 ب

 ج

 د
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]. 48[گـردد   ها منجر مي  حركت ارتعاشي و تصادفي الكترون    
هاي بار را به سطوح     حركات تصادفي، امكان دسترسي حامل    

 .الكتريك را به دنبال داردكاهش داده و كاهش ثابت دي

  
رسانايي ) يك و بالكترثابت دي) تغييرات الف -11 شكل

تي االكتريكي با دما براي نمونه فريت ليتيم عمليات حرار
  .kHz1شده در بسامد  

  گيري نتيجه -4
 بـا  Li0.5Fe2.5O4در اين پژوهش، فريـت ليتـيم بـا تركيـب          

ژل تهيه شد و تأثير عمليات حرارتـي        -موفقيت به روش سل   
ــاي ــاختاري،  C˚1000 در دم ــاختاري، ريزس ــواص س ــر خ  ب

لكترومغناطيس و دي الكتريك اين فريت مـورد       مغناطيسي، ا 
ــذيري مغناطيــسي بــه عنــوان . بررســي قــرار گرفــت نفوذپ

 2ترين شاخصة ديناميك مغناطيسي بهبودي در حـدود          مهم

كـه   برابر را با انجام عمليات حراراتي نـشان داد؛ در صـورتي           
تـرين   عمليات حرارتي بر مغنـاطش اشـباع بـه عنـوان مهـم            

بررسي خواص  . اثر بود يسي تقريباً بي  شاخصة استاتيك مغناط  
دي الكتريك قبل و بعد از عمليات حرارتي نشان داد كـه در             
اثر عمليـات حراراتـي ثابـت دي الكتريـك و رسـانندگي در              

همچنـين در   . تمامي بسامدها با افزايش مواجـه شـده اسـت         
طيف نگاري امپـدانس نمونـه عمليـات حراراتـي شـده، اثـر              

.  نايكوئيست به خوبي مشاهده شـد      يمرزدانه و دانه در منحن    
دماي كوري مغناطيسي و دي الكتريك فريت ليتيم پـس از           

 و K˚900-840عمليــات حرارتــي بــه ترتيــب در محــدوده 
K˚610-590 در مجمـوع فرآينـد عمليـات       . گيري شد  اندازه

حرارتي با توجه به اثرات مثبت مغناطيسي و الكتريكي مثبت          
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 يناي نانو ساختار، آلوم   ينايبدنه آلوم 
 يـك  الكتروفورت ينشان  شفاف، رسوب 

)EPD(يزساختار، ر  

  

كـي  يهاي شفاف آلومينايي  كنترل اندازه تخلخل و همگن بودن ريزساختار بدنه خام اوليه در ساخت سراميك     
نـشاني    هاي اوليه توسـط فراينـد رسـوب         بدنه. باشد  ها مي   تكنيكي در ساخت اين بدنه    هاي    ترين چالش   از مهم 

 درجـه  1450 و 1350اي در دمـاي   الكتروفورتيك تهيه شد و سپس با استفاده از فرايند زينتر پلاسماي جرقه        
ومينـايي  بدنه آل .  مگاپاسكال زينتر شدند   100 و   80 دقيقه در اتمسفر خلأ و فشار        15 و   10سلسيوس به مدت    

سـنج مـادون قرمـز        و طيف ) FESEM(بدست آمده به وسيله ميكروسكوپ الكتروني روبشي گسيل ميداني          
)FTIR (   سنجي اشعه ايكس فـاز كورانـدوم كـاملاً تـشكيل      همچنين در آناليز طيف   . مورد بررسي قرار گرفت

 درجه سلـسيوس    1350ر دماي   ها د   با زينتر بدنه  .  درصد رسيد  99/99ها به بيش از       شده و دانسيته نسبي بدنه    
سنجي نـشان     همچنين نتايج طيف  .  نانومتر است  150ها كمتر از       مگا پاسكال، متوسط اندازه دانه     100و فشار   

)  ميكـرون 5در طـول مـوج     ( درصـد    80هاي مذكور ميزان عبور نور مادون قرمز بالاتر از            دهد كه در بدنه     مي
وابـسته بـه    )  ميكـرون  5 تـا    3در محدوده طـول مـوج       (مشخص گرديد كه افزايش ميزان نور عبوري        . است

ها كه با تغيير پتانـسيل        دهي بدنه خام بوده و با كنترل اندازه تخلخل در اين بدنه             عوامل موثر در فرايند شكل    
توان ريزساختار بعد از زينتر راكنترل كرده و در نهايـت             آيد، مي   دهي و فاصله بين الكترودها بدست مي        رسوب

  .ي برابر با مقادير تئوري دست پيدا كردبه عبور نور
  

  مقدمه -1
 1960اولين كاربرد سراميك نيمه شفاف آلومينـايي در دهـه           

. مي فشار بالا بوده است    ي سد يها    ر لامپ ي نظ ييدر كاربردها 
دهـي خـاص      ها به دليل شرايط زينتـر و شـكل          اين سراميك 

. خود معمولاً داراي خواص مكانيكي و نوري ضـعيفي بودنـد          
هاي ذاتي آلومينا مانند سـاختار غيـر          به دليل برخي از ويژگي    

مكعبي و ايجاد پديده دو شكـستي در سـاختار چنـد بلـوري،              
در واقـع دو شكـستي      . د شده است  استفاده از اين ماده محدو    

. شـود   اي است كه در ساختارهاي غيرمكعبي ديده مـي          پديده
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هـاي   وقتي نور از داخل يك بلور با ريز سـاختار حـاوي دانـه            
كنـد، در     تصادفي در يك ساختار بلوري غير مكعبي عبور مي        

لـذا  . شـود   يابد و يا دچار شكـست مـي         هر مرزدانه بازتاب مي   
شـود    ها دچار پراكندگي مي      در مرزدانه  مقداري از نور عبوري   

از اين رو است كه در مـواد چنـد بلـوري يـك سـاختار                . ]1[
بـه  . شـود  مكعبي براي كـاهش پراكنـدگي تـرجيح داده مـي        

ليل اسـت كـه اسـتفاده از آلومينـا بـه عنـوان يـك                همين د 
ها به تك بلور آن محدود شد و          سراميك شفاف و نوري سال    

سافاير به عنوان يك سراميك بـا اسـتحكام و سـختي بـالا              
  .]2[كاربردهاي زيادي پيدا كرد 

 روند توسعه آلومينا به صورت يك سراميك چند بلـوري تـا            
هـا بـراي سـاخت        دهه اخير ادامه پيدا كـرد و اولـين تـلاش          

هاي آلومينايي شفاف با ابعاد قابل توجه و ساختار چند            پنجره
البته قبل  . ]3[گردد     برمي 2003بلوري زير ميكروني به سال      

هـاي سـديمي      از آن نيز از اين ماده در ساخت محفظه لامپ         
  .]4[ شده است ينيز استفاده فراوان

دهـي يـك بدنـه         ميلادي شـكل   2000هاي قبل از      در سال 
آلومينايي با خلوص بالا و دانسيته نزديك به دانسيته تئـوري     

و ) ºC1700شتر از   ي ـب(لي بالا   ي خ يمستلزم استفاده از دماها   
بوده است كـه    )  ساعت 40بالاتر از   (نتر  ي ز يلان طو يها  زمان

، اسـتحكام   )كروني م 15شتر از   يب(منجر به رشد افراطي دانه      
) GPa18حـدود   (ن  يي پا يو سخت ) MPa300در حد   (محدود  

اما در دهه اخير با توسـعه فراينـدهاي         . ]6, 5[شده است     مي
دهي و زينتر كه هر يك نقش اساسي در كاهش            سنتز، شكل 

هـاي شـفاف آلومينـاي        اند، سراميك   دما و زمان زينتر داشته    
 و حتـي كمتـر و   ºC1400چند بلوري در دماهايي نزديك به  

ي چنـد دقيقـه سـاخته       هاي در حد چند ساعت تا حت        در زمان 

نـدهاي  يدر ايـن شـرايط و بـا اسـتفاده از بهبـود فرا       . اند  شده
 7/0كمتر از   (كرون  ير م يناي با ريزساختار ز   يدهي، آلوم   شكل

جاد يا) 05/0%تخلخل كمتر از    (ته كامل   يو با دانس  ) كرونيم
 يار خـوب  ي بس ي خواص نور  ي دارا ين ساختار يچن. شده است 

ــان  ــواص مك ــوده و خ ــبيب ــ نيكي مناس ــت  ي ــد داش   ز خواه
)HV101 > 20GPa و استحكام MPa650  تـا MPa850 (
 بـا  يها استفاده از پودرها   ژگيين و يدن به ا  ي رس يبرا. ]7, 3[

) D50=150nm(ز  ي ـار ر ي درصد و بس   99/99خلوص بالاتر از    
  .ر استياجتناب ناپذ

 كاملاً شفاف مستلزم مطالعـه      ييهاي آلومينا   دستيابي به بدنه  
هاي ميان عيوب ريزسـاختار بلـوري و نـور            دقيق برهمكنش 

ها بـا ميـزان       ها و تخلخل    رو برهمكنش بين دانه     از اين . است
به دقت توسـط محققـين بررسـي       ) RIT (2نور عبوري خطي  

 پـراكنش   ]1[هاي هـريس      بر اساس يافته  . ]9, 8[شده است   
در بلورهاي غير مكعبي وقتي كه اندازه دانه كمتـر از انـدازه             

شـد  با) در محدوده كوچكتر از يك بيستم     (طول موج عبوري    
دهد كـه     هاي موجود نشان مي     تئوري. پوشي است   قابل چشم 

براي داشتن عبور مناسب در آلوميناي چند بلوري در مقايسه          
در ) RITبا در نظـر گـرفتن عبـور خطـي واقعـي             (با سافاير   

 نانومتر باشد   250محدوده نور مرئي بايد قطر اندازه دانه زير         
ــالاتر از   ــه ب ــسيته ب ــي ب 995/99و دان ــد حجم ــد  درص رس

)PCA>80% و Sapphire = 86%.(  
مانـده، انـدازه دانـه و          بـه ميـزان تخلخـل بـاقي        RITمقدار  

بين دو دانه آلومينـاي   ) Δn(تغييرات ضريب شكست متوسط     
در كل افزايش اندازه دانه مقـدار       . مجاور، خيلي حساس است   

  
  سختي ويكرز1

2 RIT 
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RIT  و ) شـوند  هـا نيمـه شـفاف مـي     بدنه(دهد   را كاهش مي
هـا    بدنـه (شـود     به كدر شدن مـي    افزايش تخلخل هم منجر     

  .]10, 9[) شوند سفيد و يا شيري مي
هـا اسـت      ت زينترحذف تخلخل  ين مز يتر  از آنجايي كه بزرگ   
دهي اوليه در حدي باشند كه        ها در شكل    لذا بايد اين تخلخل   

دهـي    هاي شـكل    بر خلاف روش  . در فرايند زينترحذف شوند   
يا پرس  ) CIP(مبتني بر پرس مانند پرس سرد ايزواستاتيك        

دهـي تـر، در       هـاي شـكل     ، در روش  )HP(گرم ايزواستاتيك   
عه خام ذرات پودر به صورت كـاملاً يكنواخـت و همگـن             قط

دهي در    به علاوه با بهينه كردن شرايط شكل      . گيرند  قرار مي 
ــه  روش ــد ريخت ــايي مانن ــوب  ه ــا رس ــي ي ــري ژل ــشاني  گ ن

هاي خيلي پيچيده قابل ساختن خواهند        الكتروفورتيك شكل 
دهـي تـر    اي كه به وسيله فرايندهاي شـكل        همگني. ]3[بود  

ها بـا چگـالي       شود سبب خواهد شد كه ساخت بدنه        ايجاد مي 
با كمتـرين ميـزان رشـد       ) در حدود چگالي تئوري   (خيلي بالا   

به دليل افزايش نيافتن بيش از حد دمـاي         (دانه تضمين شود    
ز ؛ كه عدم رشد دانه تاثير مثبتي بر افزايش استحكام ني    )زينتر

دارد چراكه ريز ساختار ايجاد شده در اثر دمـاي كـم زينتـر،              
هـاي اوليـه      عيوب ريزساختاري كه ممكن اسـت در قـسمت        

دهي ايجاد شده باشند را كنترل كرده و از رشـد             فرايند شكل 
 اهميت توزيـع    ]3[كرل و همكارانش    . كند  آنها جلوگيري مي  

. اند ها در قطعه خام را به دقت بررسي كرده    كنواخت تخلخل ي
هاي سـخت بجـاي مانـده از          طبق بيان آنها بازمانده آگلومره    

هاي بزرگ بـين آنهـا، علـي رغـم چگـالش              پرس و تخلخل  
  .شوند ها، در حين زينتر بسته نمي كامل داخل آگلومره
كي در  يلـوژ ترين چـالش تكنو     دهي بزرگ   بعد از مرحله شكل   

ــه  شــفاف، حــذف كامــل يهــا كيهــاي ســرام ســاخت بدن

براي اين كار يك روش سرعت بخشيدن به        . هاست  تخلخل
انتقال جرم از ذرات به سـمت حفـرات بـه وسـيله زينتـر در                

ش يها بـا افـزا      ر كاهش تخلخل  يدر دهه اخ  . دماهاي بالاست 
ش ي بـه افـزا    يت بالا حت ـ  يدن به شفاف  ي رس ينتر برا ي ز يدما

اما در حال حاضر چالش     . ح داده شده است   يها ترج   دانهاندازه  
ه با زينتردر حالـت جامـد و        ين قض يد ا ين است كه با   يبزرگ ا 
 كـه   يرد در حـال   ي ـك جامد كـاملاً خـالص انجـام گ        يتوسط  
ن حـد   ين رشد دانه ايجاد شود و به عبارت ديگر كمتر         يكمتر
در واقــع كليــد ســاخت . ]11[ بــه كــار گرفتــه شــود ييدمــا
اگرچه . ]12[ شفاف كنترل رشد دانه است ييهاي آلومينا بدنه

ــه ــا بدن ــام توليه ــ خ ــوب ي ــد رس ــده در فراين ــشاني  د ش ن
ته بـالا   ي هستند اما دانـس    ي تخلخل كم  يك دارا يتالكتروفور

ته بـالا در    ين دانـس  ي ـكنند و ا    ين نم ينتريگ را تضم  يبعد از ز  
  .]13[آيد  ينتر بدست مينه زيط بهيشرا

دهـد كـه      نتايج بدست آمده در تحقيقات گوناگون نشان مـي        
 نانو ساختار در   ييهاي آلومينا   دنهچگال شدن و رشد دانه در ب      

افتـد و ايـن باعـث         هاي دمايي متفـاوت اتفـاق مـي         محدوده
 چگال بدون رشـد سـريع دانـه در ايـن     يها شود كه بدنه    مي

چگال شـدن آلومينـاي نـانو       . ها قابل دسترس باشد     سراميك
 اتفــاق ºC1450 تــا ºC1300ســاختار اساســاً بــين دماهــاي 

ع دانه در دماهاي زينتر بـالاتر       افتد در حالي كه رشد سري       مي
همانطور كه در نتايج ژانـگ     . ]14[افتد     اتفاق مي  ºC1450از  

 ديـده شــد؛  ]15[ و همينطــور لـي و يــه  ]14[و همكـارانش  
ها خام از نانوپودرهاي آلفا آلومينا بيشتر         افزايش دانسيته بدنه  

افتد و بيشترين      اتفاق مي  ºC1450 و   ºC1200در دماي بين    
در ايــن . شــود  ديــده مــيºC1380نــرخ انقبــاض در حــدود 

مطالعات اندازه دانه متوسط آلوميناي نانو ساختار به كندي با          
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يابد امـا بـا        افزايش مي  ºC1450افزايش دماي زينتر در زير      
 اين مقدار به شدت افزايش      ºC1450افزايش دما به بالاتر از      

توان نتيجه گرفـت   با توجه به تمام اين تحقيقات مي     . يابد  مي
 منجـر بـه افـزايش       ºC1450كه زينتر در دماهاي بـالاتر از        

البته پارامترهـاي ديگـري     . شود  سريع اندازه متوسط دانه مي    
از جمله سرعت گرم كردن كه      . ثيرگذار هستند نيز در زينتر تا   

هاي بالاتر بعد از      تهيدن به دانس  ير مهم ديگر در رس    يك متغ ي
هاي زينتر بدون فشار ديده شـده اسـت           در روش . نتر است يز

هاي   تهيشتر منجر به دستيابي به دانس     يكه سرعت گرمايش ب   
  .]13[ شده است يكمتر

دهي و زينتر بر      زمان پارامترهاي شكل    در اين تحقيق اثر هم    
 در محـدوده طـول مـوج        يي بدنـه آلومينـا    RITريزساختار و   

دهـي    بـراي شـكل   . مادون قرمز نزديك بررسي شـده اسـت       
نشاني الكتروفورتيك استفاده شـده      قطعه خام از روش رسوب    
هـا نيـز از روش زينتـر پلاسـماي            است و براي زينتـر بدنـه      

  .بهره گرفته شد) SPS(اي  جرقه

  شرح آزمايش -2
به منظـور سـاخت قطعـه خـام از دوغـابي حـاوي نـانوپودر                

 95/99 نانومتر و خلوص     80كوراندوم با اندازه متوسط ذرات      
. اسـتفاده شـد  ) US Nano Research, US 3008(درصد 

نــشاني الكتروفورتيـك در اخــتلاف پتانــسيل   فراينـد رســوب 
و فاصــله بــين )  ولــت50و  60، 70(الكتريكــي مــورد نظــر 

 ثانيـه انجـام     1800متر در مدت زمـان         سانتي 1الكترودهاي  
 Pascal(هاي خام با روش فشار جيـوه   تخلخل بدنه. گرفت

440, Thermo Scientific, USA (شرح . گيري شد اندازه
هـاي اوليـه طبـق مطالعـات قبلـي انجـام              كامل ساخت بدنه  

  ].16[گرفت 

نشاني الكترودها به دقت از دوغاب خارج         بعد از فرايند رسوب   
.  سـاعت خـشك شـدند   24شدند و در دماي اتاق بـه مـدت       

 SPSاي  ها در دستگاه زينتر پلاسماي جرقه جوشي بدنه تف

IUT 2000هـاي آمـاده شـده در داخـل      بدنه.  انجام گرفت
 قرار گرفته و سـپس بـه صـورت          cm2قالب گرافيتي با قطر     

  تحت برنامه حـرارت دهـي و فـشار قـرار داده شـد              همزمان
 پالسي از داخل    DCها به وسيله عبور جريان        بدنه). 1شكل  (

 بـه وسـيله     SPSكنتـرل فراينـد     . دهـي شـدند     قالب، حرارت 
  .دماسنج نوري از روي سطح قالب گرافيتي انجام شد

  
چرخه اعمال دما و فشار در فرايند زينتر پلاسماي  -1 شكل

 درجه Tb ،1350درجه سلسيوس،  Ta ،1450. اي جرقه
 به Rc و Ra ،Rb دقيقه، tb ،15 دقيقه، ta ،10سلسيوس، 

 Pb و Pa درجه سلسيوس بر دقيقه، 50 و 100، 20ترتيب 
  . مگاپاسكال100 و 80به ترتيب 

هاي مختلف براي اين كار انتخاب شد كه شـرح آنهـا              چرخه
پـس از اتمـام فراينـد و        .  آمده اسـت   2جدول   و   1 جدول   در

ها از قالب، سـطح آنهـا كـاملاً بـا گرافيـت              خارج كردن بدنه  
بـه منظـور    .  بـود  mm3پوشيده شده و ضخامت آنها تقريبـاً        

هـا و همچنـين كـم نمـودن           زدودن گرافيت از سـطح بدنـه      
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ها از هر دو طرف به وسيله فرآيند          ، بدنه mm8/0ضخامت تا   
پس از آن با استفاده از خمير المـاس         . زني نازك شدند    سنگ

ها كاملاً پوليش شد تا براي آزمون         ، سطح بدنه  ) نانومتر 100(
  . عبور مادون قرمز آماده شوند
هـا از ميكروسـكوپ الكترونـي         براي بررسي ريزساختار بدنـه    

 ,FE-SEM, Tescan, Mira 3(روبـشي گـسيل ميـداني    

Czech (آزمون . استفاده شدFTIR (Fourier transform 

infrared spectroscopy)ــ  ــه وســ ــتگاهي بــ  له دســ
SHIMADZU 8400S  1در بازه-cm4000  1 تـا-cm400 

  . انجام شدcm4-1 پذيري با تفكيك

  نتايج و بحث -3
بـدون اعمـال فراينـد      (ريزسـاختار پـودر آلومينـاي        2شكل  
جـدول   (C01 را طبق شرايط     SPSزينتر شده با    ) دهي  شكل

شود در اين بدنـه       همانطور كه مشاهده مي   . دهد  نشان مي ) 1
 ميكـرون و رشـد غيـر        2ي بسيار درشت در حدود      ها  تخلخل

 ميكـرون كـاملاً     5هايي تا انـدازه       ها و ايجاد دانه     همگن دانه 
بيشترين درصد عبور مادون قرمـز در طـول         . مشخص است 

البته ميزان عبـور    . رسد   درصد نمي  50 ميكرون نيز به     5موج  
  . درصد است10 ميكرون كمتر از 5/2در طول موج 

  اي زينتر پلاسماي جرقههاي مختلف  چرخه -1 جدول

 نام چرخه
دماي نهايي زينتر 

)°C( 

فشار نهايي زينتر 
)MPa(  

سرعت گرمايش 
)°C/min( 

زمان نگهداري در بيشترين دما 
)min( 

C01 1450 80 20 10 

C02 1450 80 100 10 

C03 1350 80 100 10 

C04 1350 80 50 10 

C05 1350  80 50 15 

C06 1350 100 50 15 

  اي ها تحت عمليات زينتر پلاسماي جرقه ينتر بدنهشرايط ز -2 جدول
 شرايط تهيه بدنه خام چرخه عمليات حرارتي روش پر كردن قالب كد نمونه

PS01 C01 
PS02 C02 
PS03 

 )دهي بدون شكل(پودر 
C03 

 ندارد

ES01 C01 
ES02 C02 
ES04 C04 
ES05 C05 
ES06 C06 

U ،701 ،SL15 

ES07 C06 U ،601 ،SL15 

ES08 

 استفاده از بدنه خام تهيه شده به روش الكتروفورتيك

C06 U ،501 ،SL15 
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، سرعت Ta زينتر شده تحت شرايط دماي PS01ريزساختار و نمودار درصد نسبي عبور نور بر حسب طول موج بدنه  -2 شكل

  .Pa و فشار نهايي ta، زمان نگهداري Raگرمايش 

ه سه بخش عمده تقـسيم كـرد        توان ب   نمودار عبور نور را مي    
عبور در ناحيه ابتدايي نمودار يا زير سه ميكرومتـر، عبـور در             
ناحيه مياني يا محدوده سه تا پنج ميكرومتر و عبور در ناحيه            

در ناحيه انتهايي قسمت مهم طول موجي است كـه          . انتهايي
اين طول موج معـروف     . كند  در آن عبور شروع به كاهش مي      

عبور در .  يا طول موج قطع استCut of Wavelengthبه 
هاسـت، در ناحيـه دوم ميـزان          ناحيه اول وابسته به تخلخـل     
هاسـت و طـول مـوج قطـع را            عبور وابسته بـه انـدازه دانـه       

  .]18, 17, 1[كند  ها و خواص ذاتي ماده تعيين مي مرزدانه
به خـصوص   ( در قسمت اول     2 شكل   بنابراين كاهش عبور در   

هـاي درشـت و بـسيار         به دليل تخلخـل   )  ميكرون 5/4 تا   5/2
در . انـد   زيادي است كه در اثر زينتر ناقص بدنـه بوجـود آمـده            

ها و غير نرمال بودن اين رشد نيز          تصوير رشد بيش از حد دانه     
شود كه سبب شده عبور در ناحيه دوم كـاهش قابـل              ديده مي 

ون  ميكـر  5/5طول موج قطع نيز به كمتر از        . توجهي پيدا كند  

  .ها دارد رسيده كه نشان از غير يكنواخت بودن مرزدانه
نـشان  ) C01( را با همان شرايط زينتـر        ES01بدنه   3شكل  

در اين بدنه از قطعه تهيه شده تحت فرايند رسـوب           . دهد  مي
بدنه در پتانسيل الكتريكي    . نشاني الكتروفورتيك استفاده شد   

.  شــدمتــر تهيــه  ســانتي1 ولــت و فاصــله بــين الكتــرود 70
شـود،    همانطور كه در ريزساختار نشان داده شـده ديـده مـي           

ها نسبت به     ها نظم بهتري پيدا كرده و همچنين تخلخل         دانه
در ايـن بدنـه     . انـد   گيري پيدا كرده    بدنه پودري كاهش چشم   

 نانومتر است در حالي كه در بدنـه  500ها بيشتر از     اندازه دانه 
. ون و بيـشتر اسـت      ميكـر  1هـا در حـدود        پودري اندازه دانه  

كاهش اندازه دانه سبب شـده اسـت ميـزان عبـور در ناحيـه             
همچنين يكنواختي بيشتر بدنـه و      . مياني نمودار افزايش يابد   

هاي منظم و نقاط سه  هاي چند وجهي با مرزدانه    تشكيل دانه 
 ميكـرون   6گانه سبب شده است طول موج قطع به بالاتر از           

 5/8 تـا    5/6 ناحيه بـين     همچنين مقدار عبور در   . منتقل شود 
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پس نظم ايجاد شده در اثـر       . ميكرون نيز افزايش يافته است    
فرايند رسوب نشاني الكتروفورتيك سبب تاثير بهتـر فراينـد          

اما در هر صورت ميزان عبـور همچنـان بـا           . زينتر شده است  
  .مقادير تئوري فاصله زيادي دارد

  
ريزساختار و نمودار درصد نسبي عبور نور بر  -3 شكل
 زينتر شده تحت شرايط دماي ES01 طول موج بدنه حسب

Ta سرعت گرمايش ،Ra زمان نگهداري ،ta و فشار نهايي Pa.  

 رشـد دانـه زيـادي       ES01 و   PS01از آنجايي كـه در بدنـه        
. مشاهده شد اين امر مربوط به سرعت كم فرايند زينتـر بـود           

لذا زينتر با سرعت بيشتري در دو بدنه پودري و تهيه شده به  
شـرايط  (يله رسوب نشاني الكتروفورتيـك انجـام گرديـد          وس

ريزساختار و نمودار درصد     4شكل  ). 1 جدول    در C01چرخه  
 نسبي عبور نور بر حسب طول موج عبوري از بدنه پـودري و       

دهـي شـده بـه روش الكتروفورتيـك را             بدنه رسوب  5شكل  
در بدنه پودري رشد دانه كمتر شـده و انـدازه           . دهد  نشان مي 

 نانومتر رسـيده اسـت و البتـه ميـزان           250ا به كمتر از     ه  دانه
لذا ميزان عبور نـسبت     . ها كاهش زيادي نيافته است      تخلخل

تر در دو ناحيه اول و        به ميزان عبور با سرعت گرمايش پايين      

دوم افزايش يافته است و يك پيك جـذب عميـق در ناحيـه     
 ]1[بر اساس معيار هـريس      . شود  حدود سه ميكرون ديده مي    
تر  نـانوم  150هايي با اندازه حدود       اين جذب ناشي از تخلخل    

 نانومتر بر اساس تقسيم طول موج جذب بـر          150عدد  . است
. آيد كه از نتايج تجربي حاصل شده است          بدست مي  20عدد  

ها به خـوبي در تـصوير ريزسـاختار ديـده             اين اندازه تخلخل  
 كمـي   PS01طول موج قطع نيز نـسبت بـه بدنـه           . شود  مي

سطح عبور نمودار در ناحيـه ميـاني نيـز          . افزايش يافته است  
 5/2عبـور در طـول مـوج        . ند درصدي افزايش يافته است    چ

 اين مقـدار  PS01 درصد است كه در بدنه 25ميكرون حدود   
  .  درصد بود10كمتر از 

  
ريزساختار و نمودار درصد نسبي عبور نور بر  -4 شكل

 زينتر شده تحت شرايط دماي PS02حسب طول موج بدنه 
Ta سرعت گرمايش ،Rb زمان نگهداري ،taي  و فشار نهايPa.  

ها كاهش يافته و       اندازه دانه  PS02 نيز مانند    ES02در بدنه   
ميزان نسبي عبور نـور در  . شود هاي كمتري ديده مي  تخلخل

 درصد رسـيده اسـت و       80 ميكرون به حدود     5/2طول موج   
امـا طـول مـوج قطـع        .  درصد است  60عبور در ناحيه مياني     
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 ـ  . نسبت به سه بدنه ديگر كاهش يافته       الا سرعت گرمايش ب
هاي تميزي تشكيل نـشود هرچنـد رشـد           سبب شده مرزدانه  

در اين بدنه نيز نظم تـشكيل شـده در          . دانه كمتر شده است   
اثر فرايند رسوب نشاني الكتروفورتيك سبب شده است عبور         

  .و ريز ساختار نسبت به بدنه پودري افزايش يابد

  
ريزساختار و نمودار درصد نسبي عبور نور بر  -5 شكل

 زينتر شده تحت شرايط دماي ES02دنه حسب طول موج ب
Ta سرعت گرمايش ،Rb زمان نگهداري ،ta و فشار نهايي Pa.  

از آنجايي كه در دو چرخه بالا رشد دانه بسيار زيـادي ديـده              
توان اين رشد دانه را به دماي بالاي زينتر نسبت            شود مي   مي
چرخـه  (تري زينتر شدند      ها در دماي زينتر پايين      لذا بدنه . داد

C03 .(           در اين چرخه سرعت گرمـايش تغييـر نكـرده اسـت .
كاهش دماي زينتر سبب شده است كه رشد دانه در محدوده           

امــا همچنــان  ). 6شــكل ( نــانومتر متوقــف شــود   200
 نـسبت بـه     PS03عبور بدنه   . هاي درشت وجود دارد     تخلخل
PS02     ميكرون تغييري نكـرده، در ناحيـه    5/2 در طول موج 

تر شده و طول موج قطع  ير تئوري نزديكمياني عبور به مقاد 
همچنين هنوز يـك پيـك جـذب        . تغيير چنداني نكرده است   

شـود كـه ناشـي از          ميكرون ديده مي   3قوي در ناحيه حدود     
بدنه ) C03(براي اين شرايط زينتر     . هاي بزرگ است    تخلخل

اوليه تهيه شده در فرايند الكتروفورتيك زينتر نشد و شـرايط           
در اين شرايط سرعت گرمايش    . يير داده شد   تغ C04 زينتر به 

 تغيير داده شد    Rb و   Raاي مابين     كاهش يافت و به محدوده    
تا كاهش دماي زينتر با استفاده از كاهش سرعت گرمـايش            

  .ها حذف گردد هاي بدنه جبران شود و تخلخل

  
ريزساختار و نمودار درصد نسبي عبور نور بر  -6 شكل

تحت شرايط دماي  زينتر شده PS03حسب طول موج بدنه 
Tb سرعت گرمايش ،Rb زمان نگهداري ،ta و فشار نهايي Pa.  

 را نـشان    C04بدنـه تهيـه شـده در شـرايط زينتـر             7شكل  
بدنه خام تحت فرايند رسوب نشاني الكتروفورتيـك        . دهد  مي

اند اما زينتـر      ها كمي رشد كرده     در اين بدنه دانه   . تهيه گرديد 
هـا    مرزدانـه . انـد   شـده هـا كوچـك       بدنه بهتر شده و تخلخل    

عبـور  . تر شده و لذا طول موج قطع افزايش يافته است           منظم
هاست اما    در ناحيه مياني بهتر شده كه نتيجه كنترل تخلخل        

 ميكرون كاهش يافتـه كـه ناشـي از          5/2عبور در طول موج     
بـراي  .  نـانومتر اسـت    300هـا تـا محـدوده حـدود           رشد دانه 
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ها زمـان     ش ميزان تخلخل  افزايش چگالي بعد از زينتر و كاه      
  .نگهداري در دماي زينتر بهينه شد

  
ريزساختار و نمودار درصد نسبي عبور نور بر  -7 شكل

 زينتر شده تحت شرايط دماي ES04حسب طول موج بدنه 
Tb سرعت گرمايش ،Rc زمان نگهداري ،ta و فشار نهايي Pa.  

نمودار درصد نسبي عبور نور بر حسب طول مـوج و            8شكل  
 C05بدنه زينتر شده تحت چرخه عمليات حرارتي ريزساختار 

با افزايش زمان نگهداري در دمـاي زينتـر         . دهد  را نشان مي  
ميزان عبور نور در ناحيه مياني تغيير چنداني نكرده اما ميزان           

.  ميكـرون افـزايش يافتـه اسـت        5/2عبور نور در طول موج      
همچنين ميزان جذب نور در محدوه ميـاني نمـودار كـاهش            

هاست  هر دو مورد در اثر كنترل اندازه و ميزان تخلخل      . يافته
در تـصوير   . كه در اثر زينتر مطلوب بدنه ايجـاد شـده اسـت           

اما . شود  هاي كمتري ديده مي     نيز تخلخل  8شكل  ريزساختار  
هـا   در اثر افزايش زمان زينتر مقداري رشد غيـر نرمـال دانـه       

كنـار  هـاي بـسيار ريـز در       به طوري كـه دانـه     . شود  ديده مي 
اين رشـد غيـر نرمـال       . شوند  هاي بسيار درشت ديده مي      دانه

سبب كاهش ميزان عبور نور در ناحيه مياني نسبت به ميزان           

براي جبران اين مشكل فشار زينتر در       . عبور نور تئوري است   
  .اي افزايش يافت فرايند زينتر پلاسماي جرقه

نمودار درصد نسبي عبور نور بر حـسب طـول مـوج و              10شكل  
. دهد  ريزساختار بدنه زينتر شده در شرايط فشار بالاتر را نشان مي          

هاي غيرنرمال بسيار كمتر شـدند و عبـور در            با اين كار اندازه دانه    
 5/6ميزان جذب نور در ناحيـه بعـد از          . ناحيه مياني افزايش يافت   

. ميكرون كمتر شد و طول موج قطع چند نانومتر افزايش پيدا كرد           
  . شود اري رشد دانه غير نرمال ديده مياما هنوز هم مقد

ها شرايط رسوب نشاني الكتروفورتيك در ميدان      در تمام بدنه  
. متـر انجـام گرفـت        سـانتي  1 ولت و فاصله بين الكترود       70

هـا    نـشان داد كـه ايـن بدنـه        ) 9شكل  (سنجي    نتايج تخلخل 
اين اندازه تخلخل   .  نانومتري هستند  101هاي    داراي تخلخل 

توانـد سـبب رشـد دانـه غيـر نرمـال و         اوليه ميهاي  در بدنه 
هاي باقيمانـده در بدنـه زينتـر شـده            همچنين برخي تخلخل  

هـاي تهيـه شـده در          براي بدنـه   C06لذا چرخه زينتر    . باشد
  .متر تكرار شد  سانتي1 ولت و فاصله الكترود 60فرايند 

  
ريزساختار و نمودار درصد نسبي عبور نور بر  -8 شكل

 زينتر شده تحت شرايط دماي ES05حسب طول موج بدنه 
Tb سرعت گرمايش ،Rc زمان نگهداري ،tb و فشار نهايي Pa.  
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 501 و 601، 701هاي  توزيع تخلخل در بدنه -9 شكل

سازي زمان اولتراسونيك و پيرسازي در بار  بعد از بهينه
  ليتر اتانول  ميلي100 گرم آلومينا در 15جامد 

  
ر بر ريزساختار و نمودار درصد نسبي عبور نو -10 شكل

 زينتر شده تحت شرايط دماي ES06حسب طول موج بدنه 
Tb سرعت گرمايش ،Rc زمان نگهداري ،tb و فشار نهايي 

Pb.  

 را تحت چرخـه زينتـر       601ريزساختار و عبور بدنه      11شكل  
C06  با كـاهش انـدازه تخلخـل بدنـه اوليـه           . دهد   نشان مي

. تميزان تخلخل در بدنه زينتر شده نيز كاهش پيدا كرده اس          
ها كاهش يافته است و ميـزان عبـور در            رشد غير نرمال دانه   

سـطح عبـور    .  ميكرون افـزايش يافتـه اسـت       5/2طول موج   
  .ناحيه مياني نيز به مقادير بالاتري افزايش يافته است

  
ريزساختار و نمودار درصد نسبي عبور نور بر  -11 شكل

 زينتر شده تحت شرايط دماي ES07حسب طول موج بدنه 
Tbايش ، سرعت گرمRc زمان نگهداري ،tb و فشار نهايي 

Pb.  

 نـانومتر در    53با كاهش اندازه تخلخل بدنه اوليه به ميـزان          
و استفاده از همان چرخه زينتـر، ميـزان         ) 9شكل   (501بدنه  

عبور از ابتداي نمـودار تـا طـول مـوج قطـع از يـك سـطح                  
شـكل  (برخوردار بوده و به ميزان تئوري افزايش يافته است          

گونه تخلخلي ديده      ريز ساختار مشاهده شده نيز هيچ      در). 12
ها نيـز ديـده    ها تميز و رشد غيرنرمال دانه شود و مرزدانه   نمي
اين ريزساختار سبب شده است كه ميزان عبور نور         . شود  نمي

لذا با كـاهش انـدازه تخلخـل        . به ميزان تئوري افزايش يابد    
زيـع تخلخـل    بدنه اوليه و ايجاد يك ريزساختار منظم و با تو         

توان در مرحله زينتـر       مناسب در مرحله ساخت بدنه اوليه مي      
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هـاي جـذبي      نيز عبور بدنه را افزايش داده و از ايجـاد پيـك           
لذا بهترين شرايط زينتر زماني مـوثر خواهـد         . جلوگيري كرد 

  .بود كه ريزساختار بدنه اوليه مناسب باشد

  
ريزساختار و نمودار درصد نسبي عبور نور بر  -12 شكل
 زينتر شده تحت شرايط دماي ES08 طول موج بدنه حسب

Tb سرعت گرمايش ،Rc زمان نگهداري ،tb و فشار نهايي 
Pb.  

نمـايي     را با بـزرگ    ES08، تصاوير ريزساختار بدنه     13شكل  
هـا    همانطور كه مشخص است مرزدانه    . دهد  بيشتر نشان مي  

گانـه   كاملاً تميز هستند و ناخالصي و تخلخـل در نقـاط سـه            
  .اند  حذف شدهكاملاً

هـاي مختلـف      براي مقايسه بين تغييـرات عبـور نـور در بدنـه           
 14شـكل . ها با يكـديگر مقايـسه شـدند         نمودارهاي عبور بدنه  

هايي كه با قطعه خام توليد        هاي پودري و بدنه     تفاوت بين بدنه  
  .دهد اند را نشان مي شده از فرايند الكتروفورتيك توليد شده

هاي مختلف كه بدنه خام آنهـا از           نيز عبور بدنه   15شكل  در  
طريق فرايند الكتروفورتيك توليـد شـده اسـت، بـا يكـديگر             

 ميكـرون كـه     5 تـا    3محـدوده عبـور نـور       . انـد   مقايسه شده 

محدوده مناسب براي طيف مـادون قرمـز نزديـك اسـت در         
عبور از حدوده   . تصوير با دقت بيشتري نشان داده شده است       

 ميكـرون بـا تغييـر    3وج  درصد در طـول م ـ 77 درصد تا    52
  .فرايند زينتر و تهيه بدنه خام اوليه تغيير كرده است

  
 زينتر شده تحت شرايط ES08ريزساختار بدنه  -13 شكل

 و فشار tb، زمان نگهداري Rc، سرعت گرمايش Tbدماي 
  12 شكل  با بزرگنمايي بالاتر نسبت بهPbنهايي 

  
تغييرات درصد نسبي عبور نور بر حسب طول  -14 شكل

هاي پودري و توليد شده  دون قرمز در بين بدنهموج نور ما
  .ها تهيه شده به روش الكتروفورتيك از بدنه
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تغييرات درصد نسبي عبور نور بر حسب طول  -15 شكل

هاي مختلف توليد شده از  موج نور مادون قرمز در بين بدنه
  .طريق فرايند الكتروفورتيك

ها دو نكته قابل توجه است يكـي پيـك جـذب            در اين شكل  
مــشخص شــده بــا ( ميكــرون 5/4نــه در ناحيــه حــدود دوگا

و يك پيك جـذب در ناحيـه حـدود          )  در شكل  R2محدوده  
، كـه   ) در شـكل   R1مشخص شده با محدوده     ( ميكرون   5/3

 مربوط مي   C-Oبه ترتيب به مد ارتعاشي و مد تقارني پيوند          
ايـن دو پيـك بـه دليـل انجـام آزمـون در هـوا ديـده                  . شود
  .شوند مي

ها نشان داد كه فاز تشكيل شـده          يكس همه نمونه  آناليز اشعه ا  
كاملاً به صورت كورانـدوم بـوده و ديگـر فازهـاي آلومينـا در               

  ). 16شكل (شود  ديده نمي) البته با دقت اين آناليز(ساختار 
هاي زينتـر شـده كـه قـبلاً بـه وسـيله فراينـد                از تمام نمونه  

 نشاني الكتروفورتيك شكل داده شده بودنـد بـه روش          رسوب
. چگالي سنجي ارشميدس آزمون چگالي سنجي انجـام شـد         

.  درصد به بالا بودند    9/99ها داراي دانسيته نسبي       همه نمونه 
اين عدد با در نظر گرفتن دانسيته آلومينا با ساختار كوراندوم           

باشـد بدسـت    متر مكعب مي  گرم بر سانتي 987/3كه برابر با    
  .آمد

  
اختار ايجاد فاز س. ES08آناليز اشعه ايكس بدنه  -16 شكل

شده كاملاً كوراندوم بوده و ساختارهاي ديگر آلومينايي 
  .شود مشاهده نمي

  گيري نتيجه -4
ــتفاده از رســوب  ــا اس ــسيل   ب ــك در پتان ــشاني الكتروفورتي ن

متـر     سـانتي  1 ولت و فاصله بين الكترودهـاي        50الكتريكي  
با زينتـر   .  نانومتر رسيد  53اندازه تخلخل بدنه بدست آمده به       

 دقيقه  15 درجه سلسيوس به مدت      1350 در دماي    اين بدنه 
اي با ميـزان       درجه بر دقيقه، بدنه    50و با سرعت گرم كردن      

 ميكـرون   5/2 درصـد در طـول مـوج         80عبور نور بـالاتر از      
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    :كليد واژه

 يز آنـال يروپلاسـتيك،  پشـكل  ييـر تغ
 گرانــروي  يب محــدود، ضــرياجــزا

 زينتــرلان ســخت،  پرســيناميــك،د
  يعحالت ما

  

 حالت مايع كـه ناشـي    زينترهاي سراميكي در هنگام فرايند        ناپذير در بدنه    ناخواسته و برگشت    شكل گونه تغيير  هر
 ايـن تغييـر   . هاي پيروپلاستيك مشهور هـستند      شكل هاي مكانيكي و حرارتي است، به تغيير        زمان تنش   اثر هم از  

هاي مختلفي مانند كاهش دقت ابعادي، اعوجاج، ترك و يـا انهـدام قطعـه سـراميكي، خـود را                    صورت  ها به   شكل
 ماننـد   يقيمت ـ  فراينـدهاي گـران   هـاي سـراميكي بـا          بدنـه  زينترها پس از      اصلاح اين تغييرشكل  . دهند  نشان مي 

 يكيسرام بدنه يدتول فرايند ير اين صورت،غ در ؛ پذير خواهدبود كاري در بعضي موارد امكان تراشكاري و پرداخت

بينـي و   بنـابراين، پـيش  . شـود لـوگيري ج هـا ييـر شـكل  تغ اين مجدد يجادا از تا شود تكرار ايگونهبه ابتدا از يدبا
ها همواره از اهميـت بـسيار زيـادي در بـين محققـان و توليدكننـدگان                   ن تغييرشكل سازي مقدار و محل اي      شبيه
 در  يهـاي سـراميك     تغيير خواص فيزيكي و مكانيكي با دمـا بـراي بدنـه           . هاي سراميكي برخوردار بوده است      بدنه

بعـادي   پيروپلاستيك و در نهايـت دقـت ا        يها  بيني اين تغييرشكل     حالت مايع نقش اساسي در پيش      زينترهنگام  
ك مـدل  ي ـهـاي سـراميكي،    سنجي روي نمونه    در اين تحقيق، نخست بر اساس آزمون انحراف       . بدنه نهايي دارد  

 و سپس، مدل رياضـي ديگـري بـراي معادلـه            زينتررياضي براي معادله ميزان تغييرشكل پيروپلاستيك با زمان         
شـده در معـادلات       هـاي انتخـاب     لمد. شد   انتخاب AICكمك روش     ، به زينترضريب گرانروي ديناميك با دماي      

 حالت مايع، جايگزين و با روش آناليز اجزاي محدود به كمك زيربرنامه خزش در نـرم افـزار                   زينتربنيادي فرايند   
سـنجي، حـاكي از انتخـاب         سـازي و آزمـون انحـراف        قبول بين نتايج فرايند شبيه      تطابق قابل . شدند  آباكوس، حل 

سـنجي مـدل رياضـي        و دقـت    تكرارپـذيري، صـحت   . ن تحقيـق اسـت    شـده در اي ـ     صحيح مدل رياضي انتخاب   
پـس از تاييـد   . شـد  حالـت آزاد، انجـام  زينترخمـشي و  زينترتجربي ديگـر شـامل آزمـون          شده با دو آزمون     انتخاب

بيني و مقايسه با شـواهدتجربي بـراي چنـدين خاصـيت              سازي، به پيش    تكرارپذيري، صحت و دقت فرايند شبيه     
توان بـه     از اين خواص مهم، مي    .  حالت مايع پرداخته شد    زينتري بدنه سراميكي در هنگام      مهم فيزيكي و مكانيك   

 زينتـر موثر    گرانرو، تنش   موثر حجمي   گرانرو، ضريب   موثر برشي   بيدار، چگالي نسبي و توزيع آن، ضر        انقباض جهت 
سـنجي    هاي آزمون انحراف    نتايج حاكي از توزيع غيريكنواخت چگالي در نمونه       . نمود  و تنش هيدرواستاتيك اشاره   

گـري نيـز      شـده بـه روش ريختـه        هاي سراميكي سـاخته     دار انقباض براي نمونه     خمشي است؛ رفتار جهت   زينترو  
به ادامه و تكامل فراينـد   تر است، كه منجر    همواره از تنش هيدرواستاتيك بزرگ     زينتر مشاهده گرديد؛ تنش موثر   

حجمـي در      ، توقـف در شـيب نزولـي انقبـاض         زينتـر رانرو با زمان    گ   موثر حجمي    تغييرات ضريب . شود   مي زينتر
  .شد  دهد؛ كه اين رفتار نيز با آزمون ديلاتومتري ثابت  را نشان ميزينترمراحل پاياني فرايند 
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  مقدمه -1

 توليد در حساس و اصلي مرحله ك ي1مايع حالت زينتر فرايند
 مكـانيكي  تـنش  زمـان   هـم  تـاثير . است سراميكي هاي بدنه
 عـدم  از ناشـي  حرارتـي  تنش و سراميكي بدنه وزن از ناشي

 و ناخواسـته  هـاي  شـكل  تغييـر  بـه  منجر دما، در يكنواختي
 اين. شد خواهد زينتر از پس سراميكي دنهب در ناپذير برگشت
 ، بدنـه  لازم كـارايي  عـدم  بـه  منجر گاهي كه ها شكل تغيير

 تغيير  به شود، مي آن شكست يا و ترك ابعادي، دقت كاهش
 ديگـر،  عبـارت  بـه . هستند معروف 2پيروپلاستيك هاي شكل
 دقـت  و ثبات مفهوم به پيروپلاستيك شكل تغيير كمتر مقدار
 ايـن . اسـت  زينتر فرايند از پس سراميكي بدنه بيشتر ابعادي
 4مـذاب  فـاز  گرانرو جريان از ناشي 3ها اعوجاج و شكل تغيير
 فراينـد  هنگام در دما و جاذبه نيروي زمان هم تاثير و بدنه در

  .]1-5[ است مايع حالت زينتر
 سـراميكي  بدنـه  براي پيروپلاستيك هاي شكل تغيير اصلاح
 و زمـان  صـرف  نيازمنـد  و  چيـده پي فرايند يك ،زينتر از پس

 ؛]3-7[ اسـت  كاري ماشين و 5كاري پرداخت زياد هاي هزينه
 اصـلاح  و بينـي  پيش براي هايي روش يافتن همواره بنابراين

 اصـلي  اهـداف  از زينتـر  فراينـد  از قبـل  هـا  شـكل  تغيير اين
 ايـن  تـرين  مهـم  از يكـي . اسـت  بـوده  زمينه اين در محققان
 هـاي  هزينه بر علاوه روش اين .است 6خطا و سعي ها، روش
 زياد زمان به نياز متعدد، هاي نمونه و قالب ، مدل ساخت زياد

  
1 Liquid phase sintering process 
2 Pyroplastic deformation 
3 Distortion 
4 Viscose flow deformation 
5 Finishing 
6 Trial and error  

 شـرايط  اوليـه،  مواد در اندكي تغيير با اين، بر علاوه. دارد نيز
 بدنـه  پيروپلاسـتيك  هاي شكل تغيير بدنه، زينتر يا و ساخت
 چرخـه  نتيجـه،  در. نمايـد  تغيير شدت به است ممكن نهايي،
 هـاي  شـكل  تغييـر  تـا  شـد  خواهد تكرار خطا و سعي فرايند

  . ]4-10[نمايند پيدا بيني پيش و كنترل قابليت پيروپلاستيك،
 تغييــر اصــلاح و بينــي پـيش  بــراي هــا روش از ديگــر يكـي 
 در. اسـت  سازي مدل و سازي شبيه پيروپلاستيك، هاي شكل
 از پـس  سـراميكي  بدنـه  نهـايي   شكل سازي شبيه روش، اين
 تغييـر  دچـار  كـه  بدنـه  از هايي قسمت طراحي و مانجا زينتر
 اصـلاح . شـد  خواهنـد  اصلاح شوند، مي پيروپلاستيك شكل

 تغييـر  ايـن  تا شود انجام اي گونه به بايد سراميكي بدنه طراحي
 نـوع  ايـن  اجـراي  براي. برسد خود مقدار حداقل به ها شكل
 بهتـر  هرچـه  توصـيف  جهت مدل يك به نياز ها سازي شبيه
 بـراي  هـا  مدل اين دقت افزايش منظور به. است نترزي فرايند
 در تاثيرگـذار  عوامـل  بايـد  مـايع،  حالـت  زينتـر  سـازي  شبيه

 مذاب فاز حضور از ناشي 7مويينگي نيروهاي مانند ريزساختار
 رشـد  پديـده  جامـد،  ذرات 8آرايـش  شـيوه  ها، تخلخل درون
 و 9چگـالش  رفتـار  جديـد،  فازهـاي  رشد و زني جوانه ها، دانه
 جاذبـه،  نيـروي . شـود   گرفتـه  درنظـر  ... و 10حجمي اضانقب

 و سـراميكي  بدنه بين تماس سطح مقدار و اصطكاك نيروي
 گيــري جهــت پخــت، هــاي كــوره در نگهدارنــده نــسوزهاي
 هـاي  بدنـه  دهـي  شـكل  هنگام در كائولن صفحات ترجيحي
 عوامـل  ديگـر  عنـوان  به نيز ... و ناهمسان چگالي سراميكي،
  . ]7-13[ شود نظرگرفته در بايد تاثيرگذار

  
7 Capillary force 
8 Arrangement 
9 Densification 
10 Shrinkage 
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 بـر  دهـي  شكل متغيرهاي تاثير ]10-15[ همكارانش و 1راج
 به شده داده شكل آلومينايي هاي بدنه انقباض ناهمسانگردي

. نمودنـد  بررسـي  زينتـر  هنگـام  در 2نواري گري ريخته روش
 معادلات گرفتن درنظر با ]16-18[ همكارانش و 3اولوسكي
 پيوسته هاي محيط مكانيك برپايه خزش، شكل تغيير بنيادي
 حالـت  زينتـر  فراينـد  توصيف براي را ها مدل بهترين از يكي
 منـشا  ]19-20[ همكـارانش  و 4شـيناگاوا . اند داده ارايه مايع

 داده  شكل آلومينايي هاي بدنه 5ناهمسانگرد چگالي و انقباض
 مطالعـه  را زينتر فرايند از پس جهته تك پرس روش به شده

 هـاي  شـكل  تغييـر  به محققين از بعضي نبي اين در. نمودند
 دليـل  بـه  امـا  انـد  پرداختـه  زينتـر  هنگام در فلزي پودرهاي
 و كـاري  تـراش  تـر  كـم  هاي هزينه و تر كم مذاب فاز تشكيل
 بـه  نـسبت  كمتـري  حـساسيت  از ها، بدنه اين كاري پرداخت
 محققـان . برخورداراست سراميكي پودرهاي مايع حالت زينتر
 هـاي  بدنـه  پيروپلاسـتيك  هـاي  شكل رتغيي بررسي به ديگر
 ؛]15-20[ اند پرداخته نيز نرم هاي پرسلان و بهداشتي چيني

 درجـه  1200 حـدود  زينتـر  دماي ها بدنه اين مهم  ويژگي از
) وزنـي  درصـد  60 از كمتـر  (كم مذاب فاز مقدار و سانتيگراد

 هـاي  بدنـه  مهمتـرين  از يكي عنوان به سخت پرسلان. است
 مذاب فاز تشكيل دليل به ها سراميك رد صنعتي و مهندسي

 حـدود  (بـالا  زينتـر  دمـاي  و) وزنـي  درصد 60 از بيش (زياد
 بـين  در زيـادي  اهميـت  از همـواره ) سـانتيگراد  درجه 1400

  .]10-18[ است برخوردار محققين
 مكانيـك  و مـواد  علـم  تركيب با زينتر فرايند 6بنيادي معادله

  
1 Raj 
2 Tape casting 
3 Olevesky 
4 Shinagawa 
5 Anisotropic 
6 Constitutive equation 

 ،7شـيما  ولوسـكي، ا مانند محققاني توسط پيوسته هاي محيط
 براسـاس  رابطـه  ايـن . ]15-26[است شده ارايه ... و شيناگاوا
 مـواد  بـراي  ناپذير برگشت فرايندهاي ترموديناميك معادلات

 حالت در سراميكي متخلخل بدنه يك. است گرانرومتخلخل
 بدنه اسكلت (ماده فاز شامل فازي دو ماده يك عنوان به خام

 معادلـه . شـود  مـي  رفتـه نظرگ در هـا  تخلخل فاز و) متخلخل
  .]20-26[ است) 1 (رابطه صورت به زينتر فرايند بنيادي

1(                  ij
P

sm

P

ijin
ij K3

)(
G2







  

 9گرانـرو  برشي موثر ضريب ،ij 8انحرافي تنش) 1 (رابطه در
GP مـوثر   ضـريب  شكل، تغيير برابر در ماده مقاومت نشانگر 

 تغييـرات  برابـر  در ماده مقاومت نشانگر KP 10گرانرو  حجمي
in غيرالاسـتيك  كـرنش  نـرخ  ،)حجمي انقباض (حجمي

ijε ،
 σm هيدرواسـتاتيك  تنش ،σs لاپلاس تنش ا ي 11زينتر تنش

 حجمـي  و برشـي  مـوثر   ضـرايب . اسـت  δij كرونكر دلتاي و
 تخلخـل  مقـدار  بـه  ابستهو) 3 (و) 2 (رابطه با مطابق گرانرو
 η آن 12ديناميـك  گرانروي ضريب و θ سراميكي بدنه نسبي
  .]26[ است

2(                 2)1( PG  

3(                   



3
)1(4 2

PK  

 كـه  اسـت،  وابـسته  دما به η بدنه ديناميك گرانروي  ضريب
 ايـن . شود استفاده تجربي هاي روش از بايد آن محاسبه براي

  
7 Shima 
8 Deviatoric stress  
9 Effective shear viscosity 
10 Effective bulk viscosity 
11 Sintering stress 
12 Dynamic viscosity 
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 در كه 1سنجي انحراف آزمون طريق از و) 4 (رابطه با ضريب
   شـد  خواهـد  محاسـبه  اسـت،  شـده  پرداخته آن شرح به ادامه

]26-18[.  

4(                2

4

hη32
gLρ5

=δ  

 آزمـــون در نمونـــه انحـــراف نـــرخ مقـــدار) 4 (رابطـــه در
 گـرانش  شتاب ،L گاه تكيه دو بين هفاصل ،δ سنجي انحراف
. اسـت  h نمونـه  ضـخامت  و ρ نمونـه  توده چگالي ،g زمين
 انحـراف  مـشتق  ،)4 (رابطـه  در نمونه انحراف نرخ از منظور
  . است زمان به نسبت نمونه
 فـاز  حـضور  از ناشـي  مـويينگي  نيروهـاي  دليل به زينتر تنش
 اهدخو محاسبه) 5 (رابطه با كه است ها تخلخل درون مذاب
  . ]15-26[ شد
5(                2

0

)1(
2
3  
rs

  

 شـعاع  و γ مـذاب  فـاز  سـطحي  كـشش  مقدار) 5 (رابطه در
  .است r0 ذرات متوسط
 خطـا،  و سـعي  روش در شـد  اشـاره  تـر  پيش كه طور همان

 بدنــه ســاخت فراينــدهاي و قالــب ســاخت طراحــي، فراينـد 
 قطعـه  ات است شدن تكرار حال در متناوب طور به سراميكي

 دفعات تعداد. برسد خود مطلوب شكل به زينتر از پس نهايي
ــسته خطــا و ســعي چرخــه تكــرار ــه واب  دقــت و صــحت ب

 رفتـار  كامل شناخت. است بدنه ساخت و طراحي فرايندهاي
 ساده، هاي آزمون كمك به سراميكي بدنه يك پيروپلاستيك

 ورودي تـرين  ضـروري  و مهمتـرين  تكرارپذير و قيمت ارزان
 چرخـه  دفعـات  تعـداد  كـاهش  منظـور  به سازي شبيه ندفراي

  
1 Fleximetry 

 سـراميكي  قطعـه  شده تمام قيمت نهايت در و خطا، و سعي
  .  است

  تجربي هاي فعاليت -2
  داده نـشان  شـيميايي  تركيـب  بـا  2سخت پرسلان هاي نمونه
 آسـياب  ساعت 48 مدت به جارميل درون ،1 جدول در شده
 و ميكـرون  45 مش الك از عبور از پس شده تهيه دوغاب تا

 آهـن،  هـاي  ناخالصي حذف منظور به گاوس هزار 5 آهنرباي
 دقيقـه،  15 از پـس . شـود  گري  ريخته گچي هاي قالب درون
 110 دماي با كن خشك درون و خارج قالب درون از ها نمونه
 ابعـاد . گرفتنـد  قـرار  سـاعت  24 مـدت  بـه  سـانتيگراد  درجه
 8/5×36×260 معـادل  كامـل  شـدن  خشك از پس ها نمونه

 در شـده  گـري  ريختـه  هـاي  نمونه اين تصوير. است ميليمتر
  . است شده داده نشان) الف (-1 شكل

  شده ساخته سخت پرسلان بدنه XRF آناليز -1 جدول

ماده نام
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 مقدار
5/637/2532/005/033/077/167/05/02/7)درصد(

 1 افـزودن  از پـس  شـده  سـاخته  سراميكي دوغاب با همچنين
 ،3افـشان  خـشك  كمـك  بـه  الكـل،  وينيـل  پلي چسب درصد
 در ها گرانول اين نوري ميكروسكوپ تصوير. شد ساخته گرانول
 در شده توليد هاي گرانول. است  شده داده نشان) ب (-1 شكل
 فشاري با جهته تك پرس كمك به صلب و فولادي قالب يك

 پـرس  ميليمتـر  22×103 ثابت عرض و طول با بار، 40 معادل
 7 و 5/9 ،5/16 معـادل  و متغيـر  هـا  نمونه اين  ضخامت. شدند

  
2 Hard porcelain 
3 Spray drier 
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 -1 شـكل  در شده  پرس هاي نمونه اين تصاوير. است ميليمتر
 بيـشترين  داراي 1 شـماره  نمونـه . اسـت  شـده   داده  نشان) ج(

  . است ضخامت كمترين داراي 3 شماره نمونه و ضخامت

   الف 

      ب

    ج 
 روش به شده ساخته هاي نمونه تصوير )الف( -1 شكل
 هاي گرانول از نوري ميكروسكوپ تصوير) ب (گري ريخته

 هاي نمونه تصوير) ج) (100 بزرگنمايي (شده ساخته
  مختلف هاي ضخامت با شده پرس

 توزيـع  گيري اندازه آزمون ،)5 (رابطه در r0 ثابت يافتن منظور به
 در Fritsch analysette 22 دستگاه با ليزر كمك به 1ذرات اندازه

. شـد  انجـام  ميكرومتـر  52/105 تـا  72/0 مـوج  طول محدوده
 توزيـع  بر علاوه كه دهد مي نشان 2 شكل در آزمون اين نتيجه
  . است D50=3.89 يا ذرات متوسط اندازه ذرات، نرمال

  
1 Laser particle size distribution 

 در شـده  داده نشان 2حرارتي برنامه با مطابق خام، هاي نمونه
  . شدند پخت ليتر 20 حجم با الكتريكي كوره داخل 3 شكل
 منظـور  بـه  هـا  نمونه 3وسط از انحراف ا ي سنجي انحراف آزمون

 به نسبت آن مشتق ،زينتر زمان با انحراف ميزان تابع محاسبه
 مـورد  ديناميـك  گرانـروي  ضـريب  محاسـبه  نهايت در و زمان

 نـسوز  پايه روي ها نمونه قرارگيري شيوه. گيرد مي قرار استفاده
 اسـت،  شِـده   داده نـشان ) الـف  (-4 شكل در هك آزمون اين در

 تـاثير  بيـشينه  و اصـطكاك  نيـروي  اثـر  شـدن  كمينه به منجر
 هنگـام  در خـام   نمونه آزمون، اين در. شد خواهد جاذبه نيروي
 دچـار  وزن، نيـروي  اثر دليل به حجمي، انقباض بر  علاوه زينتر

 بـا  خمـش  ايـن  ميزان گيري اندازه. شود مي نيز وسط از خمش
  . خواهدكرد مشخص را زمان با جايي جابه تابع ،زينتر نزما

 مدل 6تكرارپذيري و 5دقت ،4صحت ميزان گيري اندازه براي
 آزمـون  دو تحقيـق،  ايـن  در سـازي  شبيه فرايند و شده  ارايه 

 ، آزمـون  دو ايـن  در ها نمونه. شدند ريزي طرح نيز زير تجربي
) ب (-4 لشـك  صورت به نسوز هاي پايه روي بر زينتر هنگام

 صـفحه  ك ي روي نمونه قرارگيري. شوند مي داده قرار) ج (و
 7آزاد حالـت  زينتـر  آزمـون  بـه  كه) ب (-4 شكل مانند نسوز

 بيـشينه  و جاذبـه  نيـروي  اثر شدن صفر باعث است، معروف
. شـد  خواهـد  زينتـر  هنگـام  در اصـطكاك  نيـروي  اثر شدن 

 بـه  كـه ) ج (-4 شـكل  مانند نسوز پايه روي نمونه قرارگيري
 زمـان  هـم  اثـر  بـه  منجر است، معروف 8خمشي زينتر آزمون
  . شد خواهد اصطكاك و جاذبه نيروي

  
  
  

  
2 Firing curve 
3 Midpoint deflection test 
4 Precision 
5 Accuracy 
6 Reproduce ability 
7 Free sintering test 
8 Sinter bending test 
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  شده ساخته سراميكي دوغاب نمونه براي ليزر كمك به ذرات اندازه توزيع آزمون نتيجه -2 شكل

  
  سانتيگراد درجه 1400 دماي بيشينه تا ها نمونه زينتر حرارتي برنامه -3 شكل

 ب   الف

   ج
  شده طراحي نسوز هاي پايه روي خام هاي نمونه ارگيريقر شيوه -4 شكل
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 گيـري  انـدازه  هـاي  آزمون حرارتي، برنامه شدن كامل از پس
 ،PLC(1 (دايمـي  ابعـادي  تغييـرات  نـسبي،  چگالي و تخلخل
ــه 2شناســي ريخــت و ريزســاختاري هــاي بررســي  كمــك ب

 سنجي تفرق به مجهز SEM(3 (روبشي الكتروني ميكروسكوپ
 هـاي  فعاليـت  ايـن  نتايج. شد انجام EDS(4 (انرژي پراكنش
 ارايـه  ادامـه  در سـازي  شـبيه  فراينـد  با مقايسه براي تجربي
  . شد خواهد

  بحث و نتايج -3
 آزمون در زينتر زمان با سراميكي هاي نمونه δ انحراف مقدار

 نتيجـه  عنـوان  بـه  5 شـكل  در و گيـري  اندازه سنجي  انحراف
 ـ يبـرا . اسـت  شـده  داده نشان تجربي آزمون  بهتـرين  افتن ي
 تـابع  يـا  زينتـر  زمـان  بـا  انحـراف  مقـدار  تغييرات كه مدلي
) 6 (رابطـه  5)AIC (معيـار  از نمايد، بيان را زمان با جايي جابه

  . شد  استفاده

6(            K2+)RSSlog(n=AIC  

 مـدل  هـر  در متغيرهـا  تعـداد  K و هـا  نمونـه  تعـداد  n مقدار
 RSS(6 (باقيمانـده  اتمربع ـ مجموع مقادير .است پيشنهادي

 نتـايج  و محاسـبه ) 7 (رابطه كمك به پيشنهادي   مدل 5 براي
  . است  شده داده نشان 2 شماره جدول در

7(               



n

i
ii tfRSS

1

2)).((   

  

  
1 Permanent linear change 
2 Morphology 
3 Scanning electron microscopy 
4 Energy dispersive spectroscopy 
5 Akaike information criterion 
6 Residual sum of squares 

 در شـده  گيـري  انـدازه  جـايي  جابـه  واقعي مقدار) 7 (رابطه در
 مـدل  كمك به شده محاسبه مقدار و δi سنجي انحراف آزمون

  . ]23-28[ است f(ti,θ) پيشنهادي
 در باقيمانده مربعات مجموع مقادير محاسبه -2 جدول

  پيشنهادي هاي مدل
 f(t,θ) K RSS ها مدل

 + 7t-10 × 5.26 + 4-10 × 1.40- 1مدل 
5.13 × 10-11t2 3 5-10×06/4 

 11t22 5-10×98/2-10 × 7.11 + 2-10 × 2.13 2مدل 

 7t + 5.19 × 10-11t22 5-10×60/5-10 × 5.05 3مدل 

 11t2 1 5-10×11/2-10 × 7.66 4مدل 

 5مدل 
1.02 × 10-2 - 5.34 × 10-7t + 
1.69 × 10-10t2 – 3.22 × 10-

15t2 
4 5-10×80/13 

 اسـت،  RSS مقـدار  حـداقل  داراي كه چهارم مدل نهايت در
 بـين  ارتباط. دهد مي نشان را مدل اين) 8 (رابطه. شد انتخاب
 داده  نـشان  5 شـكل  در تجربي هاي داده و شده انتخاب مدل
  .    است شده

8(            211t1065654.7)t(   

 مشتق زمان به نسبت) 8 رابطه (جايي جابه معادله از اگر حال
 7انحـراف  سرعت همان يا جايي جابه نرخ معادله شود،  گرفته
  ). 9 رابطه (شد خواهد حاصل

9(         t1053131.1sec
m

dt
d 10


  

  

  
  

  
7 Deflection rate 



  ... كيي سراميها  بدنهيروپلاستيك پهاي ييرشكل تغسازي يهشب

 

  1396    بهار1ي  شماره   6ي  دوره  70
 

  

  
 آزمون در دما با سراميكي بدنه انحراف ميزان براي پيشنهادي منحني بهترين و تجربي هاي داده بين تطابق -5 شكل

  سنجي انحراف

 هنگام متفاوت دماهاي در ها  نمونه ديناميك گرانروي مقادير
 ،)9 رابطه (انحراف سرعت مقادير كردن وارد با ،زينتر فرايند
 خواهد محاسبه) 4 (رابطه در اه نمونه ضخامت و توده چگالي

 تجربـي  آزمـون  نتـايج  عنـوان  به 6 شكل در مقادير اين. شد

 مـدل  5 بـراي  را RSS مقادير 3 جدول. است شده داده نشان
 ديناميـك  گرانروي معادله بهترين يافتن منظور به پيشنهادي 

  . دهد مي نشان

  پيشنهادي هاي مدل در باقيمانده مربعات مجموع مقادير محاسبه -3 جدول
 f(t,θ) K RSS ها  مدل

 109T + 1.55 × 106T2 3 86/156 × 3.95 – 1012 × 2.16  1مدل 

 31.33T2 3 97/162 – 1011 × 5.58  2مدل 

 179.48T2 3 77/163 – 1011 × 4.35 3مدل 

 1010T + 1.15 × 107T2 – 3108.82T3 4 06/147 × 1.42 – 1012× 5.88 4مدل 

)109exp × 1.62 5مدل 
r

11.4055
) 2 54/140 
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 بدنه اين ديناميك گرانروي براي مدل بهترين AIC معيار با
 اسـت،  RSS مقدار حداقل داراي كه 5 شماره مدل سراميك،
  .  است شده داده  نشان) 10 (رابطه در مدل اين. شد انتخاب

  
10(    








T
11.4055exp106195.1sec.pa 9  

  
  سراميك بدنه ديناميك گرانروي براي پيشنهادي حنيمن بهترين و تجربي هاي داده بين تطابق -6 شكل

 در ديناميـك  گرانـروي  بـراي  شـده  انتخاب مدل جايگزيني با
 ،3 شكل در حرارتي برنامه نظرگرفتن در با و) 3 (و) 2 (رابطه
 المـان  از اسـتفاده  با آباكوس افزار نرم در محدود اجزاي آناليز

C3D8I، روش iterative روش و معادلــه كننــده حــل بــراي 
 خـزش  1زيربرنامه كمك به explicit/implicit گيري انتگرال

 مقـدار  مقايـسه  بـه  مربـوط  سازي شبيه نتيجه اولين. شد اجرا
 در مقايـسه  اين. است تجربي مقدار با پيروپلاستيك انحراف
  .است شده  داده  نشان 7 شكل

 متـر  ميلي 3 از كمتر انحراف مقدار صفر، زمان در 7 شكل در
 انحـراف،  مقـدار  اين. است شده محاسبه سازي هشبي كمك به

 خـروج  بـا  بلافاصـله  كـه  اسـت،  الاستيك كرنش به  مربوط

  
1 Subroutine 

 صورت به آن گيري اندازه توانايي و شده بازيابي كوره از نمونه
 قابـل  تطـابق  زينتـر  هـاي  زمان ساير در. ندارد وجود تجربي
 تفـاوت . دارد وجود سازي شبيه و تجربي هاي داده بين قبولي

 بــه مربــوط احتمــالا ثانيــه 20000 حــدود زمــان در دكانــ
 مقايـسه  8 شـكل . اسـت  گيـري  اندازه ا ي دستگاهي خطاهاي

  .دهد مي نشان را سازي شبيه و سنجي انحراف آزمون نتايج
. دهـد   مـي  نـشان  نيـز  را بندي مش به حساسيت آناليز 9 شكل
 بـا  نمونـه  مركـز  در انحـراف  بيـشينه  مقـدار  تغييرات كه زماني
 بنـدي   مش به حساسيت برسد، حداقل به مش دانسيته تتغييرا
 مفهوم به بندي مش به حساسيت كاهش. است يافته كاهش نيز

 از منظـور . است ها  مش اندازه و تعداد مناسب و صحيح انتخاب
  . است سطح واحد در مش تعداد آناليز، اين در مش دانسيته
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  تجربي فعاليت و سازي شبيه فرايند در انحراف مقدار مقايسه -7 شكل

  
  سراميكي هاي نمونه براي سنجي انحراف آزمون در شده سازي شبيه و واقعي هاي نمونه انحراف مقايسه -8 شكل
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بندي مش به حساسيت آناليز نمودار -9 شكل

 مقـادير  بـا  شـده   سازي شبيه انقباض مقادير مقايسه 10 شكل
 طـول،  شـامل  اصـلي  جهـت  سـه  در شده گيري اندازه واقعي
 را سـنجي  انحـراف  آزمـون  در هـا  نمونه براي ارتفاع و عرض
 محـور  بـر  عمـود  جهـت  در انقبـاض  مقـدار . دهـد  مـي  نشان
 در انقباض از بزرگتر برابر 15/1 حدود) X جهت (گري ريخته
 از ناشـي  رفتـار  ايـن . اسـت ) Y جهـت  (گـري  ريختـه  جهت
 كـائولن  ذرات. اسـت  كائولن صفحات 1ترجيحي گيري جهت

 قالـب  درون كـه  زمـاني  پرسـلان،  شده روان دوغاب يك در
 بدنـه  لايه و نفوذ گچي قالب سمت به شود مي ريخته گچي
 جهـت  بـا  مـوازي  آب نفـوذ  جهـت . دهـد  مي تشكيل را خام
 كـائولن  صـفحات  و اسـت  گچـي  قالـب  در مويين هاي لوله

  . ]27-32[ كرد خواهند گيري جهت آن با موازي

  
1 Preferential orientation   

  

  

  
 تجربي و هشد سازي شبيه انقباض مقدار مقايسه -10 شكل
  )Z (جهت) ج (،)Y (جهت) ب (،) X (جهت) الف (در

الف

ب

ج
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  شده سازي شبيه و تجربي روش به شده گيري اندازه نسبي چگالي مقايسه -11 شكل

 1نـسبي  چگـالي  براي تجربي هاي آزمون و سازي شبيه نتايج
 از قبـل  تـا  2چگـالش  فراينـد  كه دهد مي  نشان 11 شكل در

 و اسـت  پيشروي حال در آهسته صورت به ثانيه 5000 زمان
 شـيب  بـا  ثانيـه  20000 تـا  5000 زماني فاصله در آن از بعد

 20000 زمـان  از پـس  نهايـت  در و كنـد  مي رشد تري سريع
 در تغييـرات  اين. شد خواهد كم دوباره آن رشد سرعت ثانيه
 افـزايش  بيـانگر  مـايع  حالـت  زينتر هنگام در چگالش فرايند
. است ثانيه 20000 تا 5000 زماني فاصله در مذاب فاز مقدار
 همـراه  بـه  زينتـر  هنگـام  در مذاب فاز مقدار در افزايش اين

 3پرشدن و نسبي چگالي افزايش به  منجر آن گرانروي كاهش
 مطالعـات  سـاير  در نيـز  موضـوع  ايـن . شد خواهد ها تخلخل
  . ]29-32[ است شده  داده  نشان

 فراينـد  و شـده  انتخـاب   مـدل  دقـت  و صـحت  تاييد منظور به
 روش بـه  شـده  سـاخته  سـراميكي  هـاي  نمونـه  سـازي؛  بيهش

  
1 Relative density 
2 Densification 
3 Fill out 

 قـرار  بررسـي  مـورد  خمـشي  زينتر آزمون در جهته  تك پرس
 هـاي  نمونـه  شـيميايي   تركيب كه است ذكر  به  لازم. گرفتند

 مقايـسه . شـد   گرفتـه  نظر در ثابت پخت منحني و سراميكي
 شـكل  در واقعي هاي نمونه و شده ِ  سازي شبيه انحراف مقدار

    .است شده داده شانن 12
 دهنـده  نـشان  كه Y محور راستاي در 4جزيي جايي جابه مقدار
 13 شـكل  در اسـت،  خمـشي  زينتـر  آزمون در انحراف مقدار
 بـين  درصـد  3 از كمتـر  خطاي با قبول قابل تطابق از حاكي
  . است سازي  شبيه و تجربي آزمون از حاصل نتايج
 در شـده  انتخاب مدل و سازي شبيه فرايند از اطمينان از پس
 كـه  مكـانيكي  و فيزيكـي  مهم خاصيت چندين تحقيق، اين

 بر هزينه و دشوار بسيار تجربي هاي روش به آنها گيري اندازه
 تجربـي  شواهد با و بيني پيش سراميكي بدنه اين براي است،

 بيني، پيش قابل فيزيكي خواص مهمترين از يكي. شد مقايسه
. اسـت  زينتـر  فراينـد  تماما از بعد چگالي غيريكنواخت توزيع

  
4 Spatial displacement 
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 در نمونـه  اسـت،  مشخص) الف (-14 شكل از كه طور همان
ــر  آزمــون ــه محــل در خمــشي،زينت ــاه تكي ــع داراي گ  توزي

 تـاثير  از ناشي موضوع اين است؛ نسبي  چگالي غيريكنواخت
 14 شـكل . است گاه تكيه  محل در نمونه وزن نيروي گشتاور

 بـالايي  سـطح  در نـسبي  چگـالي  كه، دهد مي نشان) ب (–

 سـطح  در و 990/0 معـادل  سـنجي  انحـراف  آزمون در نمونه
 بـالايي  سـطوح  در فشاري تنش. است 983/0 معادل پاييني
 پـاييني  سـطوح  به نسبت چگالش فرايند تشويق باعث نمونه
  . ]30-32[ شود مي است، كششي تنش معرض در كه

  
  خمشي زينتر آزمون در واقعي هاي نمونه با شده سازي شبيه انحراف مقدار مقايسه -12 شكل

  
  تجربي فعاليت و سازي شبيه نتايج بين خمشي زينتر آزمون در Y جهت در انحراف مقدار مقايسه -13 شكل
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   ب الف 
   آزمون نمونه در زينتر فرايند پايان از بعد نسبي چگالي غيريكنواخت توزيع -14 شكل

  سنجي انحراف) ب (و خمشيزينتر) الف(

 بــا بينــي يشپــ قابــل مكــانيكي خــواص مهمتــرين از يكــي
 1برشـي  گرانرو موثر ضريب تحقيق، اين در شده انتخاب مدل

   گرانـرو  مـوثر   ضـريب . اسـت  2حجمي  گرانرو موثر  ضريب و
 شـكل  تغييـر  و گرانـرو  تغييرشكل رفتار در اصلي عامل برشي

 مـوثر   ضريب كه حالي در است؛ سراميك بدنه پيروپلاستيك
 حجمـي  قبـاض ان رفتـار  در كليـدي  عامل ك ي حجمي  گرانرو
 بـراي  بينـي  پيش نتيجه 15 شكل. است زينتر هنگام در بدنه
  . دهد مي نشان را ضرايب اين

 از ناشـي  حجمـي  و برشي گرانرو موثر ضريب ناگهاني كاهش
 در آن گرانـروي  كاهش و مذاب فاز مقدار افزايش زمان هم اثر

 ضـريب  كـاهش  با. است ثانيه 15000 تا صفر زماني محدوده
 سـراميكي  نمونـه  زمـاني،  محدوده اين در برشي، گرانرو موثر 

 سـازوكار  برابر در و ندارد را تغييرشكل برابر در مقاومت توانايي
 فاز رشد سازوكار دو تقابل. خواهد شد  تسليم گرانرو تغييرشكل
 كاهش به منجر مذاب، فاز گرانروي كاهش و 3ثانويه مولايت

  
1 Effective shear viscosity 
2 Effective bulk viscosity 
3 Secondary mullite 

 يـت مولا فـاز  رشـد . شـد  خواهد ضريب دو اين سقوط سرعت
 4مكـانيكي  شـدن  قفـل  درهـم  سـازوكار  با شكل سوزني ثانويه
 پيروپلاسـتيك  تغييرشكل برابر در بدنه مقاومت افزايش باعث

. شـد  خواهد ثابت تقريبا برشي گرانرو موثر  ضريب نتيجه، در و
 ثانويـه  مولايت فاز زياد رشد دليل به زماني، محدوده همين در
 افـزايش . يابـد  مي زايشاف حجمي گرانرو موثر  ضريب بدنه، در

 مفهـوم  بـه  زماني محدوده اين در  حجمي  گرانرو موثر  ضريب
 يـن  ا .اسـت  حجمـي  انقبـاض  برابـر  در بدنـه  مقاومت افزايش

 يل تـشك   مولايـت   از فـاز   يمـي  كـه حجـم عظ     ييمحدوده دما 
 عبـارت  بـه  ؛شود ي گفته م  5 مولايت شود در اصطلاح فلات    يم

 حجمـي   نقبـاض ا كـاهش  شـيب  كـه  دمايي محدوده تر، دقيق
 شود مي  گفته مولايت تشكيل فلات محدوده شود، مي متوقف

 اثبـات  قابـل  ديلاتومتري آزمون از نيز موضوع اين. ]32-28[
 پرسـلان  نمونـه  بـراي  را ديلاتومتري آزمون 16 شكل. است
  . دهد مي نشان تحقيق اين در سخت

  
  
  
  
  
  
  
  
  
  

  
4 Mechanical interlocking mechanism 
5 Mullitisation plateau 
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  سخت پرسلان بدنه براي ترزين زمان با حجمي و برشي گرانرو ضريب تغييرات -15 شكل

 
  زينتر هنگام در سخت پرسلان بدنه براي ديلاتومتري آزمون -16 شكل

 براي α→β 1فاز دگرگوني يا استحاله ديلاتومتري، آزمون در
 بدنـه  ناگهاني انقباض سانتيگراد، درجه 573 دماي در كوارتز

 انتقــال دمــاي يــا ســانتيگراد درجــه 1000 حــدود دمــاي از

  
1 Phase transformation 

 كـه  زينتـر  پايـاني  مراحل در انبساطي رفتار يزن و ،Tg 2شيشه
 كامـل  صـورت  بـه  است، مولايت تشكيل فلات دهنده نشان

  . ]30-31[ است مشخص

  
2 Glass transition temperature  

α→β استحاله 
Tg 

 فلات مولايت
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 تـنش  و زينتر  تنش به  توان مي مكانيكي، مهم خواص ديگر از
 رابطه در كه طور همان ها تنش اين. نمود اشاره هيدرواستاتيك

 تـنش . هـستند  كـديگر ي بـا  تقابل در است؛ شده داده نشان) 1(
 و هـا  تخلخـل  درون مـذاب  فاز حضور از ناشي) 5 رابطه (زينتر
 از ناشـي  هيدرواسـتاتيك  تـنش . اسـت  مويينگي نيروي ايجاد

 انـدازه  شدن كوچكتر و ها تخلخل درون شده  محبوس گازهاي
 در كند مي كمك زينتر فرايند به همواره زينتر   تنش. است آنها

 جلـوگيري  زينتـر  فرايند ادامه از هيدرواستاتيك تنش كه حالي
ــد مــي ــد نتيجــه، در. نماي ــواره باي ــنش هم ــر  ت ــنش از زينت  ت

 17 شكل. يابد ادامه زينتر فرايند تا باشد بزرگتر هيدرواستاتيك
 بـراي  تحقيـق  ايـن  در شـده  انتخـاب  مـدل  بيني پيش نتيجه

 همـانطور . دهد مي نشان را زينتر زمان با تنش دو اين تغييرات
 ،زينتــر فراينــد زمــان كــل در همــواره ت،اســ مــشخص كــه
  .است هيدرواستاتيك تنش از بزرگتر زينتر تنش

  
  زينتر زمان با هيدرواستاتيك تنش و زينتر تنش تغييرات -17 شكل

ــاي بررســي ــاختاري ه ــشان ريزس ــي  ن ــد م ــه ده ــه ك  نمون
 درجـه  110 دمـاي  در شـدن   خـشك  از پس سخت پرسلان

. دارد يريكنواختغ و غيرهمگن كاملا ساختار ك ي سانتيگراد،
 2وجهـي  شـش  شكـسته  صـفحات  1تجمع شامل ساختار اين

 بـا  غيرگـرد  هـاي  تخلخـل  تيـز،  زوايـاي  و گوشـه  با كائولن
 كامـل  طـور  به 18 شكل. شود مي نامنظم هندسي هاي شكل

  
1 Agglomeration  
2 Hexagonal 

  .دهد مي نشان را غيرهمگن ساختار اين
 1400 دمـاي  در شـده  زينتـر   نمونـه  SEM تصوير 19 شكل
 همگن. دهد مي نشان 3شيميايي اچ از قبل را سانتيگراد درجه

 شـكل  بـا  هـا   تخلخـل  شدن بسته ريزساختار، شدن يكپارچه و
 قابل مقادير تشكيل اثر در ذرات كامل اتصال و كروي تقريبا

  .  است مشهود مذاب فاز توجهي
  
  
  

  
3 Chemical etch 



  علم و مهندسي سراميك

 

  79  1396    بهار1ي  شماره   6ي  دوره
 

 

  

   ب الف 
 نامنظم هاي شكل با هاي تخلخل و كائولن وجهي شش صفحات كردن، خشك فرايند از پس نمونه از SEM تصوير -18 شكل

  هندسي

  
 مقادير تشكيل اثر در ذرات بين كامل اتصال سانتيگراد، درجه 1400 دماي در زينتر از پس نمونه از SEM تصوير -19 شكل

شيميايي اچ از قبل گرد هندسي شكل با بسته هاي تخلخل ريزساختار، همگني درجه افزايش مذاب، فاز توجهي قابل

 سـانتيگراد  درجه 1200 دماي در دهش زينتر   نمونه ريزساختار
 نيـز  درصـد،  5 اسيدهيدروفلوريك توسط شيميايي اچ از پس

 فـاز  كـم  رشـد  و زنـي  جوانه آغاز از  حاكي نتايج. شد  بررسي
 نمونه اين ريزساختار 20 شكل. است 1شكل  سوزني مولايت

 را شـكل    سـوزني   مولايـت  فـاز  براي EDX نتيجه همراه به
  . دهد مي نشان

  
1 Acicular shape 

 از روبــشي الكترونــي ميكروســكوپ تــصاوير 21 شــكل
 پرسـلان  نمونـه  در را يافتـه  رشـد  كاملا ثانويه هاي مولايت
 نـشان  سـانتيگراد  درجه 1400 دماي در زينتر از پس سخت

 درهــم ســازوكار مولايــت، كــرده  رشــد بلورهــاي. دهــد مــي 
 شــكل تغييــر توقــف بــه منجــر كــه مكــانيكي شــدن قفــل

 مشخص تصاوير اين در كامل طور به شود، مي پيروپلاستيك
  .است
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   بالف 

  ج 
  شكل سوزني مولايت فاز EDX نتيجه) ج (آنها، رشدكم و شكل سوزني مولايت فاز هاي  جوانه) ب (و) الف( -20 شكل

   ب الف 
  سانتيگراد درجه 1400 دماي در شدهزينتر نمونه در شكل سوزني مولايت فاز از شده قفل درهم بلورهاي -21 شكل
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  يگير نتيجه -4
 ضـريب  و انحـراف  ميزان براي مدل چندين تحقيق، اين در

ــروي ــك گران ــه دينامي ــاي نمون ــراميكي ه ــون در س  آزم
 بهتـرين  AIC روش كمـك  بـه  سپس و ارايه سنجي انحراف
 روش بـه  شـده  انتخـاب  مـدل  عـددي  حل. شد انتخاب مدل

ــزاي ــدود، اج ــايي مح ــيش توان ــي پ ــكل بين ــاي تغييرش  ه
ــه پيروپلاســتيك  مــايع حالــت زينتــر هنگــام در را هــا  نمون

 تكرارپـذيري،  بررسي منظور به. دارد اميزي  موفقيت صورت به
 سـازي  شـبيه  فراينـد  شده، انتخاب مدل سنجي صحت و دقت
 بـا  و انجـام  آزاد حالـت  زينتـر  و خمشيزينتر آزمون دو براي
 گـذاري  صـحه  از پـس . شـد  مقايسه تجربي هاي آزمون نتايج
 بـا  مكـانيكي  و فيزيكـي  صخـوا  تغييرات سازي، شبيه فرايند
 چگـالي . شد مقايسه تجربي شواهد با و بيني پيش زينتر زمان
 انقبـاض،  دار جهـت  رفتـار  آن، غيريكنواخـت  توزيـع  و نسبي
 و برشـي  موثرگرانرو ضرايب هيدرواستاتيك، تنش ،زينتر تنش

 غيريكنواخـت  توزيع. هستند خواص اين مهمترين از حجمي
 هـاي  تـنش  معـرض  در كـه  نمونه از هايي قسمت در چگالي
 بـراي  انقبـاض  دار جهـت  رفتـار  هـستند،  فـشاري  و كششي
 و گـري  ريختـه  روش بـه  شـده  سـاخته  سراميكي هاي نمونه
 زمـان  كل در هيدرواستاتيك تنش از زينتر تنش بودن بزرگتر
 تحقيـق  ايـن  در سازي شبيه نتايج از مايع، حالت زينتر فرايند
 متغيـر  دو با ميحج موثرگرانرو ضريب مناسب تعريف. است

 بينـي  پـيش  منجربه ديناميك، گرانرو ضريب و نسبي چگالي
 بـا  آن تطـابق  و سازي شبيه فرايند در حجمي انقباض صحيح
 نتـايج  تطـابق  ايـن،  بـر  عـلاوه . شد تجربي هاي آزمون نتايج
 هاي تغييرشكل بيني پيش در تجربي هاي آزمون و سازي شبيه

 ضريب بين صحيح ارتباط يك تعريف از ناشي پيروپلاستيك

 گرانروي ضريب و نسبي چگالي متغير دو با برشي موثرگرانرو
 رياضـي  مـدل  يك صحيح انتخاب نهايت، در. است ديناميك
ــه معادلــه بــراي ــا جــايي جاب ــه نيــز و ، زينتــر زمــان ب  معادل
 و مهـم  بـسيار  نقش زينتر دماي با ديناميك گرانروي ضريب
 مايع حالت ينترز سازي شبيه فرايند دقت و صحت در كليدي
  .دارد
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    :كليد واژه

اكـائولن، نـانو     مت يـه  پا يمرهايژئوپل
 خـواص   يكي، خواص مكـان   يليس،س

  يزساختاري و ريساختار

  

هاي كاربرديشان در مواد مقاوم در برابر آتـش، عـايق        هاي اخير ژئوپليمرها به دليل خواص و پتانسيل         در سال 
نانو سـيليس يكـي از مـوادي    . اند حرارتي، مواد ساختماني، سيمان و بتن و غيره مورد توجه زيادي قرار گرفته       

در اين پژوهش از نـانو      . تواند خواص مكانيكي، ريزساختاري و ساختاري ژئوپليمرها را تغيير دهد           ياست كه م  
. هاي ژئوپليمري پايه متاكـائولن اسـتفاده شـد           درصد وزني براي ساخت نمونه     6 و   4،  2،  0سيليس در مقادير    

ج نـشان داد كـه بـا        نتـاي . ها نظير استحكام فشاري و خمشي اندازه گيري شـد           سپس خواص مكانيكي نمونه   
 و  MPa1/84 بـه    MPa 4/62ها از      درصد وزني استحكام فشاري نمونه     6 تا   0افزايش درصد نانو سيليس از      

همچنـين اثـر نـانو سـيليس بـر         . كند   افزايش پيدا مي   MPa 2/24 به   MPa 4/13ها از     استحكام خمشي آن  
اده از آناليز پـراش اشـعه ايكـس، طيـف           خواص ساختاري و ريزساختاري ژئوپليمرهاي پايه متاكائولن با استف        

تصاوير ريزساختاري نـشان دادنـد      .. جذب اشعه مادون قرمز و تصاوير ميكروسكوپي مورد بررسي قرار گرفت          
  .ها از يكنواختي بهتري برخوردارند كه با افزايش درصد نانو سيليس نمونه

  

  مقدمه -1
هــاي  پتانــسيل اســتفاده صــنعتي و تجــاري از ســيمان    

آلومينوسيليكاتي فعال سازي شده توسـط قليـا، كـه بـا نـام              
شوند، به منظور يافتن جايگزيني براي        ژئوپليمرها شناخته مي  

ش انتـشار گازهـاي     هاي پرتلند معمولي با هدف كاه       سيمان
. اي بالا در چند دهه اخير بسيار افزايش يافتـه اسـت     خانه  گل

هاي كنترل كننده تشكيل ژئوپليمرهـا، و         از آنجا كه مكانيزم   
فعال سازي قليايي به طور كلي، هنوز به خوبي شناخته نشده           

است جهت توسعه و مقبوليت تكنولوژي ژئوپليمرهـا، انجـام          
هـاي ژئـوپليمره شـدن        انيزمتـر بـر روي مك ـ       تحقيقات بيش 

ژئوپليمرها موادي آمرف هستند  . ]1[رسد    ضروري به نظر مي   
هاي سه بعدي شـامل تترائـدرهاي         و پس از گيرش از شبكه     

AlO4   و SiO4             كه توسط عنـصر اكـسيژن بـه هـم متـصل 
 شدن شـامل    فرآيند ژئوپليمره . ]2[گردند   هستند، تشكيل مي  

ت ي ـانحلال يك ماده آلومينوسيليكاتي، تشكيل ژل و در نها        
صـنايع توليـد    . ]3[گيرش و تبديل به يك بدنه سخت است         

 موجـود در    CO2 درصـد از كـل گـاز         7سيمان انتشار حـدود     
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 80كـاهش   . ]5, 4[دهـد     جهان را بـه خـود اختـصاص مـي         
 ورودي به جو زمين در توليـد ژئوپليمرهـا          CO2درصدي گاز   

در مقايسه با توليد سيمان پرتلند معمولي، باعث شـده اسـت            
كه اين مواد مورد توجه زياد محققـين و دوسـتداران محـيط             

خـواص ژئوپليمرهـا متـاثر از عوامـل         . ]6[زيست قرار گيـرد     
ها   ها را به طور كلي به ويژگي        مختلفي است كه مي توان آن     

و نوع مواد اوليه، تركيب و نوع محلول قليايي فعال كننـده و             
  .]8, 7[بندي كرد  شرايط كيورينگ ژئوپليمرها تقسيم

، اثر نوع مـاده     ]9[در تحقيقات انجام شده توسط ژو و دوِِنتر          
منبع آلومينوسيليكاتي اوليه بـر خـواص ژئوپليمرهـا بررسـي           

متغير مربوط به مـاده آلومينوسـيليكاتي       مهمترين  . شده است 
داده اسـت    تحقيقات نشان .  است SiO2/Al2O3نسبت مولي   

كه با افزايش يـا كـاهش بـيش از حـد ايـن نـسبت مـولي،                  
. دهنــد ژئوپليمرهــا خــواص مطلــوبي را از خــود نــشان نمــي

همچنين . ]11, 10[بنابراين اين نسبت داراي حد بهينه است      
–12[ اثر محلول قليـايي فعـال كننـده          يدر مطالعات ديگر  

 و نقــش آب مــورد ]17 –15[، دمــا و زمــان كيورينــگ ]14
 .]20–18[اند  مطالعه قرار گرفته

امروزه استفاده از تكنولوژي نانو در صنايع نقش مهمي را ايفا       
مطالعات اخير نشان داده است كه ذرات نـانو ماننـد           . كند  مي

ها داراي نسبت سطح بـه حجـم بـالا بـوده كـه                نانو سيليس 
تـاكنون  . دهـد   توانـد افـزايش       پذيري شيميايي را مي     واكنش

انو ذرات بـه    مطالعات معدودي در رابطه با اثر اضافه كردن ن        
هاي ژئوپليمري جهت بهبود خواص مكانيكي و فيزيكي          بدنه
كه در رابطه با اثر افزودن نانو  در حالي. ها انجام شده است آن

سيليس به بتن و ژئوپليمرها جهت بهبود كارپذيري، افزايش         
 استحكام و طول عمر تحقيقات متعددي صورت گرفته است

در تحقيق حاضر سعي شده اسـت اثـر اسـتفاده از     . ]22, 21[
، بـر   SiO2پودر نانو سيليس به عنوان تامين كننده بخشي از          

اكائولن بررسي هاي ژئوپليمري پايه مت خواص مكانيكي نمونه
هاي شناسايي پراش اشـعه       همچنين با استفاده از روش    . شود

ايكس، طيف سنجي تبديل فوريـه مـادون قرمـز و تـصاوير             
ميكروســكوپي بــه مطالعــات ســاختاري و ريزســاختاري نيــز 

  .پرداخته شده است

  هاي تجربي فعاليت -2
  مواد -2-1

در اين تحقيق، متاكائولن مورد نياز از كلسينه كردن كـائولن           
گراد    درجه سانتي  750حصول شركت آرمان سرام در دماي       م

 تركيـب شـيميايي     1جـدول   .  ساعت بدست آمد   24به مدت   
 (XRF)متاكائولن را كه توسط طيف سـنجي اشـعه ايكـس            

 بـا   NaOHاز قـرص    . دهـد   بدست آمده است، را نشان مـي      
 درصد و محلول سيليكات سديم هر دو محصول         98خلوص  

. واد قليايي مورد نياز استفاده شد     شركت مرك آلمان بعنوان م    
 قابـل  2تركيب شيميايي سيليكات سديم مصرفي در جـدول   

از آب مقطر نيز براي تامين آب مورد نيـاز در           . مشاهده است 
  .آزمايشات استفاده گرديد

  تركيب شيميايي پودر متاكائولن -1 جدول
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  مشخصات محلول سيليكات سديم مصرفي -2 جدول
 مقدار ويژگي

Na2O 2/8%  
SiO2 27% 

H2O 8/64% 

 C20( g/ml 346/1°در (چگالي 

Fe) 005/0 )آهن≤% 

 %≥pb( 005/0مانند (فلزات سنگين 

 نـانو  14 با اندازه ذرات حـدود   پودر نانو سيليس مورد استفاده    
 اي آمرف است، محصول شـركت   متر در اين تحقيق كه ماده     

Henan Xunyu Chemical چــين بــوده، كــه برخــي از 
  .است  آورده شده3هاي آن در جدول  ويژگي

  هاي نانو سيليس برخي از ويژگي -3 جدول
 مقدار ويژگي

 25±200 (m2/g)سطح ويژه 

pH 8/3-5/4 

 ≥45μm (%) 05/0مانده روي الك 

 (% .wt)تركيب شيميايي 

SiO2 8/99≥ 

 ≥2/0 كربن

L.O.I 5/2≤ 

   ژئوپليمرييها ساخت نمونه -2-2
اسـت، تركيـب       آورده شـده   4شرايط نمونه شاهد كه در جدول       

اي است كه در تحقيقات گذشته بدست آمده است           نمونه بهينه 
هاي   براي مطالعه دقيق اثر نانو سيليس بر خواص نمونه        ]. 10[

بـدين منظـور   . پليمري اين شرايط ثابـت نگـه داشـته شـد         ژئو
 4،  2هاي ژئوپليمري با فرمولاسيون نمونه شاهد حـاوي           نمونه

جهــت توزيــع .  درصــد وزنــي نــانو ســيليس ســاخته شــد6و 
هـاي ژئـوپليمري ابتـدا نـانو          يكنواخت نانو سـيليس در نمونـه      

سيليس با متاكائولن به صورت خـشك توسـط جـار ميـل بـه               
محلول قليـايي بـا اسـتفاده از آب         . ت مخلوط شد   ساع 4مدت  

هاي سديم هيدروكسيد     مقطر، محلول سيليكات سديم و قرص     
خميـر  . با انجام محاسبات مطابق با فرمولاسيون بدسـت آمـد         

تدريجي محلـول سـيليكات قليـايي بـه         ژئوپليمري از افزودن    
مخلوط نانو سيليس و متاكائولن آماده شده و مخلـوط سـازي            

سـازي    زمـان مخلـوط   . تي كامل آن ادامه پيـدا كـرد       تا يكنواخ 
اي   هاي اسـتوانه    خمير ژئوپليمري در قالب   .  دقيقه بود  30حدود  

پلي اتيلني ريخته شـدند و چنـدين دقيقـه بـه منظـور خـروج                
هـا در     سـپس نمونـه   . هاي هوا مورد لرزش قرار گرفتنـد        حباب
 سـاعت كيـور     24، بـه مـدت      4 تعيين شده طبق جدول      يدما

ر حين فرآيند كيورينگ با بستن درب قالـب از خـروج            د. شدند
  .ها حين ژئوپليمره شدن جلوگيري شد آب موجود در نمونه

  هاي ژئوپليمري شرايط كيورينگ و تركيب نمونه -4 جدول

 نانو سيليس
(wt%) 

 زمان كيورينگ
 )ساعت(

 دماي كيورينگ
(oC) 

H2O/Na2O Na2O/SiO2 SiO2/Al2O3 كد نمونه 

0 24 67 75/13 20/0 90/2 GP0N 

2 24 67 75/13 20/0 90/2 GP2N 

4 24 67 75/13 20/0 90/2 GP4N 

6 24 67 75/13 20/0 90/2 GP6N 
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هاي انجام شده بر      آناليزها و آزمون   -2-3
  هاي ژئوپليمري روي نمونه

هـاي ژئـوپليمري توسـط     الگوي پراش اشـعه ايكـس نمونـه    
ــا اشــعهPhilips-PW3170دســتگاه   و ســرعت CuKα  ب

 درجـه   90 -10 بـين    2θ در محدوده زواياي     min2/°اسكن  
  .ثبت شد

سنجي تبديل فوريه مادون قرمز براي بررسـي          از آناليز طيف  
ها و انجام فرآيند ژئوپليمره شـدن         پيوندهاي موجود در نمونه   

 Shimadzu S8400در اين تحقيق از دسـتگاه  . استفاده شد
  .يد استفاده گردcm-1 400 – 4000در محدوده عدد موج 
 ASTM C-39ها مطابق با اسـتاندارد   استحكام فشاري نمونه

اي بـوده و نـسبت ارتفـاع بـه قطـر           ها استوانه   نمونه. انجام شد 
  .بود) متر  ميلي15=متر، قطر  ميلي30= ارتفاع (1:2ها  نمونه

اي بـر اسـاس       ها به روش سه نقطـه       استحكام خمشي نمونه  
هـا بـه    نمونـه . گيري شـد   اندازهASTM C-1161استاندارد 

 40ها برابـر بـا        گاه  فاصله تكيه .  ميلي متر بود   45*4*3ابعاد  
  .ميلي متر طبق استاندارد تنظيم گرديد

تصاوير ريزساختاري به وسيله ميكروسكوپ الكتروني روبشي   
Cam Scan 2300اين . هاي ثانويه تهيه شد  توسط الكترون

بـه منظـور    . هـا گرفتـه شـد       تصاوير از سطح شكست نمونـه     
ها با يك لايه نازك       ي از شارژ الكتروني، سطح نمونه     جلوگير

  .طلا پوشش داده شد

  نتايج و بحث -3
  بررسي پراش اشعه ايكس -3-1

 پراش اشعه ايكس متاكائولن اوليه، نانو سيليس و         1در شكل   
همانطور كـه انتظـار     . هاي ژئوپليمري آورده شده است      نمونه

 رفت پراش اشعه ايكس پودر نانو سـيليس فاقـد هرگونـه      مي
در تمـام الگوهـاي     . پيك بوده و اين پودر كاملا امرف اسـت        

هــاي ژئــوپليمري  پــراش اشــعه ايكــس متاكــائولن و نمونــه
شود كه معمولا اين ماده به عنوان         هاي كوارتز ديده مي     پيك

ناخالصي جزيي در پراش اشـعه ايكـس ژئوپليمرهـاي پايـه            
همچنــين تپــه اي بــودن ]. 10[شــود  متاكــائولن ديــده مــي

ايـن تپـه    . ها است   ي پراش نشانگر آمرف بودن نمونه     الگوها
 درجـه بـه     28-18 حـدود    2θپهن در متاكائولن در موقعيت      

 انتقـال   GP0N درجـه در نمونـه ژئـوپليمري         38-20حدود  
ــه ــد      يافت ــا و تولي ــشكيل اليگومره ــشانگر ت ــه ن ــت، ك اس

مقايسه پراش اشعه ايكس نمونه شاهد و  ]. 6[ژئوپليمرهاست  
ها از نانوسـيليس اسـتفاده شـده         ساخت آن  هايي كه در    نمونه

دهد كه طبق انتظار بدليل درصـد كـم نـانو             است، نشان مي  
. سيليس تغييرات محسوسي در نتايج اشعه ايكس وجود ندارد    

هـاي    توان گفت به صـورت جزيـي بعـضي از پيـك             ولي مي 
ها كـاهش پيـدا       كريستالي كوارتز يا از بين رفته يا شدت آن        

اي كاملا آمرف و داراي انـدازه ذرات          هحضور ماد . كرده است 
هاي    در نمونه  SiO2نانو به عنوان يكي از منابع تامين كننده         

ژئوپليمري به طور بـديهي بـه علـت سـطح ويـژه بـالاتر و                
واكنش پذيري بيـشتر، باعـث افـزايش انحـلال در محلـول             

به تبع آن بدليل افزايش حل شدن سـيليس         . شود  قليايي مي 
يمريزاسـيون بـا تـشكيل اليگومرهـاي        باعث پيـشرفت ژئوپل   

رود بدليل حذف  از طرف ديگر انتظار مي    . ژئوپليمر خواهد شد  
بخشي از كوارتز موجود در ماده اوليه بدليل جايگزيني با نانو           

هاي كريستالين كوارتز در پراش اشعه        سيليس از شدت پيك   
 مشهود  1حدودي در شكل   ها كاهش يابد كه تا      ايكس نمونه 

  .است
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  .هاي ژئوپليمري گوي پراش اشعه ايكس متاكائولن، نانو سيليس و نمونهال -1 شكل

سـنجي تبـديل فوريـه        آناليز طيف  -3-2
  مادون قرمز

طيــف مربــوط بــه جــذب اشــعه مــادون قرمــز متاكــائولن و 
ف ي ـدر ط  . آورده شده است   2هاي ژئوپليمري در شكل       نمونه

 موجـود در    يجذب اشعه مادون قرمـز متاكـائولن، بانـد هـا          
ــدوده ــا مح ــه cm-1 1097 و cm-1 462 ،cm-1 804 يه ، ب

، ارتعاشـات   Si-O يونـدها ي پ يترتيب ناشي از ارتعاش خمش    
 ي و ارتعاشــات كشــشSi-O-T يونــدهاي پيمتقــارن كشــش

 .]23[اسـت   .)  باشد Al يا   Siتواند     مي Si-O-T) Tنامتقارن  
پيك باند اصلي در مواد آلومينوسيليكاتي آمرف، از حدود عدد    

   در متاكــائولن بــه حــدود عــدد مــوج cm-1 1097 (a)مــوج 
cm-1 1000 (b)    در نمونه GP0N        انتقال يافتـه اسـت، كـه 

اين نشانگر تـشكيل سـاختاري جديـد و متفـاوت از سـاختار           
هاي پراش ايكس نيز اين موضوع        متاكائولن است كه الگوي   

تـر را     هاي پايين   انتقال اين باند به عدد موج     . ]2[تائيد كرد   را  
هـاي    توان به جايگزيني ميزان قابل توجهي از تتراهدرال         مي

SiO4  هاي     توسط تتراهدرالAlO4      و در نتيجه تغيير محيط ،
 بـه صـورت موضـعي و كـاهش          Si-Oيميايي پيونـدهاي    ش

پهن بودن اين باند . ]2[ نسبت داد Si-O-Tانرژي پيوندهاي 
 افزودن  . دارد Si-O-Alنظمي موجود در شبكه       دلالت بر بي  

ند ژئوپليمره شدن، باعث افزايش شدت      آب جهت انجام فرآي   
 كـه بـه     cm-1 1650 و همچنين ايجاد باند      cm-1 3450باند  

 O-Hهـاي     ترتيب ناشي از ارتعاشات كششي و خمشي گروه       
  بانـد ارتعـاش كشـشي متقـارن پيونـدهاي          . شـود   است، مـي  

Si-O-T   در cm-1 804  هاي ژئوپليمري با چنـدين        در نمونه
 جـايگزين شـده     cm-1 800-600تر در محـدوده       باند ضعيف 

تواند نشان دهنده بـه هـم ريختگـي محـيط اطـراف               كه مي 
هاي آلومينيـوم در اثـر فرآينـد انحـلال و پليمريزاسـيون               اتم

هاي ژئوپليمري يك پيك در عدد موج حـدود        در نمونه . باشد
cm-1 870  هـاي    شود كه اين پيك وجود ارتعـاش         نمايان مي

)  باشدK يا Naتواند  ي مSi-O-M) Mنامتقارن كششي باند    
  .]24[دهد  را نشان مي
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  .هاي ژئوپليمري طيف جذب اشعه مادون قرمز متاكائولن و نمونه -2 شكل

ها از نـانو   هاي ژئوپليمري كه در آن نيز در نمونهاين تغييرات   
شود كـه در مجمـوع        سيليس استفاده شده است نيز ديده مي      

نشان دهنده تـشكيل ژئوپليمر،پيونـدهاي مربوطـه و انجـام           
در طيف جذب اشعه مادون     . باشد  فرايند ژئوپليمريزاسيون مي  

ها با نمونه شاهد تفاوت خاصي مشاهده نشد          قرمز اين نمونه  
ها هم به طور بديهي يكسان بودن پيونـدها بـه             ه علت آن  ك

  .ها است علت يكي بودن ماهيت نمونه

ــي   -3-3 ــانيكي و بررسـ ــواص مكـ خـ
  ريزساختاري

ــه  ــشاري و خمــشي نمون هــاي شــاهد و حــاوي  اســتحكام ف
. هاي توضيح داده شده، اندازه گيـري شـد          نانوسيليس به روش  

س در نتايج اين دو آزمون بر حـسب درصـد وزنـي نـانو سـيلي              
با تغيير درصد وزني نانو سـيليس       .  قابل مشاهده است   3شكل  

 درصد، هـم اسـتحكام فـشاري و هـم اسـتحكام             6از صفر تا    

خمشي روند صعودي از خود نشان داده و بـا افـزايش درصـد              
وزني نانو سيليس افزايش قابل توجهي داشتند، به طوري كـه           

  و اسـتحكام   MPa 1/84 بـه    MPa 4/62استحكام فشاري از    
. است   افزايش پيدا كرده   MPa 2/24 به   MPa 4/13خمشي از   

تـوان    اي است كه مـي      اين روند افزايشي در دو نمودار به گونه       
بيني كرد، كه با افزايش درصـد وزنـي نـانو سـيليس بـه                 پيش

  . درصد وزني نيز افزايش استحكام ادامه يابد6مقادير بالاتر از 
) SEM ( تـصاوير ميكروسـكوپ الكترونـي روبـشي        4شكل  

هـاي حـاوي نـانو سـيليس و           مربوط به سطح شكست نمونه    
طبـق مطالعـات انجـام      . نمونه شاهد بدون نانو سيليس است     
 مرحلـه اسـت كـه بـه         4شده فرآيند ژئوپليمره شدن شـامل       

 مرحله به طـور خلاصـه       4اين  . دهد  صورت همزمان رخ مي   
 از ماده آلومينوسيليكاتي در     Al و   Siانحلال  : عبارت است از  

 و  Si-O-Siحلول آبي قليايي قـوي، تـشكيل چنـدپارهاي          م
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Al-O-Si         در فاز آبي، پليمريزاسيون تراكمي چندپارها بـراي 
ايجاد ساختار سه بعدي آلومينوسيليكاتي و اتصال ذرات جامد        
در ساختار ژئوپليمري و گيرش كل سيستم به صورت ساختار   

حضور نانو سيليس به عنوان يك . ]26, 25, 9[پليمري نهايي
 مورد نياز جهـت تـشكيل چنـدپارهاي         Siمنبع تامين كننده    

ژئوپليمر، به علت هم آمرف بـودن و هـم نـانو بـودن ذرات               
شود تا واكنش پذيري و انحلال مـاده اوليـه بهتـر              باعث مي 

تسريع و تسهيل مرحله اول فراينـد ژئـوپليمره         (صورت گيرد   
شده در سيستم افزايش يابـد و در         حل   Siبه تبع آن    ). شدن

، كـه داراي قـدرت      Si-O-Siنتيجه چندپارهاي داراي پيوند     
تري نسبت به بقيه پيوندهاي موجـود هـستند، افـزايش      بيش

. هاي ژئـوپليمري شـوند      يابد و باعث افزايش استحكام نمونه     
به عبارت ديگر استفاده از سيليس آمرف و با انـدازه ذرات در           

تر سيستم بـدليل واكـنش        يكنواختي بيش مقياس نانو باعث    
پذيري بيشتر و عدم وجود ذرات واكنش نكرده باقي مانده از           

بـه طـور بـديهي حـضور ذرات     . شـود  مواد اوليه در بدنه مـي    
واكنش نكرده در بدنه نهايي باعث از بين رفـتن يكنـواختي            
ريزساختار شده و اتصال ضعيف در فصل مشترك بـين ايـن            

نه به علت همجنس نبودن، محلي بـراي تمركـز          ذرات و زمي  
همـانطور  . تنش و به تبع آن باعث افت استحكام خواهد شد         

 درصد 6شود بدنه ژئوپليمري حاوي  كه در شكل مشاهده مي
 ـ      )  ت -4شـكل   (نانو سيليس    سجام تقريبـا از يكنـواختي و ان

هاي ديگر برخوردار است و موضـوع         بهتري، نسبت به نمونه   
  .كند يد ميذكر شده را تاي

، آداك و ]28, 27[ در مجمـــوع تحقيقـــات مـــشابه خـــاطر
ــاران  ــاران  ]29[همك ــيدي و همك ــين اس  در ]30[ و همچن

چندين كار متفاوت نشان دادند كه افزودن نانو سيليس باعث 
شود كه اين امـر نتـايج بدسـت           بهبود خواص ژئوپليمرها مي   

تفاوتي كه در نتايج بدست     . كند  آمده اين پژوهش را تاييد مي     
آمده با نتايج تحقيقات مشابه قابل توجه است، اين است كـه     

 اين گزارشات استحكام فشاري تـا اضـافه شـدن درصـد             در
افزايش داشته و پـس     )  درصد وزني  6كمتر از   (اي    وزني ويژه 

از آن با افزايش درصد وزني نانو سيليس اسـتحكام فـشاري            
محققين دليل اين   . كند  هاي ژئوپليمري كاهش پيدا مي      نمونه

امر را آگلومره شدن و عدم توزيع مناسب ذرات نانو سـيليس            
دانستند كه باعث شده كه آمورف بودن سـاختار ژئوپليمرهـا           
. كاهش يافته و يكنواختي ريز ساختار ژئوپليمرها از بين برود         

 نشان داده شد    ]10[همانطور كه گفته شد در تحقيق گذشته        
متناسب با ميزان محيط قليـايي       SiO2كه بايد ميزان حضور     

ــستم باشــد ــه . سي ــدار بهين ــارت ديگــر مق ــه عب ــراي  ب اي ب
بدست آمـد    Na2O/SiO2 و   SiO2/Al2O3هاي مولي     نسبت

در سيستم از حدي بالاتر رود       SiO2و بيان شد كه اگر مقدار       
سيستم اشباع شده و باعث باقي مانـدن مـاده اوليـه و عـدم               

تـوان     آگلومره شدن را مي    بنابراين علت . شود  انحلال آن مي  
به اين موضوع مربوط دانست كه در اين پـژوهش بـه علـت          

هاي بهينه بدست آمده و وجود تناسب بـين           عدم تغيير نسبت  
مواد اوليه جامد و محلول قليلي انحـلال بـه خـوبي صـورت           

 .گرفته و باعث جلوگيري از افت استحكام شده است
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  : حسب درصد وزني نانو سيليس استفاده شدههاي ژئوپليمري بر  استحكام نمونه -3 شكل

  .استحكام خمشي) استحكام فشاري ب) الف

  
  .GP6N) ، و تGP4N) ، پGP2N) ، بGP0N) الف: هاي تصاوير ميكروسكوپ الكتروني روبشي نمونه -4 شكل

  



  علم و مهندسي سراميك

 

  93  1396   بهار 1ي  شماره   6ي  دوره
 

 

  گيري نتيجه -4
در اين پژوهش به بررسي اثـر اسـتفاده از نـانو سـيليس بـه                

 سيليسيم مـورد نيـاز در       عنوان يك ماده تامين كننده اكسيد     
كـه نتـايج    . توليد ژئوپليمرهاي پايه متاكائولن، پرداختـه شـد       

توان به طور خلاصه به صورت زيـر بيـان            بدست آمده را مي   
  :نمود

بــا افــزايش درصــد وزنــي نــانو ســيليس اســتفاده شــده در  
 درصـد وزنـي، اسـتحكام       6 بـه    0هـاي ژئـوپليمري از        نمونه

 و استحكام خمـشي از      MPa 1/84 به   MPa 4/62فشاري از   
MPa 4/13 به MPa 2/24افزايش پيدا كرد .  

ها حـاوي نـانو       تصاوير ميكروسكوپي از سطح شكست نمونه     
ــه  ــن نمون ــه اي ــشان داد ك ــا داراي ريزســاختار  ســيليس ن ه

توان به دليل انحلال پذيري اوليه        تر هستند كه مي     يكنواخت
اد اوليـه   بهتر و پيشرفت فرايند ژئوپليمريزاسيون و كاهش مو       

كاهش شدت برخـي    . واكنش نكرده با  محلول قليايي، باشد      
هاي كوارتز به عنوان ماده ناخالصي و يا حتي حـذف             از پيك 

ها در نتايج حاصل از آنـاليز پـراش اشـعه ايكـس بـدليل                 آن
جايگزين كردن ماده خالص، آمـرف و داراي ذرات در انـدازه            

  .نانو نيز اين موضوع را نشان داد
 افزايش درصد نانو سـيليس تغيـر محـسوسي در           همچنين با 

توان   ها ديده نشد كه مي      طيف جذب اشعه مادون قرمز نمونه     
 .ها باشد به دليل عدم تغيير ماهيت پيوند در نمونه
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روي، سنتز احتراقي در    -فريت نيكل 

ــه   ــوخت بـ ــسبت سـ ــول، نـ محلـ
ــوخت،  ــوع ســ ــسيدكننده، نــ اكــ

  مورفولوژي

  

 به روش سنتز احتراقي در محلول و با استفاده از دو سـوخت اوره               Ni0.5Zn0.5Fe2O4 در اين پژوهش فريت   
در سـه نـسبت مختلـف از سـوخت و     پودرهـاي توليـدي   . و گلايسين به صورت مجزا و تركيبي توليد گرديد    

هاي اوره، گلايسين به صورت مجزا و تركيب اين دو سوخت تهيـه              حالت متفاوت از سوخت    5اكسيدكننده و   
.  ثبـت گرديـد  Data Acqusitionتغييرات دما در حـين سـنتز توسـط دسـتگاه     . و با يكديگر مقايسه شدند

و تركيـب  ) =1F/O(اكـسيد كننـده برابـر بـا يـك        هايي با نسبت سوخت به      ماكزيمم دماي احتراق در نمونه    
هـا،    در تمـام نمونـه  XRDبر اساس نتايج آناليز .  درصد گلايسين رخ داد60درصد اوره و  40 سوخت شامل

دهند كه نـوع و     نشان مي  FESEMتصاوير  .  روي متبلور شده است    –ساختار كريستالي اسپينل فريت نيكل      
 VSMبر اسـاس نتـايج آزمـون        . هاي توليدي دارد  ار و تخلخل فريت   ميزان سوخت تاثير بسزايي بر ريزساخت     

 و با استفاده از سوخت اوره مـشاهده         =4/1F/Oاي با     در نمونه  emu/g22/67بيشترين مقدار مغناطش اشباع   
  .ها مشاهده گرديدحلقه هيسترزيس باريك كه نشان دهنده خاصيت نرم مغناطيس است در تمامي نمونه. شد

  

  مقدمه -1
 اي ـ MFe2O4 آهـن بـا فرمـول عمـومي        اكـسيد  يهـا فريت

MOFe2O3ايــي مهــم و وســيع از مــواد ســراميكي   دســته
ي تواننـد هـر دو ويژگ ـ     باشند كه بـه طـور همزمـان مـي         مي

 در ايـن    M. مغناطيسي و نيمه هادي را از خود نـشان دهنـد          
 يون آهن سـه ظرفيتـي       Feفرمول كاتيون فلز دوظرفيتي و      

آهـن، فريـت    هـاي متفـاوت اكـسيد     در ميان فريت  . ]1[است
هاي روي به علت مقاومت ويژه الكتريكي بالا، جريان       -نيكل

گردابــي كــم، نفوذپــذيري مغناطيــسي بــالا، دمــاي كــوري 
الكتريك كم و بسياري از خواص مطلوب       اتلاف دي مناسب،  

. هاي نرم مغنـاطيس اسـت      از پركاربردترين فريت   يكيديگر  
، القاگرهاي چنـد لايـه      ]3,2[ها  هسته ترانسفورماتورها، آنتن  

، ]3,2[، ذخيره سازي اطلاعات     ]6,5[ و مواد جاذب رادار      ]4[
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ع نظامي و فضايي و حتي دارورساني هدفمند با كمـك           يصنا
از جمله مهمترين كاربردهاي اين دسته از       ] 7-11[انوذرات  ن

ذرات به كار گرفته شده در اكثر موارد ذكر         . فريت ها هستند  
 داشته و علاوه بر توزيع مناسـب        ييشده بايد سطح ويژه بالا    

-9[  نيز برخوردار باشـند    ياندازه دانه از درصد تخلخل مفيد     
كيــب  هماننــد ســطح ويــژه، خلــوص، ترييهــاويژگــي. ]7

شيميايي، مورفولـوژي و انـدازه ذرات يـك پـودر وابـستگي             
گـذاري شـيميايي    رسوب. ]3[ زيادي به روش توليد آن دارد     

، هيــدروترمال ]14[، ميكروامولــسيون ]13[ژل -، ســل]12[
هـاي  ترين روشاز جمله معمول] 16[ و اسپري پيروليز    ]15[

يـاي  رغـم مزا  ها علي اكثر اين روش  . باشندها مي سنتز فريت 
 بسيار عالي خود، مراحل پيچيده و نـرخ توليـد پـاييني دارنـد         

 سـنتز احتراقـي بـه علـت         در اين بين اسـتفاده از روش      . ]1[
روش . سادگي و كم هزينه بـودن بـسيار مـورد توجـه اسـت          

هـاي سـنتز     از جمله روش   (SCS) سنتز احتراقي در محلول   
احتراقي است كه داراي مزايايي هـم چـون توليـد پـودر بـا               
تركيب شيميايي همگن، خلوص بالا و توانايي كنترل شـكل          

جـويي در انـرژي و        ذرات محصول نهايي و صرفه     يو اندازه 
 SCSدر روش   . ]18,17[ باشد زمان در حين فرايند سنتز مي     

 كه بين سوخت    يي احيا بسيارگرمازا  -هاي اكسايش از واكنش 
و اكسيدكننده رخ مـي دهـد، جهـت افـزايش دمـا اسـتفاده               

 واكنش بين سـوخت و اكـسيژن حاصـل از تجزيـه           . ودش مي
هـاي سـريع در     اكسيدكننده شرايط را بـراي انجـام واكـنش        

دماي بالاي ايجـاد شـده در حـين         . كند بالا فراهم مي   يدما
فرآيند احتراق باعث توليد محصولاتي با خلوص و بلورينگي         

افزايش خودبخـودي دمـا در حـين فراينـد          . مناسب مي شود  
اي همچـون    منجر به حـذف مراحـل اضـافه        سنتز همچنين 

در اين روش، به منظور اختلاط       .]19[ گرددكلسيناسيون مي 
مقياس مولكولي، اين مـواد در مقـاديري از آب           مواد اوليه در  

سپس محلول بدست آمده توسـط يـك        . شوندمقطر حل مي  
جوشـد،  در ادامـه محلـول مـي      . شـود منبع گرمايي گرم مـي    

شيميايي گرمازا اتفاق مـي افتـد و        شود و واكنش    مشتعل مي 
در هنگـام انجـام     . گـذارد  حجيم و پفكي باقي مـي      يمحصول

شود كه اتلاف حرارت را درپي      واكنش مقداري گاز توليد مي    
. بنابراين دماي سيستم خيلي بالا نخواهد ماند      . خواهد داشت 

كوتاه بودن فرآيند و آزاد شدن مقـادير زيـادي گـاز از رشـد               
كند و بـه توليـد ذراتـي در مقيـاس نـانو             ذرات جلوگيري مي  
هاي مواد توليد شـده     ويژگي. ]20,4-22[ كمك خواهد كرد  

به روش سنتز احتراقي وابـستگي زيـادي بـه نـوع و مقـدار               
سوخت به كار گرفته شده، سـرعت، دمـا و ماهيـت احتـراق              

اين خصوصيات به وسيله سوخت مـورد اسـتفاده قابـل           . دارد
سـازي،   از نظر توانايي كمـپلكس     هاسوخت. باشندكنترل مي 

د كننـد،   يتوانند تول ظرفيت احياكنندگي و ميزان گازي كه مي      
تـرين  از جملـه رايـج    . ]17,3,1[ با يكديگر متفـاوت هـستند     

 مــي تــوان بــه اوره، SCSهــاي مــصرفي در روش ســوخت
 گلايــسين، ســيتريك اســيد و هيــدرازين اشــاره نمــود     

 مـورد سـنتز نـانو       تاكنون تحقيقات وسيعي در   . ]20,18,17[
آهن به روش سنتز احتراقي در محلـول صـورت          ذرات اكسيد 

 و همكـاران بـه بررسـي تـاثير          N.L.Freitas. پذيرفته است 
ــيد و  ســوخت ــيتريك اس ــد، س ــف كربوهيدرازاي ــاي مختل ه

روي توليد شـده بـه روش       -گلايسين بر خواص فريت نيكل    
ققين ها و ساير مح   نتايج پژوهش آن  . سنتز احتراقي پرداختند  

هـاي  ينشان داد كه نوع سوخت تاثير قابل توجهي بر ويژگ ـ         
ــايي دارد  ــودر نهــ  و Andris Sutka. ]23,17-25[ پــ
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Gundars Mezinskisپارامترهاي واكـنش احتـراق    درباره 
تواند به درك بهتـر فرآينـد وكنتـرل ميكروسـاختار و            كه مي 

. ]1[ خصوصيات پودرفريت اسپينل منجر گردد، بحث نمودند      
Thanit Tangcharoen  ــت ــانوذرات فري ــارانش ن  و همك

ژل خود احتراقـي سـنتز      -روي را به كمك روش سل     -نيكل
ها امكان پذير بودن استفاده از ايـن ذرات را      نتايج آن . نمودند

در كاربردهاي فتوكاتاليستي بـا قابليـت تـصفيه فاضـلاب و            
رغــم علــي. ]7[ دهــدپاكــسازي محــيط زيــست نــشان مــي

هـاي  عي كه تاثير نـوع و مقـدار سـوخت      تحقيقات بسيار وسي  
آهـن سـنتز    هاي اكسيد مجزا را بر خواص ريزساختاري فريت     

انـد،    قرار داده  شده به روش احتراقي در محلول مورد بررسي       
هاي مختلف   بر اساس دانش ما تاكنون، تاثير تركيب سوخت       

آهـن  و مقدار آنها بر خلوص و خواص نانو ذرات فريت اكسيد      
 نيكل و روي به صورت محدودي بررسـي         هايحاوي اكسيد 

با توجه به تاثير دما بر خلوص و خواص پودرهاي          . شده است 
نهايي و با در نظر گرفتن ارتباط دماي سنتز به نوع و مقـدار              

هاي به كار گرفته شده، هدف اين پـژوهش بررسـي           سوخت
تــاثير نــوع و ميــزان ســوخت بــر ريزســاختار و خــصوصيات 

 بـه   SCS تهيـه شـده بـه روش         روي-پودرهاي فريت نيكل  
كمــك تنظــيم نــسبت ســوخت بــه اكــسيدكننده و تركيــب 

  .باشد ها ميسوخت

  مواد و روش تحقيق -2
، از Ni0.5Zn0.5Fe2O4 در ايــن تحقيــق، بــراي توليــد فريــت 
و گلايـسين   ) Merck(نيترات فلزات به عنـوان اكـسيدكننده        

)Merck) (NH5C2O2 ( و اوره)Merck() CH4N2O( ــه  بــ
و منبـع   ) 1(بـا توجـه بـه واكـنش         .  استفاده شد  عنوان سوخت 

ــرات  ]26[ ــب نيتـــــ ــادير مناســـــ ــاي  مقـــــ  هـــــ
]Fe(NO3)3.9H2O>98%[، ]Zn(NO3)2.6H2O>99% [

. در آب مقطـــر حـــل شـــدند ]Ni(NO3)2.6H2O>98%[و 
.  درجه سانتي گراد افزايش يافـت      270سپس دماي محلول تا     

مراه بـا خـروج     پس از جوشيدن وتبخير آب، احتراق ناگهاني ه       
 يدرجـه 1100گاز منجر به افـزايش دمـا حتـي بـه بـالاتر از               

ل بـه سـياه،     ي ـاي ما در نهايت محصول قهـوه    . گراد شد  سانتي
زمان صرف شده در ايـن فرآينـد     . متخلخل و نرم بر جاي ماند     

 30از آماده سازي محلول تا بدست آوردن پودر نهايي كمتر از            
هـاي    نوع سوخت بر ويژگـي     به منظور بررسي تاثير   . دقيقه بود 

-پودرهاي سنتز شده و دستيابي به نتايجي كه بتوانـد تحليـل           

هــاي اوليــه اوره و هــاي صــحيح را فــراهم آورد، در آزمــايش
گلايسين به تنهايي بـه عنـوان سـوخت مـورد اسـتفاده قـرار               

ن دو ماده نيز به عنوان سوخت در        يدر ادامه، ازتركيب ا   . گرفتند
بدين منظور  . اقي در محلول استفاده شد    حين فرايند سنتز احتر   

 100( 1:0  اوره بـه گلايـسين بـه ترتيـب مقـادير      ينسبت مول 
 و) درصد گلايسين  60 درصد اوره،  40 (1:1،  )درصد گلايسين 

علاوه بر اين براي بررسـي   . انتخاب شد ) درصد اوره  100 (0:1
 در  (F/O)اثر ميزان سوخت، نسبت سـوخت بـه اكـسيدكننده           

 آزمـون   9 بـر ايـن اسـاس     .  تغيير كرد  4/1 و 1،  8/0سه مقدار   
هـا بـدين صـورت انجـام         كدگذاري نمونـه  . مختلف انجام شد  
 U، حـرف    F/Oي نـسبت      نـشان دهنـده    Fگرفت كه حـرف     

 نـشان دهنـده     Gنشان دهنده درصـد اوره مـصرفي و حـرف           
ــت  ــصرفي اس ــسين م ــد گلاي ــد . درص ــال ك ــوان مث ــه عن  ب

F0.8U100G0   ـ    مربوط به نمونه   در آن   F/Oسبت  اي است كه ن
ــصرفي  8/0 ــوخت اوره م ــد س ــوخت 100، درص ــد س  و درص

  . بوده است0گلايسين مصرفي 
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، دماي اشتعال   )TCO(گيري ماكزيمم دماي احتراق     براي اندازه 
)Tig(    مدت زمان انجام واكنش ،)t (   و رسـم نمودارهـاي دمـا-

 استفاده USB-4718 (Data Acquisition(زمان از دستگاه 
 بـه   USBاين دسـتگاه از يـك سـو توسـط يـك كابـل               . شد

 wave scan(افزار مربوط به دستگاه كامپيوتري كه در آن نرم

نصب است، متصل شده و از سوي ديگر توسط ترموكوپـل           ) 2
 Dataبا اتـصال دسـتگاه   . باشد با محلول در تماس ميkنوع 

Acquisition    به خروجي USB بر روي   افزار نصب شده  ، نرم 
بـه منظـور   . آوري مـي نمايـد  ها را جمعسيستم، به راحتي داده   

 با اسـتفاده از     (XRD)شناسايي فازها، آناليز پراش اشعه ايكس     
انجام ) X’ Pert  PW 3040/60( در دستگاه Cu Kαپرتوي 

ي  مورفولوژي و اندازه ذرات محصول حاصـل بـه وسـيله          . شد
 مـدل   (FESEM)ميكروسكوپ الكتروني روبشي نشر ميدان      

(Mira 3-XMU)  ــت ــرار گرف ــي ق ــورد بررس ــواص .  م خ

مغناطيسي نيز به وسيله روش مغناطش سنج نمونـه مـرتعش           
(VSM: MDKFT7400, IRAN)  ــدان ــاكزيمم مي  در م

  . ارزيابي شدkOe9 برابر با

 تايج و بحثن -3

 7 آزمون انجام شـده، در دو نمونـه سـنتز رخ نـداد و در       9 از
صورت . سنتز متفاوت ملاحظه شد   نمونه باقي مانده، سه نوع      

گرفتن و يا نگرفتن فرايند سنتز احتراقـي در محلـول و نـوع              
بـر اسـاس    . ليست شـده اسـت    ) 1( سنتز هر نمونه در جدول    

، سنتزي است كـه     Flamingمطالعات انجام شده، نوع سنتز      
در آن پس از تبخير آب، به صورت ناگهاني شعله كل حجـم             

 هـيچ  Smolderingتز از نوع   اما در سن  . ظرف را در برگرفت   
اي ملاحظه نشد و مقدار قابل توجهي گـاز سـفيد           گونه شعله 

در . رنگ در حين سنتز از ظرف حاوي نمونـه خـارج گرديـد            
پس از تبخير آب محلول     ) SHS-Flaming(نوع سوم سنتز    

بسيار غليظي تشكيل شد و سپس شعله باريك و كوتـاهي از     
ايـن سـه   ) 1(شكل ]. 1[ كف ظرف شروع به بالا آمدن نمود      

  .گذارد نوع سنتز را به نمايش مي

    
  SHS-Flamingسنتز از نوع )  جSmolderingسنتز از نوع )  ب Flamingاز نوع سنتز) الف -1 شكل
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  نوع سنتز در هر نمونه -1 جدول

  سنتز از نوع  ها كد نمونه رديف
SHS-Flaming 

 سنتز از نوع 

Smoldering 

 سنتز از نوع 

Flaming 
عدم انجام سنتز

1 F0.8U0G100     

2 F0.8U40G60     

3 F0.8U100G0     

4 F1U0G100     

5 F1U40G60     

6 F1U100G0     

7 F1.4U0G100     

8  F1.4U40G60     

9 F1.4U100G0     
  

 هـاي شـود در نمونـه    ملاحظـه مـي    )1( با توجه به جـدول    
F0.8U100G0و  F1U100G0   درصـد  . سـنتز رخ نـداده اسـت 

. بالايي از سوخت مورد استفاده در اين دو آزمون اوره است          
 80تحقيقات نشان داده است كه اوره در دماهاي بـالاتر از            

گـراد شـروع بـه هيـدروليز و خـارج شـدن از          درجه سـانتي  
اين امر باعـث خواهـد شـد كـه درهنگـام            . كندمحلول مي 

هـاي احتراقـي    سنتز، سوخت كـافي بـراي انجـام واكـنش         
اين در حالي است كـه بـر اسـاس          . ]28,27[ د نباشد موجو

كـه   F/O=4/1در نـسبت  ) 1(نتايج ارائـه شـده در جـدول     
 از سوخت اوره است، واكنش احتراق       يحاوي مقادير بالاتر  
در اين حالت با وجود خارج شـدن اوره  . صورت گرفته است 

گـراد، بـه علـت زيـاد         درجه سانتي  80در دماهاي بيشتر از     
، سـوخت بـاقي     F/O=4/1خت در نـسبت     بودن مقدار سـو   

توانـد انـرژي    مانده به هنگام احتراق درحدي است كه مـي        
]. 27,24,23[ لازم براي واكـنش احتـراق را تـامين نمايـد          

ايـي   نمونـه  7زمان  - نمودارهاي دما ) 4(الي  ) 2(هاي  شكل
. استها سنتز انجام شده است را به تصوير كشيدهكه در آن

 و نوشته نمونه هري  برا احتراق شواكن) 1 (رابطه كمك به
ي دماها ،HSC افزار نرم وي  كيناميترمودي  هاداده كمك با
 زين زمان- دماي نمودارها به توجه با. شد محاسبه كياباتيآد
 در وي  ري ـگانـدازه  هـا نمونـه  اشتعالي  دما و احتراقي  دما

و ) 4(الـي   ) 2(با توجـه بـه اشـكال        . شد ستيل) 2 (جدول
شود كـه دمـاي احتـراق مـاكزيمم در          ينتيجه م ) 2(جدول  

علاوه بر اين، .  رخ داده است   F/O= 1تمام موارد در نسبت     
هايي با   از نمونه  F/O=4/1هايي با نسبت    اين دما در نمونه   

رونــد مــشاهده شــده در .  بيــشتر اســتF/O=8/0نــسبت 
تغييرات دماي آدياباتيـك عكـس رونـد مـشاهده شـده در             

ماي آدياباتيك بـا افـزايش      تغييرات دماي احتراق است و د     
مقادير كمتر دماي آدياباتيـك در      . شود  زياد مي  F/Oنسبت  
تواند ناشي از كمبود سـوخت در ايـن           مي F/O=8/0نمونه  
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 دماي احتراق بـه     F/Oبا افزايش نسبت    ]. 2[ ها باشد نمونه
 F/O=1اين روند تـا     . يابد علت افزايش سوخت افزايش مي    

ولي با افزايش   ) اي آدياباتيك منطبق با روند دم   (ادامه دارد   

 و با دور شدن از حالـت اسـتوكيومتري،          F/Oبيشتر نسبت   
عكس رونـد مـشاهده شـده در        (گردد  دماي احتراق كم مي   

  ).تغييرات دماي آدياباتيك

  
  F1.4U100G0 زمان نمونه-نمودار دما -2 شكل

  
  c( F1.4U40G60(و  F1U40G60 )a (F0.8U40G60 ،)b(هاي  زمان نمونه-نمودار دما -3 شكل
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  c( F1.4U0G100(و  F1U0G100 )a (F0.8U0G100 ،)b(هاي زمان نمونه-نمودار دما -4 شكل

  هاي مختلفدماي آدياباتيك، دماي احتراق و دماي اشتعال نمونه -2 جدول
 Tad(ºC) TC(ºC) Tig(ºC) ها كد نمونه

F0.8U0G100 507  5/465 148 

F0.8U40G60 454 8/290 142 

F1U0G100 1639 1093 162 

F1U40G60 1529 1194 162 

F1.4U0G100 2247 478 148 

F1.4U40G60 2095 610 175 

F1.4U100G0 1873 864 325 
  

هايي بـا    احتراق در نمونه   يدو عامل مي تواند در كاهش دما      
 عامل اول مول گازي توليد شـده      .  موثر باشد  F/O<1نسبت  

هرچه مول گـازي بيـشتر      ]. 17-19[ در فرآيند احتراق است   
باشد اتلاف حرارت بالاتر خواهد بـود و دمـا بيـشتر كـاهش              

مول گازي ايجاد شده در فرايند احتراق به نوع         . خواهد يافت 
هـاي  تعـداد مـول   . سوخت به كار گرفته شده، وابسته اسـت       

.  محاسبه شد)1(هاي مختلف با كمك رابطه  گازي در آزمون  

هاي گاز آزاد شده در     دهد تعداد مول  اين محاسبات نشان مي   
 بيشتر  F/O=1هاي    از نسبت  F/O=4/1هايي با نسبت    نمونه
نشان داد،  ) 1(علاوه بر اين همانگونه كه نتايج جدول        . است

 بيــشتر از نــوع F/O=4/1نــوع ســنتز در نمونــه بــا نــسبت 
Smoldering   يـد   شناسايي شد كه اين خود نشان دهنده تول

 كه ميتواند   يعامل دوم . گاز زياد و اتلاف گرماي بيشتر است      
در كاهش دماي احتراق تاثير گذار باشد به نوع فرايند تامين           
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ــراق ســوخت اضــافي    ــد احت ــل فراين ــراي تكمي اكــسيژن ب
از آنجـايي كـه مقـدار سـوخت در نـسبت            ]. 19[ گـردد  برمي

4/1=F/O      ن  بيشتر از مقدار استوكيومتري است، مقدار اكسيژ
موجود در محلول كـافي نبـوده و بنـابراين بايـد اكـسيژن از               
محيط اطراف وارد محلول شود تا بتواند بـا سـوخت اضـافي             

. اين فرايند از نظر سينتيكي سرعت پاييني دارد       . واكنش كند 
ــت    ــه حال ــسبت ب ــا ن ــاهش دم ــث ك ــابراين باع  F/O=1بن

روند تغيير دمـاي احتـراق بـا        ]. 19[ شودمي) استوكيومتري(
 وابستگي زياد اين دما را به مقدار سـوخت          F/Oيير نسبت   تغ

علاوه بر ايـن    . ]27,1-30[ دهد موجود در محلول نشان مي    
شود نوع سوخت تاثير بـسزايي در تغييـر دمـاي           ملاحظه مي 

افزايش اوره باعث افزايش دماي احتراق      . احتراق داشته است  
نتيجه توان به اين    مي) 1(با توجه به نتايج جدول      . شده است 

رســـيد كـــه اوره نـــوع ســـنتز را تغييـــر داده و از حالـــت  
Smoldering  ــت ــه حال ــرده و ب  نزديــك Flaming دور ك

 با توليد گـاز     Smolderingاز آنجايي كه نوع سنتز      . كند مي
دهد، مقدار بسياري از گرماي احتراق هدر رفته       رخ مي  يزياد

. تــر خواهـد بــود  پـايين Flamingو دمـا نــسبت بـه حالــت   
گونه كه پيشتر نيز بيان شد روند تغيير دماي آدياباتيـك           همان

با تغيير نوع سوخت عكس روند مـشاهده شـده در تغييـرات             
علت اين امر همان طور كه توضيح داده        . دماي احتراق است  

به طوري كه نوع سنتز در      . تواند تغيير نوع سنتز باشد    شد مي 
ــه ــو   نمون ــرا از ن ــالاتر، اكث ــسين ب ــدار گلاي ــا مق ــايي ب ع ه

Smoldering اتلاف حرارت بيشتر در اين نوع سـنتز        .  است
توانــسته باعــث كــاهش دمــاي احتــراق بــا افــزايش مقــدار 

 زياد دماي احتراق تا دمـاي       يفاصله]. 19,2[ گلايسين شود 
 ايـن موضـوع اسـت كـه اتـلاف           يآدياباتيك نشان دهنـده   

چرا كه در حين احتراق،     . حرارت در اين روش بسيار بالاست     
نـشان  ) 2( همـان طـور كـه جـدول       . شودادي آزاد مي  گاز زي 
دهد، نوع سوخت بر دماي اشتعال و زمان انجام سنتز نيز            مي

سوخت گلايسين در مقايـسه بـا اوره داراي         . موثر بوده است  
ايـن خاصـيت    . ]31[ توانايي كمپلكس سازي بهتـري اسـت      

شود كه با افزايش مقدار سوخت گلايسين، واكنش        باعث مي 
هايي با گلايـسين    بنابراين نمونه . تر انجام شود  تاحتراق راح 

. دهنـد  تري دارند و زودتر رخ مـي      بيشتر، دماي اشتعال پايين   
زمان گـواه ايـن     -و نمودارهاي دما  ) 2( علاوه بر اين، جدول   

 بر دماي اشتعال و زمان وقـوع       F/Oمساله هستند كه نسبت     
 چون اكـسيژن    F/Oهاي بالاتر   در نسبت . واكنش موثر است  

كافي در محلـول وجـود نـدارد، بـراي شـروع احتـراق بايـد                
اكسيژن از محيط تامين شود كه ايـن امـر باعـث ديرتـر رخ               
دادن واكنش احتراق و هـم چنـين دماهـاي بـالاتر اشـتعال              

 7 بـراي    XRDنتـايج آزمـون     ) 8(الي  ) 5(اشكال  . استشده
در تمـامي   . دهد نمونه كه درآنها سنتز انجام شد، را نشان مي        

  ايكـس، فـاز فريـت اسـپينل        ي الگوهـاي پـراش اشـعه      اين
Ni0.5Zn0.5Fe2O4           بـا  .  به عنـوان فـاز اصـلي شـناخته شـد

شود كه  ملاحظه مي ) 7(الي  ) 4(و اشكال   ) 1(مقايسه جدول   
 بـوده،   Smolderingهايي كه سنتز آنهـا از نـوع         اكثر نمونه 

اين نوع سنتز دماي نسبتا پاييني دارد       . بدون ناخالصي هستند  
توانـد  تـر سـنتز مـي     دماي پايين . وليد گاز زيادي مي كند    و ت 

چرا كه با توجه به دياگرام الينگهام، با كاهش دما          . مفيد باشد 
بنـابراين  . شـود  واكنش اكـسيداسيون بيـشتر مـي       ΔGمقدار  

عامــل ]. 20[ روداحتمــال توليــد اكــسيد فلــزات بــالاتر مــي
 ا احيايي بودن محيط باشد    تواند اكسيدي ي  تاثيرگذار ديگر مي  

اين دو عامل براي توليد عناصر به صورت اكسيدي يا          ]. 19[
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علاوه بـر ايـن بـه دليـل         . فلزي با يكديگر در رقابت هستند     
ــالايي دارد،   ــايي كمــپلكس ســازي ب ــسين توان اينكــه گلاي

-تر شـدن واكـنش اكـسايش      تواند باعث تسريع و راحت     مي
هايي با مقادير   در نمونه از اين رو    . ]31[ كاهش احتراق گردد  

بـا توجـه بـه      . ها بيشتر اسـت   بيشتر گلايسين، خلوص نمونه   
توانـد تـاثير قابـل      كه روش سنتز احتراقي در محلول مـي       آن

توجهي بر ريزساختار ذرات سنتز شده داشته باشد به منظـور           
بررسي تاثير نوع و مقدار سوخت بر ريز سـاختار ذرات سـنتز             

اشـكال  .  الكتروني استفاده گرديـد   شده از آناليز ميكروسكوپ   
هاي مختلف را نـشان   نمونه FESEMتصاوير) 10(الي ) 8(

 نـسبتا ي  دمـا  و واكنش نرخ ليدل بهي  احتراق سنتز. دهندمي
ــالا، ــديفرآ ب ــادليغي ن ــراي رتع ــتولي ب ــرام ذرات دي ي كيس

 در توجـه  قابـل  نكتـه  نيمهمتـر . ]32[ گـردد يم ـ محسوب
 در شـده  جادياي  ها تخلخل قدارم و اندازه شده، ارائه ريتصاو

 هـا نمونـه  در سـنتز  نديفرا در شده جادياي  گازها خروج نيح
  .است

  
  F1.4U100G0 الگوي پراش اشعه ايكس نمونه -5 شكل

  
  c( F0.8U40G60( و F1U40G60 )a( F1.4U40G60 ،)b(هاي الگوي پراش اشعه ايكس نمونه -6 شكل
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  c( F0.8U0G100( و F1U0G100 )a( F1.4U0G100 ،)b(هاي  نمونهxالگوي پراش اشعه  -7 شكل

  
  F1.4U100G0 نمونه FESEM تصوير -8 شكل

  
  a( F0.8U40G60، )b( F1U40G60، )c( F1.4U40G60(هاي نمونه FESEM تصوير -9 شكل
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  a( F0.8U0G100 ،)b( F1U0G100، )c( F1.4U0G100(هاي  نمونهFESEM تصوير -10 شكل

هـا بـا    در تصاوير ارائه شده تغيير در مقـدار و انـدازه تخلخـل            
 بـه وضـوح     4/1 بـه    1 و از    1 بـه    8/0 از   F/Oافزايش نسبت   

ايي است كه با افـزايش  اين تغيير به گونه  . قابل مشاهده است  
بـا  . گـردد ها بزرگتر مي  خل اندازه تخل  1به  8/0 از   F/Oنسبت  

كه تخلخل به مقدار مول گازي آزاد شده در طـي           توجه به آن  
آزمون وابسته است، همان طور كه قبلا نيز بيان شد، بر طبق            

به بررسي مول گازي توليدي در هر آزمون پرداخته         ) 1(رابطه  
 مـول   F/Oنتيجه محاسبات نشان داد، با افزايش مقـدار         . شد

افزايش مقدار  . شود واكنش احتراق زياد مي    گازي آزاد شده در   
تواند عامل اصلي افزايش دهنده     هاي گازي آزاد شده مي    مول

در يك نسبت   ) 1(بر اساس رابطه    ]. 20[ها باشد اندازه تخلخل 
F/O           ثابت، افزايش مقدار اوره باعث افزايش مول گـازي آزاد 

ر هاي شيميايي ارائه شده انتظا    براساس واكنش . گرددشده مي 
رود كه با افزايش اوره و كاهش گلايسين، مقدار تخلخـل           مي

چرا كه مول گازي نيز با      . در تصاوير ريزساختاري افزايش يابد    
با اين وجود، بررسـي و مقايـسه        . ابديافزايش اوره افزايش مي   

ها در تصاوير موجود به خصوص بـا افـزايش نـسبت            تخلخل
F/O    علت تفـاوت   . رسد، سخت به نظر مي    4/1 به   1 از مقدار

ها با روند پيش بيني شده      ديده شده در مقدار و توزيع تخلخل      

توانـد  و مشاهده نتايجي غير از آنچه مورد انتظـار اسـت، مـي            
توانـد  يكي از اين عوامـل مـي      . ناشي از عوامل متعددي باشد    

طبـق  . زمان شروع واكنش سنتز احتراقي در هر آزمون باشـد         
ها با مقـدار اوره     ود آزمون شزمان ملاحظه مي  -نمودارهاي دما 

هـايي بـا نـسبت       كمتر وگلايسين بيـشتر و همچنـين نمونـه        
1=F/O     4/1 در مقايسه با=F/O      زودتر به لحظه انجام سنتز ،

جايي كه قبل از شروع سـنتز مقـداري گـاز از            از آن . اندرسيده
، هرچـه سـنتز در يـك        )مانند بخارآب (شود   محلول خارج مي  

مقدار گاز خارج شـده قبـل از سـنتز          آزمون ديرتر انجام شود،     
لذا در لحظه سـنتز مقـدار گـاز خروجـي از            . بيشتر خواهد بود  

خروج گاز كمتر در لحظـه      . مقدار مورد انتظار كمتر خواهد بود     
از . ها را نيـز در پـي خواهـد داشـت          سنتز تخلخل كمتر نمونه   

طرفي همان طور كه قبلا نيز عنوان شـد اوره دمـاي تجزيـه             
و قبل از سنتز شروع بـه خـارج شـدن از محلـول        پاييني دارد   

شود سـوخت در لحظـه سـنتز از         كند، اين اتفاق باعث مي    مي
سوخت كمتر مول گازي كمتـري      . مقدار مورد نظر كمتر شود    
از ايـن رو ممكـن اسـت        . ]28,27[ را نيز توليد خواهـد كـرد      

 از مقـدار    F1UxGy  در مقايـسه بـا     F1.4UxGy تخلخل نمونه 
تر شود و تشخيص و مقايسه تغيير در مقـدار و        مورد انتظار كم  
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بـا توجـه بـه      . ها دشوارتر باشـد   ها در اين نمونه   اندازه تخلخل 
تصاوير ارائه شده اكثر ذرات داراي مورفولوژي غير يكنواخـت          

باشـند و نـوع و مقـدار سـوخت تـاثير قابـل تـوجهي بـر                  مي
تـر   بـه منظـور مطالعـه دقيـق       . مورفولوژي ذرات نداشته است   

 FESEMهاي بـالاتر    ولوژي و اندازه ذرات از بزرگنمايي     مورف
 FESEM تــصاوير) 12(و ) 11(اشــكال . اســتفاده گرديــد

هـاي بـالاتر نمـايش      هاي تهيه شـده را در بزرگنمـايي        نمونه

و ) 11(مهمترين نكتـه قابـل مـشاهده در تـصاوير           . دهند مي
اگلومره بودن ذرات سنتز شده و تفاوت قابـل توجـه در              )12(

 زمان، تفـاوت در     -با توجه به نمودارهاي دما    . زه آنها است  اندا
هاي احتراقي با توجه بـه نـوع و مقـدار            سرعت انجام واكنش  

هاي گاز خروجي و دماي شـروع و انجـام           سوخت، تعداد مول  
توانند عوامل مهمي باشند كه منجر بـه ايجـاد           ها، مي واكنش

  ].23-25[ اختلاف در اندازه ذرات گردند

  
  c( F1.4U0G100(  وF1U0G100 )a( F0.8U0G100، )b(هاي  نمونهFESEMرتصوي -11 شكل

  
a( F0.8U40G60، )b( F1U40G60، )c( F1.4U40G60( -12 شكل

 نمونه فريت تهيه شده بـه  7نتايج بررسي خواص مغناطيسي  
) 15(الي  ) 13(يس در شكل هاي     صورت نمودارهاي هيسترز  

ها حلقه باريك و كشيده در تمامي اين نمونه       . ارائه شده است  

 روي دارد -نشان از خاصيت نرم مغناطيس بودن فريت نيكل       
و مقايسه اين نتايج با مقادير      ) 3(توجه به نتايج جدول     ]. 24[

دهد كه عليرغم تفاوت     نشان مي ] 33[گزارش شده در منابع     
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نتز به كار گرفته شده و همچنين تفـاوت در          هاي س در روش 
هــاي روي و نيكــل كــه در ســاختار فريــت  مقــادير كــاتيون

Fe3O4     داپ شده بودند، نتايج بدست آمـده بـراي مغنـاطش 
هاي سنتز شده در حضور تك سوخت اوره بـا          اشباع در نمونه  

 از مقادير مغنـاطش اشـباع گـزارش شـده           F/O=4/1نسبت  
توانـد  بهبود ايـن خـواص مـي      . بالاتر است ] 33-35[توسط  

ناشي از حضور فازهاي ناخالصي، تغييـر انـدازه كريـستاليت،           
هـا در نتيجـه تغييـر در دمـاي          اندازه ذرات و مورفولوژي آن    

ــول گازهــاي خروجــي باشــد   ــداد م ــد و تع ]. 33-35[ فراين
شــود بــالاترين مغنــاطش اشــباع مربــوط بــه ملاحظــه مــي

گونه كه نتايج آناليز   نهما.  است F/O=1هايي با نسبت     نمونه
اشعه ايكس پيش از اين نشان داد در نمونه هايي بـا نـسبت              

1=F/O  هايي با شـدت   روي، پيك- علاوه بر فاز فريت نيكل
 ZnO  و Niكمتر ناشي از حضور تركيبات ناخالصي همچون        

 در  ZnOطبق تحقيقات انجام شده حضور      . شودنيز ديده مي  
باعـث افـزايش مغنـاطش      )  درصد 12كمتر از   (مقادير پايين   

علت اين امـر مـي توانـد ناشـي از           . ]33-35[ شود اشباع مي 
 تغييرات صورت گرفته در سـاختار فريـت مغناطيـسي باشـد           

هـاي ايجـاد    تواند ناشي از بي نظمـي      اين تغييرات مي  ]. 33[
ها در اثر تغييـر در تركيـب شـيميايي           شده در اسپين الكترون   

 روي،  -هـاي نيكـل   ريـت در ساختار مكعبي اسپينلي ف    . باشد
هاي   و كاتيون  Aهاي   ترجيحا در موقعيت   +Zn2هاي  كاتيون

Ni2+  هاي   در موقعيتB  در اين صورت سهم    . گيرند قرار مي
در سـاختار قـرار   A هـاي   كـه در موقعيـت  +Fe3هـاي   يـون 
هـاي دايـا مغناطيـسي همچـون        اند در اثر حضور يون     گرفته
Zn2+  هـايي  پين الكتـرون  در نتيجه تعداد اس   . ابدي كاهش مي

ها قرار گرفته بودند كـاهش يافتـه و لـذا           كه در اين موقعيت   
علاوه بر اين نبايد نقش مثبـت    . مغناطش بهبود خواهد يافت   

هاي روي و نيكل با غلظت و يا مقـادير انـدك را در              كاتيون
راسـتا شـدن     نتيجـه هـم    هاي تبـادلي و در    بهبود برهمكنش 

عـلاوه بـر ايـن،      ]. 33-35[ ها ناديده گرفـت   اسپين الكترون 
حضور فلز نيكـل نيـز بـه عنـوان يـك مـاده فرومغنـاطيس                

در نتيجه خواص   . تواند خواص مغناطيسي را بهبود بخشد      مي
توان بـه حـضور فازهـاي        ها را مي  مغناطيسي بهتر اين نمونه   

ناخالصي و تاثير اكسيدهاي داپ شده در ساختار اكسيد آهن          
  . نسبت داد

  
  F1.4U100G0 ونهحلقه هيسترزيس نم -13 شكل
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  F1.4U40G60  وF0.8U40G60 ،F1U40G60 هايحلقه هيسترزيس نمونه -14 شكل

  
  F1.4U0G100 و F0.8U0G100، F1U0G100 هايحلقه هيسترزيس نمونه -15 شكل
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  هاي سنتز شدههاي مغناطيسي نمونهويژگي -3 جدول
 Ms(emu/g) Mr(emu/g) Hc(Oe) ها كد نمونه

F0.8U0G100 63362/30 75227/2 06593/39- 

F0.8U40G60 38594/40 66677/1 5842/27- 

F1U0G100 4943/55 41227/12 84651/86- 

F1U40G60 036/49 49033/9 50971/72- 

F1.4U0G100 19/41991 15488/4 39791/91- 

F1.4U40G60 6525/35 92039/8 1898/103- 

F1.4U100G0 2265/67 83746/6 51354/51- 
  

  گيري نتيجه -4
در اين تحقيق با استفاده از روش سنتز احتراقي در محلـول بـا        

هــاي گلايــسين و اوره و تركيــب ايــن دو اسـتفاده از ســوخت 
بــا بررســي . روي توليــد شــد-ســوخت،  ذرات فريــت نيكــل

ثير بسزاي اين پارامترها بـر   پارامترهاي نوع و ميزان سوخت، تا     
با توجه به نمودارهـاي     . هاي اين فريت مشخص گرديد    ويژگي

زمان مشخص شد كه بالاترين دماي احتـراق در نـسبت           -دما
و در  ) حالت استوكيومتري (سوخت به اكسيدكننده برابر با يك       

طبـق نتـايج آنـاليز      . هايي بـا اوره بيـشتر رخ داده اسـت         نمونه
XRD   هايي با نوع و ميزان       اسپينل در نمونه    تشكيل فاز فريت

هـاي   نمونـه  FESEMتـصاوير   . سوخت متفاوت، مسلم است   
دهد كه تغيير نوع و ميزان سوخت بر ميـزان          مختلف نشان مي  

 انجـام شـده بـرروي     VSM آنـاليز . تخلخل موثر بـوده اسـت     
ها را با توجه به حلقـه     ها خاصيت نرم مغناطيس بودن آن     نمونه

  .سازد نمايان ميهيسترزيس باريك،
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  مصوب فرهنگستان زبان و ادب فارسيواژگان

  

  :واژگان مصوب
  

 واژة بيگانه معادل پيشنهادي رديف

 ceramic سراميك 1
 advanced ceramic سراميك پيشرفته 1-1
 engineering ceramic سراميك مهندسي 2-1
 magnetic ceramic مغناسراميك 3-1
 structural ceramic اي سراميك سازه 4-1

 ceramic whiteware سپيدافزارِ سراميكي 2
 fine ceramic سراميك ظريف 3
 ceramic process فرايند ساخت سراميك 4
 ceramics شناسي سراميك 5
 electroceramic الكتروسراميك 6
 optical ceramic سراميك اپتيكي 7

8 
  خاكِ چيني

  كائولن1.مت
china clay 
syn. kaolin 

 fireclay رسِ ديرگداز 9
syn. fireclay refractory 

 ball clay رس سياه 10
 whiteware سپيدافزار، سپيدينه 11

 alumina whiteware سپيدينة آلوميني 1-11
 stoneware سنگينه، داشخال 13

  
 مترادف 1
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 chemical stoneware داشخال شيميايي/سنگينة شيميايي 1-13
 earthenware رسينه 14

 sanitary earthenware رسينة بهداشتي 1-14
 vitreous china اي، چيني زجاجي چيني شيشه 16

 vitreous china sanitarywareاي بهداشتي، چيني زجاجي بهداشتي چيني شيشه 1-16
 slip دوغاب 17

 slip casting گري دوغابي ريخته 1-17
 drain casting گري توخالي ريخته 18
 solid casting گري توپر ريخته 19

 pressure casting گري فشاري ريخته 20

 centrifugal casting گري مركزگريز ريخته 21

 plastic forming سان دهي موم شكل 22

 deflocculation سازي زدايي، روان لخته 23

 deflocculant ساز زدا، روان لخته 1-23

 glaze لعاب 24

 glazing دهي لعاب 1-24

 matt glaze لعاب مات 2-24

 opaque glaze لعابِ كدر 3-24

 raw glaze لعاب خام 4-24

 glaze firing پخت لعاب 5-24

 crackle glaze ترك لعاب 6-24

 on-glaze decoration تزيين رولعابي 25

 in-glaze decoration تزيين تولعابي 26

 underglaze decoration تزيين زيرلعابي 27

 enamel فلز لعاب، لعاب 28

 glass enamel ميناي شيشه 28 -1

 enamel firing پختِ تزيين 28 -2

 frit1 فريت 29

 frit2 سازي فريت 30

 fritted glaze شده لعاب فريت 31

 biscuit بيسكويت 32

 biscuit firing پخت بيسكويت 1-32
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 furnace كوره 33

 annealing furnace كاري كورة تاب 1-33

 electric furnace برقيكورة  2-33

 glass furnace كورة شيشه 3-33

 tank furnace اي كورة محفظه 4-33

 box furnace كورة اتاقكي 5-33

 kiln كورة پخت، پزاوه 34

 kiln furniture اسباب پخت 1-34

 saggar (sagger) جعبة كوره 35

 saggar clay رس جعبة كوره 1-35

 refractory ديرگداز 36

 refractoriness ديرگدازي 1-36

 refractory cement سيمان ديرگداز، سيمان نسوز 2-36

 refractory concrete بتن ديرگداز، بتن نسوز 3-36

 refractory ceramic سراميك ديرگداز 4-36

 refractory oxide اكسيد ديرگداز 5-36

 refractory sand ماسة ديرگداز 6-36

 refractory lining از، جدارة ديرگدازآستري ديرگد 7-36

 refractory coating پوشش ديرگداز 8-36

 castable refractory ديرگداز ريختني 9-36

 fused cast refractory  ريختگي-ديرگداز ذوبي 10-36

 bulk volume حجم كلي 37

 apparent volume حجم ظاهري 38

 true volume حجم واقعي 39

 true density اقعيچگالي و 40

 theoretical density چگالي نظري 41

 tap density اي چگالي تقه 42

 green density چگالي خام 43

 green body بدنة خام 44

 green strength استحكام خام 45

 glass annealing كاريِ شيشه تاب 47
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 glass-ceramic سراميك  -شيشه 48

 glass softening point شوندگي شيشه نقطة نرم 49

 glass refining/ fining زداييِ شيشه حباب 50

 sheet glass شيشة جام 51

 container glass شيشة ظرف 52

 glass container اي ظرف شيشه 53

 sodalime glass آهكي شيشة سد 54

 network former ساز شبكه 55

 network modifier ساز شبكه دگرگون 56

 bridging oxygen زن سيژن پلاك 57

 non-bridging oxygen زن اكسيژن غيرپل 1-57

  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  



   مقالهةراهنماي تهي
  
  

 اقدام رشته نيا صنعتگران و محققان و دياسات يها پژوهش جينتا انتشار به كيسرام دانش گسترش هدف با كيسرام يمهندس و علم يپژوهش -يعلم هينشر
  .دينما يم

 در يراهبرد تيريمد رگداز،يد رنگ، و لعاب ،ينيچ ها، كيسرام شهيش و شهيش مان،يس ،يكاش ه،ياول مواد: است ليذ موارد شامل مقاله رشيپذ موضوعات
 موضوعات نيز و كيالكتروسرام ك،يوسراميب ،يدياكس ريغ و يدياكس يها كيسرام تيفيك كنترل و نديفرآ ت،يكامپوز ك،ينانوسرام ك،يسرام صنعت
  سراميك مهندسي و علم به مرتبط

  :نديفرما تيرعا را ريز موارد است خواهشمند محترم سندگانينو
  :باشد ريز يها بخش شامل است لازم همقال )1

  مراجع ،يريگ جهينت بحث، و جينتا ،يتجرب يها تيفعال ،يمطالعات منابع مرور اي مقدمه
 مسئول، نويسنده الكترونيكي پست ،يسيانگل و يفارس به نيعناو و القاب ذكر بدون كار محل با همراه سندگانينو كامل مشخصات همچنين

  يسيانگل و يرسفا به واژه ديكل و دهيچك
 .شـود  اسـتفاده  فارسـي  ادب و زبـان  فرهنگـستان  مـصوب  لغـات  از مقالـه  نگـارش  در كـه  اسـت  ذكـر  به لازم فارسي، زبان ترويج منظور به *

www.persianacademy.ir   
 صـورت  بـه ) TIF (هـا  شـكل  و جـداول  اصـلي  فايـل  (هـا  شـكل  و جداول هيكل با همراه مقاله متن شامل word ليفا كي صورت به مقاله )2

  )گردد ارسال نيز جداگانه
  )باشد dpi 300 حداقل تيفيك با ها شكل(
  .گردد توجه زير نكات به جداول و ها شكل تهيه در

 باشند سفيد رنگ به ها شكل و جداول زمينه.  
 باشند فارسي ها شكل و جداول داخل اعداد و متن.  
 باشند نداشته حاشيه و قاب نمودارها و ها شكل.  

  :گردد ميتنظ ريز فرمت با مقاله نگارش )3
 صورت به 16 نينازن مقاله عنوان ،12 نينازن قلم با نرمال صورت به مقاله متن ن،ييپا و بالا و طرف هر از متر يسانت 5/2 هيحاش با A4 كاغذ
Bold، 5/1 خط فاصله با خطوط فاصله ،14 نينازن كار محل و سندگانينو نام) line space 1.5(، صفحه 10 حدود صفحات تعداد  

 اي ـ مجلـه  نـام  و عنـوان  سندگان،ي ـنو نـام  يحـاو  كامل صورت به منابع و مراجع متن. شوند مشخص خود به مربوط شماره با متن در مراجع )4
  .باشد انتشار سال و كتاب
  : مثال

- K. A. Maskall and D. White, "Vitreous Enamelling", (Oxford: pregamon Press, 1986) 
  مجد ديام انتشارات ،1381 ،يسيادر محمد دكتر رفته،شيپ هيتجز يميش -

 باشند داشته صحيح فونت انگليسي و فارسي مراجع.  
 پايـاني  قـسمت  در لـزوم  صـورت  در. ديآ عمل به يخوددار صفحات در يطراح صورت به موسسات اي شركت نشان و نام بردن كار به از )5

  .شود آورده تقدير صورت به مقاله
  .نيست پذير امكان نويسندگان از يك هيچ نام تغيير يا و افزودن حذف، نشريه به لهمقا كامل تحويل از پس )6
  
 همه توسط است دسترسي قابل نشريه سايت در كه "تعهدنامه فرم" مقاله با همراه شده ذكر نكات رعايت با است خواهشمند نشريه اين انتخاب از تشكر ضمن

  .گردد ارسال) www.ijcse.ir (نشريه يتسا به و گرديده امضا و تكميل مقاله نويسندگان
  .رنديگ يم قرار يابيارز و يداور مورد هينشر هيريتحر اتيه در افتيدر بيترت به مقالات

  .دينما اقدام يارسال مقالات يبررس به نسبت زمان نيتر كوتاه در و يعلم قيدق يبررس با تا دارد تلاش هينشر هيريتحر اتيه
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Characterization of Ni0.5Zn0.5Fe2O4 Ferrite Synthesized by 
Solution Combustion Method in the Presence of Urea and 

Glycine as Fuels 

Nafiseh Azizi1, Jalil Vahdati Khaki1, Sahar Mollazade Beidokhti1*, Abbas Youssefi2 
1 Department of Materials Engineering, Faculty of Engineering, Ferdowsi University Of 

Mashhad (FUM) 
2 Par-e-Tavous Institute, Mashad  

* mollazadeh.b@um.ac.ir 

Abstract: Ni0.5Zn0.5Fe2O4 ferrite, was produced by solution combustion synthesis method. 
In this way, by heating a solution containing an oxidizer and fuel, highly exothermic 
reaction occurs that results in the production of powder products with the desired 
compound. Powders produced in three various ratios of the fuel and oxidizer and 1 
different modes of fuels (urea, glycine and combinations of these two fuels) were prepared 
and compared with each other. The maximum combustion temperature occurred in a 
sample of F/O=1. Based on the results of the XRD analysis, in all samples, spinel ferrite 
phase crystallized. FESEM photos shows that the type and amount of fuel has a significant 
impact on morphology and porosity of produced spinel ferrite. According to magnetic 
measurements, maximum saturation magnetization were obtained in F/O=1.4 and urea 
which were 67.22 emu/g. Also, all samples have narrow hysteresis loops, which indicates 
their soft magnetic properties. 
Keywords: Nickel-Zinc Ferrite, Solution Combustion Synthesis, The Ratio of Fuel to 
oxidizer, Type of fuel. 
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Effect of Nano Silica on Properties of Metakaolin-Based 
Geopolymers 

Mohammad Ghanbari1*, Ali Mohammad Hadian1, Amin Abbas Nourbakhsh2 
1 School of Metallurgy and Materials Engineering, University of Tehran, Tehran 

2 Department of Ceramic, Shahreza Branch, Islamic Azad University, Isfahan  

* ghanbari.m@alumni.ut.ac.ir 

Abstract: In recent years, geopolymers have received considerable attention because of 
their properties and potential applications in fire resistant materials, thermal insulation, 
low-tech building materials, cements and concrete, and etc. Nano silica is a material that 
can modify mechanical, microstructural, and structural properties of geopolymer products. 
In this study, nano silica was added to metakaolin-based geopolymer samples at the 
dosages of 0, 2, 4, and 6 % by weight. Then, mechanical properties of samples such as 
compressive and flexural strength were measured. The results showed that by increasing 
the percent of nano silica, both compressive and flexural strength increased from 62.4 to 
84.1 and from 13.4 MPa to 24.2 MPa respectively. Also, effect of nano silica on 
microstructural and structural properties of metakaolin-based geopolymers were 
investigated using XRD, FTIR, and SEM micro graphs. The SEM micro graphs showed 
that an increase in the percent of nano silica caused an increase in the homogeneity of 
samples. 
Keywords: Metakaolin- based geopolymers, Nano silica, Mechanical properties, 
Microstructural and structural properties. 
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Finite Element Simulation of Pyroplastic Deformation for 
Ceramic Bodies During Liquid Phase Sintering Process 

Hamed Yaghoubi1, Esmaeil Salahi1*, Fateme Taati Asil2 
1 Material and Energy Research Center, Ceramic faculty  

2 Material and Energy Research Center, Semiconductor faculty 
* e-salahi@merc.ac.ir 

Abstract: Increasing the amount of vitreous phase formed in the ceramic body during the 
liquid phase sintering process, with decreasing in its viscosity leads to the pyroplastic 
deformation. It sometime causes to crack, failure or rejection of ceramic parts, so the 
prediction and modification of these deformation is the key factor for ceramic 
manufacturing process. Physical and mechanical behavior of the ceramic body during 
sintering process including the viscose flow deformation, anisotropic shrinkage, 
heterogeneous densification, as well as sintering stress, have significant influence on the 
both final body dimensional precision and densification process. In this paper, the finite 
element method has been developed to study pyroplastic deformation, physical, and 
mechanical behavior of hard porcelain ceramic body during liquid phase sintering process. 
After raw materials analysis, the standard hard porcelain mixture as a ceramic body was 
designed and prepared. The finite element method for the ceramic specimens during the 
liquid phase sintering process are implemented in the CREEP user subroutine code in 
ABAQUS. Densification results confirmed that the bulk viscosity was well-defined with 
relative density. Dilatometry, SEM, XRD investigations as well as bulk viscosity 
simulation results confirmed that the “mullitisation plateau” was presented as a very little 
expansion at the final sintering stage, because of the highly amount of mullite formation. 
Keywords: Pyroplastic deformation, Finite element analysis, Dynamic viscosity modulus, 
Hard porcelain, Liquid phase sintering. 
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The Influence of Electrophoretic Deposition Parameters 
on Transparency of Alumina Produced by SPS 

Mostafa Mialni1, Seyed Mohammad Mirkazemi2, Seyed Mohammad Zahraee1* 
1 Advanced Materials and Renewwable Energy,  

Iranian Research Organization for Science and Technology (IROST) 
2 Department of Metallurgy and Materials Engineering,  

Iran University of Science and Technology 
* smzahraee@irost.ac.ir 

Abstract: Controlling of the pore size and microstructure homogeneity of raw material of 
transparent bodies in the manufacturing of alumina are the most important technical 
challenges in producing these parts. Early pieces were prepared by electrophoretic 
deposition process and spark plasma sintering process using at 1350 and 1450°C for 10 to 
15 minutes in vacuum. The obtained body was studied by field emission scanning electron 
microscopy (FESEM) and infrared spectroscopy (FTIR). The samples have been sintered 
at 1350°C and 100 MPa, had average grain size less than 150 nm and infrared light 
transmittance higher than 80% (at a wavelength of 5 microns). It was found that the 
formation process factors affecting on the amount of light passing. By controlling the 
porosity, it is possible to control the microstructure after the sintering. This is possible by 
controlling the deposition electric potential and the distance between the electrodes. In the 
end, light transmission can be achieved near the theory amount. 
Keywords: Nano Structured Alumina, Transparent Alumina, Electrophoretic deposition, 
micro structure. 
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Structure, Microstructure, Magnetic and Electrical 
Properties of Nanostructured Li Ferrite Synthesized by 

Sol-Gel Process 

Roya Baladi, Khalilollah Gheisari 

Department of Materials Science and Engineering, Faculty of Engineering,  
Shahid Chamran University, Ahvaz 

khalil.gheisari@yahoo.com 

Abstract: In this study, Lithium ferrite has been produced by sol-gel method and influence 
of heat treatment at 1000ºC on its structure and properties has been investigated. Based on 
X-ray diffraction (XRD) data, it was identified that Li ferrite with cubic crystal structure 
and P4332 space group is formed successfully before and after heat treatment process. The 
microstructure of produced powder has been investigated by field emission scanning 
electron microscope (FESEM). The secondary particles with an average particle size of 
about 75 nm are observed into initial plate-like clusters. These particles grow to about 10 
times larger after heat treatment. Magnetic properties measured by vibrating sample 
magnetometer (VSM) indicates that the value obtained for saturation magnetization is 
53.54 emu/g. After heat treatment, saturation magnetization didn’t change. Magnetic 
permeability as the most important electromagnetic properties measured in all frequencies 
showed a significant improvement owing to heat treatment. This improvement is also 
observed in dielectric constant. Evaluation of magnetic permeability and dielectric constant 
variation with temperature shows that magnetic and dielectric Curie temperatures are in the 
range of 830-900ºK and 590-610ºK, respectively. 
Keywords: Sol-gel, Lithium Ferrite, Saturation magnetization, Curie temperature, 
Magnetic permeability, Dielectric constant. 
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Applying and Characterization of Physical – Chemical 
Properties of HA and TiO2 Coatings on Ti-6Al-4V Alloy 

Hamid Jafari1, Morteza Tamizifar2*, Ali Nemati3 
1 Department of Materials Science and Engineering, Science and Research Branch, Islamic 

Azad University, Tehran 
2 School of Materials and Metallurgical Engineering, Iran University of Science and Technology 

(IUST) 
3 Department of Materials Science and Engineering, Sharif University, Tehran 

* tamizifar@iust.ac.ir 

Abstract: In current research, single HA, single TiO2, and double layer HA/TiO2 coatings 
was applied on Ti-6Al-4V substrate by AC/DC magnetron sputtering method with 
obtained optimum parameters. The parameters were: power 175 W to coat single HA layer, 
optimum Ar/O2 ratio of 30/70 for coating TiO2 thin film, both which applied for HA/TiO2 
multilayer coating sample. In addition, the effect of heat treatment temperature on 
hydroxyapatite layer growth was investigated. Phase formation, morphology, and 
roughness of coatings’ surface were investigated by X-Ray Diffraction (XRD), Scanning 
Electron Microscopy (SEM), and Atomic Force Microscope (AFM), respectively. Also, the 
effect of exposing samples to simulated body fluid (SBF) was studied. SEM images 
confirmed the formation of calcium phosphate precipitations on the surface of coatings. 
The XRD patterns and EDS analysis results showed the precipitations formed on surface of 
coatings were calcium phosphate phases. The corrosion test showed that the corrosion 
resistance of heat-treated HA/TiO2 multilayer coating was improved, 0.041 A.cm-2 in 
comparison with 0.015, 0.007, and 0.003 for single HA, untreated multilayer, heat-treated 
multilayer at 500ºC and 800ºC, respectively. SEM micrographs showed that at same 
periods of soaking samples into SBF, more precipitation formed on HA/TiO2 coating in 
than HA coating which indicates the improvement of bioactivity of Ti implants with 
applying the HA coatings, also showing 300 nm thick layers of HA and TiO2 on the alloy 
surface. AFM results showed that surface roughness of uncoated Ti alloy was improved by 
applying coatings of single HA, single TiO2, and multilayer HA/TiO2. The results of AFM 
also demonstrates that the single HA and single TiO2 coatings had similar surface 
roughness ( 64 Å) while untreated multilayer coating had an improved roughness of 
73.5Å. The surface roughness was increased drastically for heat-treated multilayer sample 
at 800ºC due to positive effect of heat treatment on hydroxyapatite coating’s surface 
properties. 
Keywords: Hydroxyapatite, Thin Films, Ti-6Al-4V, Magnetron Sputtering. 

 

 

 



Iranian Journal of 
Ceramic Science & Engineering 

Vol. 6, No. 1, 2017 
 

1 

Coating of Vanadium Dioxide Thermochromic Thin Film 
on Glass via Sol-gel Method 

Mohsen Fallah Vostakola, Bijan Eftekhari Yekta*, Seyed Mohammad Mirkazemi 

Department of Metallurgy and Materials Engineering,  
Iran University of Science and Technology 

* beftekhari@iust.ac.ir 

Abstract: Vanadium oxide nano-coating which has a monoclinic to tetragonal (rutile) 
transition at about 68°C was successfully coated on a soda lime glass via sol-gel method. 
Grazing incidence X-ray diffraction results showed that two phases were coexisted in the 
coating named VO2 and V6O13 which due to the overlap of their patterns, diffuse 
reflectance spectroscopy was used to determine the main phase. According to diffuse 
reflectance spectroscopy results, band gap energy of the coating was about 1.65 eV and 
which was related to semiconductor phase (VO2), because V6O13 show a metallic behavior 
at room temperature. 4-point resistivity showed that the coating surface resistance was 
decreased from 1 MΩ to about 200 Ω. Microstructural analysis showed that the coating 
was uniform and the crystallite size was about 40-70 nm. According to atomic force 
microscopy results, the mean roughness of the surface and the maximum roughness were 
about 18 nm and 120 nm, respectively. 
Keywords: Vanadium oxide, monoclinic to tetragonal transition, sol-gel, band gap energy, 
surface resistance. 
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