
 

 

 

 



 

 



 

 

 



 

 

 3O2Al-2SiO سیلیکاتی در سیستمآلومینو تبلور فازهای مطالعه روند

 3دعلیرضا کیانی رشی، 2 سحر ملازاده بیدختی،  1مائده نوری ها

 چکیده

 بانسبت ،(2SiO2.3O23Al)استوکیومتریلایت تک فاز بانسبت هدف از تحقیق حاضر دست یابی به شیشه مو

  (TEOS)از تترا اتیل اورتوسیلیکاتکه ژل است  - به روش سل (2:4) و (4:3)استوکیومتری  غیر و (2:3) ستوکیومتریا

 0.1اتانول به عنوان حلال واسید نیتریک  به عنوان پیش ماده های اصلی ،آب و  (ANN)آبه 9آلومینیوم نیترات  و

ثابت در نظر  (TEOS) نسبت های ذکر شده مقدار مشخصی از ن بهدنرمال به عنوان کاتالیست استفاده شد.برای رسی

 حل شد. یدرجه سانتی گراد توسط همزن مغناطیس 60اتانول در دمای  در مقادیر معینی از آب و گرفته شده و

رات پیش تعیین شده مقادیر نسبی از آلومینیوم نیتت از ابا کنترل فرآیند انجام شد. براساس آزمایشتئوس هیدرولیز 

 حیط وپس از فرآیند ژلیزاسیون تمامی نمونه ها در دمای م در دمای محیط حل شد.  (ANN/𝐻2O)با نسبت بهینه

ساعت خشک شدند. به منظور  26به مدت و پس از آن درخشک کن در دو دمای متفاوت  روز پیرسازی 17به مدت 

درجه سانتی گراد طبق برنامه خاص عملیات  600-1550نمونه ها در محدوده دمایی  ،فاز رسیدن به مولایت تک

 (SEM) آنالیزشد. پس از شناسایی فاز مولایت استفاده  (XRD) ابتدا از آنالیز حرارتی شدند. برای شناسایی فازها

 برای بررسی پیوندهای شیمیایی مورد استفاده قرار گرفت.  (FTIR)آنالیز و برای بررسی مورفولوژی ساختار موجود
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 مقدمه

 ـسیلیس وسیستم دوتاو  (اتمسفریک ) ارترین فاز میانی در فشار متعارفپاید 1مولایت همچنین  یی آلومینا 

درجه سانتی گراد و ساختار کریستالی پایدار  1810با نقطه ذوب  صلی دیرگدازهای آلومینا سیلیکاتیا ءجز

 به .است  x-10)O2x-2Si2x-2(Al2Al فرمول کلی شیمیایی مولایت .باشدیم گونالانیمه پایدار تتر رتورمبیک واو

بین  (2:3(نسبت با و (2.2SiO3O23Al)با فرمول  غنی از سیلیسفاز  X 0.25=سلیمانیت و در، 0X= ازای

  X=0.4که در غنی از آلومینا است( (2:1نسبت  ازاین فاز پایدارتر  .[4,5]سیلیس متبلور می گردد/آلومینا

ایی پایداری شیمی کم، مقاومت شیمیایی بالا، هدایت حرارتی مولایت به دلیل سختی زیاد،. [4]متبلور می گردد

ز ا لی پایینچگا و مدول برشی زیاد دمای بالا، رمقاومت خزشی عالی د ضریب انبساط حرارتی کم، خوب،

مولایت  بدنه های کاربردهای نسوز، از جمله کاربردهای آن می توان به.اهمیت بالایی برخوردار است

تاکنون روش های  .[1,5] اشاره نموداپتیکی  کاربردهای الکترونیکی و مولایتی ،پوشش های  متخلخل،

ولیه روش ذوب مواد ا ،عبارتند از سنتز احتراقیاست که مولایت به کار گرفته شده  گوناگونی برای ساخت

 .[3]تجزیه حرارتی ورسوب فاز بخار ،زمانرسوب گیری هم  روش های سل ژل، ،روش های شیمیایی و

به دلیل درجه همگنی  .استبرخوردار  پذیری از اهمیت به سزاییل تکرار این بین روش سل ژل به دلی در

 .[3,7]است نسبت به سایر روش ها پایین ترها دمای لازم برای تشکیل مولایت در این روش  بالای پیش ماده

تبلور فاز مولایت زمان پیرسازی وخشک کردن وعملیات حرارتی در کوره بسیار حائز اهمیت  در

ر نیز تاثیر به سزایی در دمای تبلو بین مواد اولیه نسبت های در نظر گرفته شده مقدار و ،علاوه بر این.است

تهیه پودر مولایت  یژل برا - در این مقاله روش سل .[7]ها داردپایداری حرارتی این فاز بلورین و فازهای

ه شده از ی بدنه های ساختیکباتوجه به تاثیر مقدار آلومینا در بهبود خواص شیمیایی ومکان. به کار گرفته شد

SiO)2- روند تبلور فازهای بلورین در سیستم هدف این مقاله بررسی تاثیر مقادیر متفاوت آلومینا بر مولایت،

)3O2Al می باشد. 

 مواد و روش تحقیق

                                                           

1 -Mulliite 



 

 

،آب واتانول به  (TEOS)،تترا اتیل اورتوسیلیکات  (ANN)آبه9مواد اولیه آلومینیوم نیترات  در این پژوهش،

 .[1,2,7,10]استفاده شدند(  (TEOS)عنوان کاتالیست فرایند هیدرولیز به) 0.1عنوان حلال و اسید نیتریک 

سب غیر برای ن و(1.5)برابر(3:2)مولایتاستوکیومتری  نسبت برای دستیابی به  (ANN/TEOS)نسبت مولی

به منظور پیشرفت بهینه  .در نظر گرفته شد (0.79) برابر( 3:4)نسبت  و (2.123)برابر ( 4:2) استوکیومتری

نظر گرفته در   (H2O/ANN=25.3 )و(  (H2O/TEOS=1.6نسبت حجمی ،مناسب فرآیند هیدرولیز تئوس و

 درای بدست آمده طی دو مرحله ژل ه،رطوبت محیط در دما و روز 18 به مدتپس از پیرسازی  .[1,2,3]شد

درجه سانتی گراد خشک  110 ساعت در دمای 4و درجه سانتی گراد 70ساعت در دمای  20آون به مدت 

برای . [7]جه سانتی گراد کلسینه شدنددر  1550.1350,1250,1100,900ژل های خشک شده در دمای .شدند

میکروسکوب  از مولایتمورفولوژی فاز  برای بررسی ریز ساختار و (، (XRDتعیین فازها از آنالیز

قبل وبعد از عملیات )، ( (FTIRپیوند های شیمیایی تستبه منظور مطالعه  و (SEM) الکترونی روبشی

 .ه شدمورد استفاده قرار گرفت( حرارتی

 نتایج و بحث

درجه می توان مشاهده کرد که با  80 تا  10زوایای در  XRDرسی پیک های بدست آمده از آنالیزبابر 

عملیات حرارتی در  در .مولایت افزایش پیدا کرده استفاز احتمال تبلور  ی عملیات حرارتیافزایش دما

 XRDکوتاه در نتایج  شدت نسبتا کم و یی باهادرجه سانتی گراد منجر به ظاهر شدن پیک  900دمای 

های ضعیف علاوه بر پیک. وانه زنی مولایت استدرجه سانتی گراد نزدیک به دمای ج 900دمای .گرددمی

ند که پس از باش ترکیبات غیر استوکیومتری آلومینوسیلیکات سایر فازهایی میو  کریستوبالیتمولایت،

با افزایش دمای عملیات حرارتی مهمترین . درجه سانتی گراد متبلور شده اند 900عملیات حراتی در دمای 

ر فاز ت پدیده ایی که باید به آن توجه نمود افزایش شدت پیک های مرتبط با مولایت و یا تبلور بیشتر و راحت

  5و 4,3نوان مثال با توجه به تصاویر به ع. مولایت در نمونه هایی است که غنی تر از آلومینا می باشند

ساعت منجر شده است که پیک های  3درجه سانتی گراد به مدت  1550و  1350عملیات حرارتی در دمای 

از شدت بیشتری برخوردار  ((3:4در مقایسه با نمونه  (3:2)و  ((4:2مشخصه فاز مولایت در نمونه های 

. باشدمی (3:4)نکته قابل توجه در این نتایج تبلور آلومینا در نمونه های غنی از سیلیس و یا نمونه های . دنگرد

ساله میتواند ناشی از پیش رفت ناقص فرایند هیدرولیز و در نتیجه کاهش مقدار سیلیس مورد نیاز برای ماین 

افزایش جدایش فازی نواحی غنی از آلومینا و سیلیس در نتیجه افزایش ویسکوزیته واکنش با آلومینا و یا 

پیوند  (FTIR)همچنین با بررسی پیک های ظاهر شده توسط طیف سنجی مادون قرمز فوریه .نمونه ها باشد



 

 

پیوندهای  3000cm-1 حدود و cm-850 1100-1 در گستره ی اعداد موجی Al-O-Al وSi-O-Si های شیمیایی

 .4]6,,,109[شناسایی شدند O -Al  یپیونده 720cm-1 و 630cm-1 وهمچنین در  H -Oآبی

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 آلومینا و سیلیس تاثیر بر مورفولوژیکه تغییر مقدار نسبت موجود بین  دهد نشان می ((SEMسی تصاویر ربر

درنمونه عملیات حرارتی شده  (SEM)روبشی هیه شده توسط میکروسکوپ الکترونیتصاویر ت. فازها ندارد

 Zو   Xدرجه سانتی گراد نمایانگر تشکیل نانوساختار سوزنی و میله ای مولایت در دونمونه 1100در دمای 

 در بزرگ  IوH ,C ,B با بررسی تصاویر. است((4:2و غیر استوکیومتری  ((3:2با دونسبت استوکیومتری 

سایز بزرگ تری رشد بیشتری داشته و  X میله ها در نمونه برابر مشاهده شده این نانو40000 نمایی یکسان 

شود نانو میله های مولایت میدرجه سانتی گراد منجر به رشد  1550افزایش دمای عملیات حرارتی تا . دارند

 .و مورفولوژی به صفحه ای تغییر می کند

 نتیجه گیری

. درجه سانتی گراد در تمامی نمونه ها متبلور گردید 1100فاز مولایت پس از عملیات حرارتی در دمای    

افزایش دمای عملیات حرارتی منجر به تغییر در نوع فازهای متبلور شده با تغییر در نسبت بین سیلیس و 

 Wavenumber cm-1 نوع پیوند Wavenumber cm-1 نوع پیوند

O-H 1642.22 Si-O-Si 1384.91 

O-H 2426.79 Si-O-Si 1053.80 

O-H 3199.09 Si-O-Si 1093.82 

O-H 3370.68 Si-O-Si 1383.75 

H2O 3448.35 Si-O-Al 1094.7 

O-H 2426.9 Si-O-Si 1053.8 

O-H 1638.14 Si-O 469.47 

Al-O 829.06 Si-O 457.21 

Al-O 702.38 Al-O 637 

AL-O 726.9 Al-O 592.05 

Al-O 1164.13 Al-O 559.36 

  AL-O 632.92 

[4,6,9,10] Al-O , Si-O, O-H , Al-O-Si شیمیاییپیوندهای -1جدول  

 

 



 

 

 درجه سانتی گراد در کلیه نمونه ها مورفولوژی 1000فاز مولایت متبلور شده در دمای . آلومینا میشود

تغییر مورفولوژی فازهای افزایش دمای عملیات حرارتی منجر به . شکل و ابعاد نانومتری دارد سوزنی

 .شود موجود از میله ای به صفحه ای و افزایش ابعاد ذرات می

 

 شکل ها و نمودارها

 
 
 

  

 

 

 

 
 

 

 

درجه سانتی 900 نمونه عملیات حرارتی شده در دمای   XRD -1شکل

 گراد

درجه سانتی 1100نمونه عملیات حرارتی در دمای XRD -2شکل

 گراد

 

 

درجه سانتی 1250نمونه عملیات حرارتی شده در دمای   XRD -3شکل

 گراد

درجه سانتی 1350نمونه عملیات حرارتی شده در دمای   XRD -4شکل

 گراد



 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

درجه سانتی 1550نمونه عملیات حرارتی شده در دمای  XRD  -5شکل

 گراد
درجه 900نمونه عملیات حرارتی شده در دمای   FTIR -6شکل

 سانتی گراد

درجه 1250نمونه عملیات حرارتی شده در دمای   FTIR -7شکل

 سانتی گراد

درجه  1350نمونه عملیات حرارتی شده در دمای  FTIR  -8شکل 

 سانتی گراد



 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

   

 

 

 

 

  

 

  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

نمونه عملیات حرارتی نشده بانسبت   -FTIR 10شکل 

.𝟑𝑨𝒍𝟐𝑶𝟑استوکیومتری  𝟐𝑺𝒊𝑶𝟐 

درجه 1550نه عملیات حرارتی شده در دمای نمو  FTIR -9شکل 

 سانتی گراد

نمونه عمیات حرارتی نشده با نسبت   FT-IR -11شکل 

.𝟑𝑨𝒍𝟐𝑶𝟑غیراستوکیومتری  𝟒𝑺𝒊𝑶𝟐 
نمونه عمیات حرارتی نشده با نسبت   FT-IR -12شکل 

.𝟒𝑨𝒍𝟐𝑶𝟑غیراستوکیومتری  𝟐𝑺𝒊𝑶𝟐 



 

 

  

 
 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
 

   

 

  

A B C 

 3:4درجه سانتی گراد با نسبت استوکیومتری  1100عملیات حرارتی شده در دمای  W نمونه  SEMتصاویر -14شکل

   

 3:2درجه سانتی گراد با نسبت غیر استوکیومتری 1100عملیات حرارتی شده در دمای   Xنمونه   SEMتصاویر  -13شکل

 4:2درجه سانتی گراد با نسبت غیر استوکیومتری 1100عملیات حرارتی شده در دمای Z نمونه    SEMتصاویر -15شکل

D E F 

G H I 

   

نمونه عملیات حرارتی شده   SEMتصویر -16شکل

 3:2درجه سانتی گراد با نسبت 1350در دمای 

شده نمونه عملیات حرارتی   SEMتصویر -17شکل

 3:4درجه سانتی گراد بانسبت 1350در دمای 

نمونه عملیات حرارتی شده   SEMتصویر -18شکل

 4:2درجه سانتی گراد با نسبت 1350در دمای 

J

G 

L K 
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3Al2O-2SiOcrystalization  aluminosilicte phase in  Study 
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The aim of this study was to achieve monophase mullite stoichiometry ratio 3𝐴𝑙2𝑂3.2𝑆𝑖𝑂2, non 

ratio stoichiometry 4: 2 and 3: 4 by sol-gel method in which tetraethylorthosilicate ((TEOS) and 

the aluminum nitrate nonahydrate (ANN) were used  as main ingredients, water and ethanol as a 

solvent and nitric acid 0.1 normal as a catalyst. The certain amount of (TEOS) are considered fixed 

and certain amount of water and ethanol at a temperature of 60 ° C was mixed by magnetic stirrer. 

Hydrolysis and condensation reactions were completed by precies process control. Based on 

experiments predetermined relative amounts of aluminum nitrate with optimum ratio (ANN / 𝐻2O) 

solved at ambient temperature. After glization process all the samples were aged at ambient 

temperature for 17 days and then dried in oven in two different temperatures for 26 hours. All 

prepared samples were heat treated at temperatures ranging from 600-1550 ° C to achieve 

momophasic mullite samples. Heat treated samples were characterized with (XRD) analysis to 

identify probable crystalline phases. (SEM) and (FTIR) analysis were used to evaluate the 

morphology and chemical configuration of crystalline phses. 
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