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  به روش احتراقی گاماآلومیناروویو براي سنتز استفاده از امواج مافوق صوت و میک
 

  4، سارا سپهري،3،1، امین سالم2، شیوا سالم1محمدحسین پرنی
  دانشکده مهندسی شیمی، دانشگاه صنعتی سهند، تبریز، ایران1
  دانشکده مهندسی شیمی، دانشگاه صنعتی ارومیه، ارومیه، ایران2

 علوم و فناوري رنگ و پوشش، قطب علمی رنگ، تهران، ایرانموسسه 3
  هاي نفتی ایران، تهران، ایرانپالایش و پخش فرآورده ملی شرکت4

  10/10/96پذیرش:          17/11/95دریافت: 
 

  چکیده 
بــه گــاز و پتروشــیمی صــنایع نفــت،  که داراي کاربردهاي فراوان در یکی از مواد استراتژیکی است گاماآلومینا

م و حاضر آن است تا با استفاده از نیتــرات آلــومینیهدف تحقیق  است. هاي کاتالیستیهپاعنوان کاتالیست و 
ط نرمــال و در یابتــدا ژل در شــرا .نماید سنتز احتراقی تهیه روش را با گاماآلومینا ن،یسگلا ي اوره وهاسوخت

انجام شد. در نهایت پودرهــاي تهیــه شــده  روویومیک در محیط کوره واسوند تهیه و سپس احتراق محیط التر
 گیريانــدازه بــا . روند تغییرات سطح ویژه نیــزکلسینه شدند C 800و  700جهت نیل به فاز گاما در دماي 

 FTIR ،XRD با استفاده از تکنیکهــاي مشخصات پودرهاي تهیه شده .ارزیابی شد زارنگبازدهی جذب عامل 
کروویــو و کلسیناســیون ان داد که انجام احتــراق بــه کمــک مینش هایشنتایج آزما .ندبررسی گردید  SEM و

  شود. زارنگتواند موجب افزایش بازدهی جذب عامل می  C 800پیش ماده در دماي 
  

  کروویوامواج مافوق صوت، می، ، سنتز احتراقی، سوختگاماآلومیناکلیدي:  کلمات
 

 مقدمه
شــده حققان قرارگرفته و مطالعات زیادي در ایــن زمینــه انجــامهاي اخیر در کانون توجه منانوفناوري در سال

ه پــژوهش در ایــن زمینــه را ب دهند که تمایلفردي از خود نشان میساختار، خواص منحصر بهاست. مواد نانو
ویژه بــالایی کــه و این ماده به دلیل سطح  نیز از این قاعده مستثنی نبوده گاماآلومینا .]1[ افزایش داده است

-محسوب مــی نفت، گاز و پالایش کاتالیست و پایه کاتالیست در صنعت براي تهیهمواد  ترینمهمیکی از دارد 
-رســوب ،ژل، افشانه تجزیه حرارتی-سلخلل نانومتري با استفاده از روش  با گاماآلومیناتولید پودر  .]2[ شود
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در  .]3[ یــب خــاص خــود را دارنــدک مزایا و معاپذیر است که هر یدهی، هیدروترمال و سنتز احتراقی امکان
ایــن مــواد و همچنــین زمــان شود. قیمت بــالاي یماستفاده  مادهبه عنوان پیش هالکوکسیدآژل از -روش سل

ماده اولیه در روش افشانه تجزیه حرارتــی کــه  سازي. آمادهمعایب این روش استاز براي تشکیل ژل،  طولانی
را به یک روش پرهزینه تبدیل کرده است. پیچیدگی و زمان اوريانجام پذیرد، این فن C1200باید در دماي 

هیدروترمال شــرایط عملیــاتی آن  فناوريدهی است. مشکل اصلی رسوب بر بودن نیز از مشکلات اصلی روش
توان بــه کمــک میکه  است روشیدر این بین سنتز احتراقی  .]4[ است که باید در دما و فشار بالا انجام شود

. این روش ]6 و 5[ ساده تولید نمودبا وسایل و شرایط  وص بالا، همگن، در مدت زمان کوتاه،خلپودري با  آن
-صورت اســت کــه پــیشبدین . نحوه انجام احتراق]7[ي سوخت است نهیدرزممبتنی بر اصول ترموشیمیایی 

ا د. بنشومییل یر حرارت، از سل به ژل تبدتأثماده و سوخت پس از انحلال در آب با هم مخلوط شده و تحت 
ي آن پــیش مــاده لازم بــراي کلسیناســیون و تهیــه یجــهنتشود که در یم احتراق ژل واکنش گرمازایی ایجاد

 ]11[pH  ،]10و  2[ . سنتز احتراقی بــه عــواملی نظیــر نــوع ســوخت]9 و 8[شود یمتشکیل  محصول نهایی
 ]13[و حضــور فعــالگر ســطح  ]12[دمــاي کلسیناســیون  ي احتــراق،، دما]5[ نسبت سوخت به اکسیدکننده

   وابسته است.
شــود. ه میماده و یا عامل اکسیدکننده اســتفادعنوان پیشهاي نیترات و کربنات به در سنتز احتراقی از نمک

هاي قابــل انحــلال در آب، نقــش ســوخت را ایفــا ساکاروز و یا ســایر کربوهیــدرات ،ن، اورهموادي نظیر گلایس
. اســاس ســنتز شــودمــی، فرآینــد کلسیناســیون انجــام از احتــراق تبلور پودر حاصلمنظور به . ]14[کنند می

شده و شامل یــک واکــنش گرمــازا اســت کــه نیــاز بــه انــرژي احتراقی بر مبناي قوانین ترمودینامیک تعریف 
ار شود و مقددماي اشتعال شروع می اي دارد که ازاق، مکانیسم پیچیدهسازي دارد. واکنش گرمازاي احترفعال

هــاي جامــد، کند. سنتز احتراقی روش مناسبی براي سنتز مــواد جامــد تــک فــاز، محلولمعینی گرما آزاد می
 موفقیت در انجام احتراق وابسته بــه. ]15[ي اکسیدي در ابعاد نانومتري است ها و ترکیبات پیچیدهکامپوزیت

 . ]9[احیا بین سوخت و اکسیدکننده است  -واکنش اکسیداسیون
لزوم توجــه بــه به عنوان پایه کاتالیست  پالایشگاز و  در صنایع نفت، گاماآلومیناوسیع به کاربردهاي  با توجه

فزایش ات که با سنشان داده شده ا به خوبی .ناپذیر استاجتناب و موثر فاده از یک روش سادهتولید آن با است
توانــد مــیســطح ویــژه  دیگر تغییر در . به عبارت]1[ شودمیافزوده  زارنگسطح ویژه بر بازدهی جذب عامل 

در  مــافوق صــوتامــواج  فنــاوريرســد مــیشود. همچنین به نظر  زارنگموجب تغییر در بازدهی جذب عامل 
 گاماآلومینــاتوسط  زارنگسطح ویژه و بازدهی جذب عامل  برکروویو رحله تشکیل ژل و احتراق به کمک میم

کروویو بر ســنتز امواج می محیط التراسوند بر تشکیل ژل و نقش تا در این تحقیق سعی بر آن استموثر باشد. 
د معــرف توانــیم گاماآلومینــابلــو توســط جذب متیلنپودر تولید شده ارزیابی شود.  احتراقی و ظرفیت جذب

بررســی  گاماآلومینــاســط بلــو تویلنمتجــذب  بــازدهیلذا بعد از تولید پودر،  خصوصیات سطحی آن نیز باشد
  خواهد شد.
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  هااد و روشمو
، )Al(NO₃)₃.9 H₂O( آبــه 9م نیتــرات آلــومینیاولیه استفاده شده در این مطالعه عبارتنــد از: مواد شیمیایی 

کــه همگــی  )₄NH(OH)( مو هیدروکسید آمونی به عنوان سوخت )2NO5H2C( نگلایس و )₂CO(NH(₂( اوره
نیترات آلــومینیم قی و تولید آلومینا ابتدا به منظور انجام سنتز احترا. اندتولید شده نتوسط شرکت مرك آلما

. بــا اعمــال شدندمجزا در آب حل و سپس مخلوط  صورتبه) 2به  3با نسبت مولی  نگلایس وخت (اوره وو س
به  7در حدود  pHالتراسوند محلول به ژل تبدیل گردید و در طول فرآیند تهیه ژل  در محیط نرمال و حرارت

سرامیکی منتقل و احتــراق بــه  صفحهبر روي  ژل گردید. پس از این مرحله،کسید آمونیم کنترل کمک هیدرو
در   (LG-MG4013, Korea)روویوکو به کمک می C 500در دماي  (Azar-F11L1500, Iran) کمک کوره

کــردن در  آسیاب ي متخلخل تشکیل شد که پس ازامادهپیش پس از اتمام احتراق  وات انجام شد. 600توان 
  . ساعت کلسینه شدند به مدت یک C 800 و 700دماهاي 

ساخت شرکت بروکر آلمان در محــدوده  Advance D8مدل  XRDبراي تعیین ساختار کریستالی از دستگاه 
 ,FTIR (Model Tensor 27, Broker کیتکن ازاستفاده شد.  02/0درجه با اندازه گام  80تا  10زاویه پراش 

Germany)  دهــد،مــی رخ پیونــدها در کــه تغییراتــی همچنین و شیمیایی ندهايپیو نوع شناسایی منظور به 
 SEM, EOL)میکروســکوپ الکترونــی روبشــی  براي انجام آنالیزهاي میکروساختاري از دستگاه .شد استفاده

4401, Oxford, England) .استفاده گردید  
میلــی گــرم از  5ر تهیــه شــد. میلی گرم در لیت 20جذب، محلول آبی متیلن بلو با غلظت میزان براي ارزیابی 

ساعت در حالــت  2سانتیمتر مکعب از محلول رنگی اضافه و فرآیند جذب در مدت  25پودرهاي تهیه شده به 
هاي مذکور به کمــک دســتگاه ســانتریفیوژ جــدا و غلظــت اختلاط کامل انجام شد. بعد از انجام جذب، جاذب

 (UV-Vis, Jenway, 6705, UK)بــنفش اه نور مــاورايهاي اولیه و ثانوي به کمک دستگمتیلن بلو در محلول
  و بازده جذب به کمک رابطه زیر محاسبه شد. گیرياندازه

100
0

0 



C

CC
R

                                                                                          )1(  
  بازده جذب است. Rقبل و بعد از جذب بوده و هاي متیلن بلو غلظت Cو  0Cکه در این روابط 

  
  نتایج و بحث

تواند تأثیر خاصی بر هر سوخت می .ثیرگذار در سنتز احتراقی استسوخت به عنوان یکی از اجزاي مهم و تأ
اند، هر نتخاب شدهبراي انجام آزمایش ا ن کهاشته باشد. دو سوخت اوره و گلایسواص پودر سنتز شده دخ

 :قابل بیان هستند زیر صورتبه واکنش داده و با نیترات آلومینیم )2(و  )1(هاي شیک بر طبق واکن
  احتراق اوره:

                   )2(  
 ن:احتراق گلایس

     )3(                    

    2223222233 8285592 NOHCOOAlNHCOOHNOAl 

  22232252233 75.39105.1593 NOHCOOAlNOHCOHNOAl 
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احتــراق کلیــه  سیســتم باشــد مشــاهده نگردیــد.زا بــودن ي که معرف شعلهاشعلهدر طول مدت احتراق هیچ 
نظرگــرفتن بــا در. نددقیقــه انجــام شــد 10 حداکثر در مدتبوده و آرام و دودزا  صورتبهتهیه شده ي هانمونه

کــه شود. از آنجــاییمیمول گاز به ازاي یک مول آلومینا آزاد  2/35ي انتخابی مقدار هاسوختنسبت اختلاط 
افزایش حجــم گــاز کمــک مقدار گازهاي حاصل از احتراق توسط اوره بیش از گلایسن است لذا حضور اوره به 

است. میــزان انــرژي آزاد شــده  kcal 1978کند. همچنین آنتالپی تشکیل یک مول آلومینا با روش مذکور می
توسط گلایسن بیش از اوره بوده و استفاده از این سوخت به افزایش انرژي آزاد شده و ارتقا دما احتراق کمک 

  کند.می
با تغییر  مطرح بوده و گاماآلومیناکننده در خواص عوامل تعیین رینتمهمبه عنوان یکی از  دماي کلسیناسیون

یط شــراشــده بــا  یــهتهي پودرهاتغییر داد. بدین منظور  توان خواص محصول نهایی رایدماي کلسیناسیون م
تغییــرات بــازده جــذب بــا دمــاي کلسیناســیون بــراي  )1جدول (. اندشدهمختلف کلسینه  مذکور در دماهاي

 زارنــگبازده جذب عامــل شود که با افزایش دماي کلسیناسیون دیده می دهد.میرا ارائه ه شده ي تهیپودرها
. رفتــار متفــاوتی شــودیم موجب نیل به حداکثر بازده جــذب C 800 کلسیناسیون در دماي و یابدمیبهبود 

قابــل  تريبــا نســبت بــیش از اســتکیومبراي پودرهاي سنتز شده با مشخصات مذکور براي ســوخت ترکیبــی 
کند لــذا میدرصد افت پیدا  4/63به  2/68بازدهی جذب  برابر 5/1مقدار سوخت به مشاهده است. با افزایش 

افزایش مقدار سوخت، افزایش دماي احتراق را به دنبال داشته . رسدمیافزایش مقدار سوخت مناسب به نظر ن
شــود بــه نحــوي کــه افــزایش مقــدار یم ي آن کاهش ســطح ویــژهیجهنتو این عامل موجب رشد بلورها و در 
تواند بر تجمع ذرات غلبه نماید لذا افت در بازده جذب مــورد انتظــار ینمگازهاي متصاعد شده در اثر احتراق 

  خواهد بود.
  شده سنتز پودرهاي جذب بازده بر احتراق محیط و صوت مافوق امواج یرتأث .1 جدول
  شرایط تهیه ژل  

  مافوق صوتبا استفاده از امواج   مافوق صوتاز امواج  بدون استفاده  محیط احتراق
 C 700  C 800 C 700 C 800 

  9/69  7/63  2/68  4/41  احتراق نرمال
  0/57  2/58  1/76  3/72  کروویواحتراق به کمک می

  
به  بر بازدهی جذب موثر بوده مافوق صوت دهد که تهیه ژل با استفاده از امواجمینشان  )1داده هاي جدول (

شــود. هــر چنــد مــیدرصد هنگام کلسیناســیون در دمــاي پــایین  20نحوي که موجب ارتقاي آن به بیش از 
موثر نیست امــا اگــر تهیــه  C 800 استفاده از محیط التراسوند بر بازدهی جذب پودر کلسینه شده در دماي

گردد. در هر حال میدر دماي پایین مدنظر باشد استفاده از محیط التراسوند براي تهیه ژل توصیه  گاماآلومینا
  شود. می C 100امواج مافوق صوت موجب کاهش دماي کلسیناسیون به میزان 

 خــورد، نقــش محــیطمــیبه روش سنتز احتراقــی بــه چشــم  گاماآلومینانکته حائزاهمیت دیگري که در تهیه 
کروویو براي احتراق ژل نقش تعیین کننده اي در افــزایش بــازدهی جــذب . استفاده از تکنیک میاحتراق است

 C 700درصــد هنگــام کلسیناســیون در دمــاي  30دارد به نحوي که موجب ارتقاي آن بــه میــزان بــیش از 
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د بــازدهی توانمیکروویو فقط پیش ماده تهیه شده به کمک میبراي کلسیناسیون هرچند افزایش دما شود. می
 Cتوانــد دمــاي کلسیناســیون را  مــیکروویو احتراق در محیط می انجام .درصد افزایش دهد 8جذب را فقط 

هــم توســط  به کمک امواج مافوق صوت وهم تواند میباید توجه شود که تهیه پیش ماده نکاهش دهد.  100
اي در بازدهی جذب مشاهده خواهد کروویو انجام شود چرا که در این صورت افت قابل ملاحظه می احتراق در

کروویــو وجــود دارد. در اثــر ي توسط کــوره و میسازفعالباید توجه شود که تفاوت عمده در تامین انرژي شد. 
ي قطبی مانند آب شروع به نوسان نموده و اصطکاك به وجــود آمــده موجــب هامولکولکروویو ش امواج میتاب

شــود. بــا ایــن یمنهایت منجر به احتراق و تشکیل پودر اسفنجی  ایجاد انرژي و افزایش دماي ژل شده که در
توانــد منجــر بــه کــاهش یمکروویــو که انجام فرآیند احتراق به کمک میتوان چنین نتیجه گرفت یم توصیف

تواند بــازده جــذب را بهبــود دهــد، بــه یمامواج مافوق صوت  گردد.و افزایش بازده جذب دماي کلسیناسیون 
کروویو انجام نشود. هرچند امــواج مــافوق صــوت موجــب اخــتلاط بهتــر کمک میاحتراق بهشرطی که فرآیند 

توان ژلی یکنواخت و مناسب تهیــه نمــود امــا یمشوند و به کمک این تکنیک یمهاي آلومینیم سوخت و یون
ن عمــل از ي ایــیجــهنتخورده و ذرات تجمع یافته و در مهکروویو این نظم بهم قرار گرفتن این ژل در میهنگا

  شود.یم و از بازده جذب کاسته سطح ویژه کاهش یافته
کروویو با توجه به وصفی که قبلا ارائــه گردیــد در در شرایط نرمال و می پودرهاي سنتز شده FTIRگراف هاي 

نشــان  cm 3500-1تــا  3200در محــدوده عــدد مــوج  OHهــا بانــد است. این گرافشده) نشان داده1شکل (
موید آب جذب  cm 1620-1از تشکیل باند هیدروژنی است. پیک مشاهده شده در عدد موج  دهند و ناشیمی

اســت.  O-Alمربوط بــه نوســانات  cm 1000-1تا  400شده روي پودرها است. ارتعاشات موجود در عدد موج 
هــاي موجــود در اســت. پیک O-Al-Oناشــی از ارتعاشــات  cm 770-1تــا  570ارتعاشات موجود در عدد موج 

 و 800مــوج  بوده در حالیکه ارتعاشــات در عــدد 6AlOهاي موید گروه cm 077-1تا  500حدوده عدد موج م
1-cm890 4هاي مربوط به گروهAlO .1و 800 محــدودهدر  فقــدان نوســانات اســت-cm 890  بیــانگر تشــکیل

ناشــی از  cm 3801-1ارتعاشــات موجــود در عــدد مــوج  وجــود دارد. گاماآلومینــااست که در  6AlOهاي گروه
-هاي گروه

3NO  است.باقیمانده در پودرها 
میکروویو و کلســینه شــده در دماهــاي هاي نرمال و پودرهاي تهیه شده در محیط XRDهاي ) پراش2( شکل

هاي اصــلی . پیکگاماآلومینا بدیهی استتشکیل فاز  ICPDS NO.82-1468دهد. مطابق را نشان می انتخابی
ها بــه ن پیکای ) بوده و440) و (400)، (311ط به صفحات (مربو o66و 46، 38راش پ مشاهده شده در زاویه

دیــده  XRDاي در پراشهاي تفاوت قابل ملاحظه دهند.را نشان می اندازه کافی پهن هستند و تشکیل فاز گاما
  توان به کمک آن اندازه نانو بلورها را تشخیص داد.شود و نمینمی

و کلســینه شــده در  میکروویــوروبشی پودر سنتز شده در محیط هــاي نرمــال و  تصویر میکروسکوپ الکترونی
و خلل تشکیل شــده قابل مشاهده بوده به آسانی ذرات اند. سطح شده) نشان داده3در شکل ( مختلفدماهاي 

ه است. باید توج به زحمت قابل مشاهده آلومینیم به فاز گامابه دلیل تبدیل از حالت هیدروکسید بر سطح آن
 10د اند. انــدازه ذرات تجمــع یافتــه حــداقل در حــدومنظم داشته و به هم چســبیدهکه ذرات شکل نا داشت

در شده و در نتیجه بازدهی جذب نمونــه کلســینه باعث کاهش سطح ویژه پو میکرون است. اندازه بزرگ ذرات
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 بــا خلــل و بــوده حواضــ C 800در دماي  شکل ايصفحه ذرات پایین است. تشکیل C 700شده در دماي 
 جــذب بازده چند هر. است مشاهده قابل سختی به نمونه تهیه شده به کمک میکروویو روي بر نانومتري ابعاد

. اســت میکــرون 10 حــداقل صــفحات اندازه اما یافته افزایش شده تهیه نرمال شرایط در که پودري به نسبت
  .دارد دنبال به را ویژه سطح ایشافز که متخلخل بودن سطح ذرات بوده جذب بازده بهبود عامل

  

05001000150020002500300035004000

wave number (cm-1)

Normal combustion

Microwave combustion

  
 

  کروویوهاي سنتز شده در شرایط نرمال و میپودر FTIRگراف هاي  .1شکل 
 

 
  کروویو و کلسینه شده در دماهاي انتخابیتهیه شده در محیط هاي نرمال و می پودرهاي XRDهاي پراش . 2شکل 
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  (ب)  (الف)

 

 

   (پ)
، (ب): C 800. تصویر میکروسکوپ الکترونی روبشی پودر سنتز شده در محیط هاي (الف): نرمال و کلسینه شده در 3شکل 

  C 800میکروویو و کلسینه شده در و (پ)  C 700میکروویو و کلسینه شده در 

  
  نتیجه گیري

براي نیل به نتایج مطلــوب از  شد و ارزیابی با استفاده از روش احتراقی گاماآلومینا سریع تزسن در این تحقیق
در  گاماآلومینااگر تهیه استفاده گردید.  ي احتراقکروویو برامواج مافوق صوت براي تهیه ژل و میهاي افناوري

گــردد کــه در نتیجــه آن دمــاي یمدماي پایین مدنظر باشد استفاده از محیط التراسوند براي تهیه ژل توصیه 
بــه کمــک  انجــام احتــراقنتــایج آزمایشــات نشــان داد کــه یابــد. مــیکاهش  C 100کلسیناسیون به میزان 

 زارنــگتواند موجب افزایش بازدهی جــذب عامــل می  C 800کروویو و کلسیناسیون پیش ماده در دماي می
تهیــه پــیش مــاده  .ایش تخلخــل ســطح ذرات اســتناشی از افزایش سطح ویژه به دلیــل افــز این تغییر شود.

کروویو انجام شود چرا که در ایــن صــورت مافوق صوت و هم توسط احتراق در میتواند هم به کمک امواج مین
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انجــام فتــه شــده، رکــار گههــاي بــاز بین فنــاوري اي در بازدهی جذب مشاهده خواهد شد.افت قابل ملاحظه
  .است گاماآلومینادر تهیه پودر  حیتکروویو داراي ارجاحتراق به کمک می

  

  تشکر و قدردانی 
هاي نفتی ایران به انجام رسیده است. بدین وسیله پالایش و پخش فرآوردهملی این تحقیق با حمایت شرکت 

  دارند.مینویسندگان مراتب تشکر و قدردانی خود از شرکت مذکور را اعلام 
  
  

  ها فهرست علائم و نشانه
 C (mg/l)  عد از جذب غلظت متیلن بلو ب

 C0 (mg/l)  غلظت متیلن بلو قبل از جذب

 R  بازده جذب
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