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 Abstract     In this research, transparent alumina ceramic was synthesized through the Spark Plasma Sintering 
(SPS) process. In this respect, its chemical deposition in the presence of Magnesium Nitrate and Lanthanum 
Nitrate, as the sintering agents, was surveyed. For this purpose, two types of alpha alumina powders (200 and 
1000 nm) were used to prepare samples containing 100 ppm Magnesium Oxide and 100 ppm Lanthanum Oxide. 
In the chemical deposition process, the pH factors were compared, and the absence of powder calcination was 
investigated. In order to evaluate the phases, the samples were compared before and after SPS using X-Ray 
Diffraction (XRD) analysis, and deliberation of the microstructure was done using Field Emission Scanning 
Electron Microscopy (FESEM) analysis. Further, SPS was performed at 1500 °C at the rate of 50 °C/min under 
the pressure of 70 MPa for 15 min. The results of the IR transmittance test showed that the pH was adjusted and 
calcination was performed in 65 % of the 200-nm sample. EDS-Line analysis was then done to determine the 
mechanism of the sintering aids. The obtained results revealed the placement of Lanthanum oxide along the 
Alumina grain boundaries and  the exclusion of the growth of Alumina grains during the sintering process while 
Magnesium oxide formed a spinel lattice to increase the density of alpha Alumina. Of note, pH adjustment and 
calcination reaction had significant effects on the enhanced transparency of the samples produced through the 
chemical deposition process. 
 

   https://doi.org/10.30501/jamt.2023.380195.1265              URL: https://www.jamt.ir/article_168519.html 
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1. INTRODUCTION 

Fabrication of transparent ceramics has significantly 
drawn researchers’ attention in recent years. According 
to a study by Abbas Zadeh, in case Al2O3 nanopowder 
was used with MgO and La2O3 as the sintering aides, 
increasing the percent of MgO from 0.1 up to 0.15 wt % 
led to the formation of the secondary phases that 
degraded the transparency of the samples. He further 
observed that introduction of La2O3 sintering aid would 
enhance the light transmission of the sample up to 60 % 
[1]. The introduction of magnesium oxide, lanthanum 
oxide, yttrium oxide, zirconium oxide, and other rare 
earth elements, as the sintering aides, to the Alumina 
powder via different methods (e.g., mechanical alloying, 
chemical deposition, etc.) enhanced the light 
transmission. Alumina transparency can be greatly 
improved by reducing the light scattering points, such as 
grain boundaries, cavities, and pores [2]. Upon 
increasing the content of magnesium oxide, the 
probability of the formation of the secondary spinel 
phases within the grains will increase, and this defect 
tends to scatter the light, thereby reducing the 
transparency of alumina ceramic. Increasing the percent 
of lanthanum oxide, however, helps obtain alumina with 

nonporous grains and a fine and compact structure. In 
the presence of the magnesium oxide, movements along 
the grain boundaries are limited by the spinel phase. In 
case the sintering temperature rises above 1700 °C, 
magnesium oxide is evaporated and consequently, 
emission of the magnesium oxide vapour from the 
sample surface results in inconsistent particle growth, 
thus lowering the light transmutation. The particle size 
decreases by adding lanthanum oxide [3]. The 
lanthanum oxide stabilizes the alumina grain boundary 
due to the large difference in the atomic radius. It should 
be noted that this stabilization is achieved upon 
complete placement of the lanthanum oxide along the 
alumina grain boundary. Lanthanum oxide tends to slow 
down the movements along the alumina grain 
boundaries so that the pores will no longer remain within 
the alumina grains. In fact, when the boundary 
movement rate equals the pore movement rate, the pores 
will remain within the grain boundaries where they join 
one another and then disappear. 
 
2. MATERIALS AND METHODS 

Commercial-grade 200-nm alpha alumina powder 
(purity: 99.99 %, a product of US-nano Company, 
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average particle size: 200-300 nm, specific surface area: 
12.8 m2/g) and 1000-nm alpha alumina powder (purity: 
99.99 %, a product of US-nano Company, average 
particle size: 800-1000 nm, specific surface area: 8.9 
m2/g) as well as the sintering alides of magnesium 
nitrate and lanthanum nitrate with the purity of 99.99 % 
were procured from Sigma Aldrich Company. Phase 
characterization of the alumina powders was done using 
a Philips XRD apparatus operating in CuKα mode at 40 
kV. As the sintering aids, 100 ppm of magnesium nitrate 
and lanthanum nitrate were completely dissolved in 
deionized water, and the effects of pH adjustment on the 
transparency of the 200-nm alpha alumina sample were 
investigated. In order to precipitate the magnesium 
nitrate and lanthanum nitrate in the form of La (OH)3 
and Mg (OH)2, the pH was adjusted to 9.5. The effect of 
calcination on the produced 200-nm powder was also 
evaluated. In general, calcination was done at 800 °C for 
a period of 120 min to release NO3 gases and convert the 
hydroxide of the sintering aid metals into the 
corresponding metallic oxides. Sintering was also 
performed at 1500 °C through the SPS 6010 at the 
heating rate of 50 °C/min within the holding time of 15 
min under the pressure of 70 MPa. During the 

preparation of a disk of 2 cm in diameter, they were 
polished and subjected to IR light transmittance test by 
means of a Lumex InfraLUM FT-08 FTIR spectrometer. 
EDS-Line analysis was further performed to determine 
the mechanism of the sintering agent. 
 
3. RESULTS AND DISCUSSION 

PH Adjustment leads to the precipitation of 
magnesium nitrate and lanthanum nitrate salts (Mg 
(OH)2 and La (OH)3, respectively), and calcination 
before SPS releases NO3 gases and converts hydroxide 
of the sintering aid metals into the corresponding 
metallic oxides, which itself affects the sample 
transparency. Figure 1 demonstrates the effect of this 
process on the IR transmittance. Through pH 
adjustment, the IR transmittance of 65 % at the 
wavenumber of 1500 1/cm was achieved while the 
corresponding figure was 60 % when no pH adjustment 
was applied. This indicates an enhancement in the IR 
transmittance with pH adjustment. Moreover, at the 
wavenumber of 1500 1/cm, elimination of the 
calcination stage reduced the IR transmittance. 

 

 
Figure 1. Images of the 200-nm alpha alumina samples upon sintering at 1500 °C: (A) without pH adjustment, and (B) with pH 

adjustment, on solutions containing the sintering agent salts 
 
 

 
Figure 2. Images of the 200-nm alpha alumina samples upon sintering at 1500 °C: (A) with pH adjustment and calcination and (B) 

without pH adjustment and without calcination in solutions containing the sintering aid salts 
 
4. CONCLUSION 

The IR light transmittance depends on the sintering 
temperature and time. In the case of the 1000-nm 
sample, excessive particle growth led to an IR 
transmittance of only 5 % (which is pretty insignificant) 
at the wavenumber of 1550 1/cm. On the contrary, in the 
200-nm sample, the limited presence of pores and 

particle growth upon sintering resulted in an IR light 
transmittance of 65 % at the same wavenumber of 1500 
1/cm. 
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 : مقاله خچهی تار
 17/10/1401: هیاول ثبت
 10/12/1401: شده  اصلاح نسخۀ افتیدر

 1401/ 12/ 23پذیرش علمی: 

تولید شد.   (SPS)اي پلاسما جوشی جرقهآلومیناي شفاف با فرایند تف سرامیک ، در این پژوهش     هدیچک 

-تفها با استفاده از روش رسوب شیمیایی در حضور کمک فرایند تولید این سرامیک  ، راستا، در تحقیق حاضرین درا
نانومتر)   1000و  200آلومینا با اندازه ذرات (-هاي نیترات منیزیم و نیترات لانتانیوم و با استفاده از پودر آلفاجوش

درجه سلسیوس خشک شد    80صل از پودر آلومینا، نیترات منیزیم و نیترات لانتانیوم، در دماي  دوغاب حاانجام شد.  
  د یاکس ppm 100 با سوسپانسیون از نانوذرات آلومینا ،منظورنیابه .درجه سلسیوس انجام شد 800و کلسیناسیون در 

 منظوربه  .شدند دیتولهاي نیترات منیزیم و نیترات لانتانیوم با استفاده از نمک ومیلانتان دیاکس ppm 100 و میزیمن
 ) XRD(ي پراش پرتوي ایکس  آزمونهاها  یدشده، بر روي نمونهتولپودرهاي  و ریزساختاري   ارزیابی خواص ساختاري

درجه سلسیوس،   1500 جوشی در دمايانجام شد. تف )FESEM(یدانی نشر م و میکروسکوپ الکترونی روبشی 
قرمز نشان داد که در حضور  مگاپاسکال انجام شد. آزمون عبور نور مادون 70فشار دقیقه و  15زمان نگهداري مدت
حاصل شد. نمونه   درصد  65نانومتر،  200هاي اکسیدهاي منیزیم و لانتانیوم، عبور نور در نمونه جوشتفکمک
درصد دانسیته تئوري   96یته بالک این نمونه شده، از شفافیت بسیار کمی برخوردار شد و دانس SPS نانومتر  1000

ها و نیز جلوگیري  واسطه افزایش چگالی نمونهها بهجوشتفآلومینا را شامل شد. از سوي دیگر، حضور کمک-آلفا
-تفتعیین سازوکار کمک  منظوربهجوشی سبب ایجاد شفافیت در سرامیک تولیدي شد. از رشد دانه در مرحله تف

هاي آلومینا قرار گرفته و از رشد دانه  انجام شد و نشان داد که اکسید لانتانیوم در مرزدانه EDS-Lineها آنالیز جوش
آلومینا را  -جوشی ممانعت کرده است و اکسید منیزیم با تشکیل شبکه اسپینل افزایش چگالی آلفاآلومینا در طی تف

و عملیات کلسیناسیون   pHتنظیم    ،ینهمچن  شده است.ها  درپی داشته است و همین سازوکار منجر به شفافیت در نمونه 
شده   cm   1550/1درصد در عدد موجی  65به    60قرمز از  در روش رسوب شیمیایی منجر به افزایش عبور نور مادون

 است. 
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 ،آلومینا

 ، رسوب شیمیایی
 ،شفاف
 ،عبور
 جوش تفکمک

 

 مقدمه -1

هاي شفاف آلومینایی بسیار مورد توجه  تولید سرامیک
زاده با استفاده از  عباسهاي بررسیمحققین قرار گرفته است. 

 يدهایاکسهاي جوشتفکمک و  3O2(Al(نانوپودر آلومینا 

 
 

افزایش اکسید  که  داد نشان 3O2(La( ومیلانتان و (MgO) میزیمن
درصد وزنی منجر به تشکیل فازهاي  15/0به  1/0از  منیزیم

هاي ریزساختار شده که این امر باعث کاهش  ثانویه درون دانه 
ها شد. همچنین مشاهده کردند که با افزودن اکسید  شفافیت نمونه 

لانتانیوم، مقدار سختی و چگالی افزایش یافته و میزان عبور نور 
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هاي  جوشتفافزودن کمک .]1[استدرصد رسیده  60به 
 دیاکساکسیدهاي منیزیم، لانتانیوم، ایتریم، زیرکونیوم و سایر 

هاي مختلف ی به پودرهاي آلومینا با روشخاک نادر  عناصر
کاري، رسوب شیمیایی و غیره منجر به افزایش درصد آسیاب

عبور نور شده است. در شفافیت آلومینا، کاهش مراکز پراکندگی 
ها بسیار اهمیت دارد ها، حفرات و تخلخلمرزدانه ازجملهنور 

. با افزایش مقدار اکسید منیزیم، احتمال تشکیل فازهاي ثانویه  ]2[
عامل   عنوانبهها افزایش یافته و این نقص اسپینل درون دانه

شود. با  پراکندگی نور، باعث کاهش شفافیت سرامیک آلومینا می
هاي بدون تخلخل و  افزایش اکسید لانتانیوم، آلومینا با دانه

اکسید منیزیم از   در حضورشود.  ساختار ریز و فشرده حاصل می
شود. با افزایش  یله فاز اسپینل جلوگیري میوسبهحرکت مرز دانه  

سلسیوس، اکسید  درجه 1700تر از جوشی به بالادماي تف
منیزیم تبخیر شده و بخار اکسید منیزیم از سطح نمونه باعث  

با   شود.درصد عبور نور می و کاهش ها رشد غیر پیوسته دانه
. اکسید ]3[یابد افزودن اکسید لانتانیوم اندازه دانه کاهش می

دلیل تفاوت  و این امر به لانتانیوم مرزدانه آلومینا را پایدار کرده
است که با حضور کامل اکسید  زیاد در شعاع اتمی حاصل شده

هاي  انهشود. حرکت مرزدلانتانیوم در مرز دانه آلومینا حاصل می
ها درون  شود و تخلخل آلومینا توسط اکسید لانتانیوم کند می

که سرعت حرکت یهنگامو  مانندهاي آلومینا باقی نمیدانه
ها  ها یکسان باشد، تخلخل تخلخل با سرعت حرکت مرزدانه

  . شوندیکدیگر ملحق و حذف میدرون مرز دانه باقی مانده و به
اظهار کرد درصد تخلخل در نمونه داراي عوامل  ]4[ 1استوئر

آلومینا خالص -کمتر از نمونه آلفا  )3O2,La3O2MgO,Y( افزودنی  
عناصر ایتریم و لانتانیوم پر   لهیوسبه مرزدانه نواحی  درواقعشد. 

کم بودن مقدار این عناصر تشکیل    لیدلبهشده و مراکز فاز ثانویه  
، استفاده  هاپژوهش نشده و عبور نور بهبود یافته است. در سایر 

ي هاکیسرامدر ساخت  پلاسما ياجرقه یجوشتفاز فرایند 
-ها در فرایند تفدانه  هیرویبآلومینایی شفاف نشان داد که رشد  

ي و شفافیت ندارد و نرخ  ریپذ تراکمجوشی اثر مطلوبی بر 
منجر به  پلاسما ياجرقه یجوشتفافزایش دما در فرایند 

 تر شده است. ریزساختار همگن
دو اندازه ذره مختلف پودر  ریتأث برعلاوه در این مقاله 

 
1 Stoer 

و   pH لیقب ازنانومتر)، عواملی  1000و  200ینا (آلوم-آلفا
-مادونآنها بر شفافیت ظاهري و عبور نور  ریتأث کلسیناسیون و 

ي که حاصل شده این است که با  اجهینتبررسی شده است.    قرمز
و کلسیناسیون پودر، نمونه هم از لحاظ ظاهري   pHکنترل 
جوشی  بعد از تف  قرمزمادون   نورعبور    کهنیاشده و هم    ترشفاف 

درصد افزایش  65به  60نانومتر از  200آلومیناي -در نمونه آلفا
 یافته است.

 

 روش تحقیق -2
 99/99خلوص نانومتر ( 200آلومیناي تجاري -پودر آلفا

تا   200متوسط اندازه ذرات ، US-nanoتولید شرکت  درصد،
-آلفا  ،)مترمربع بر گرم  8/12  دنانومتر و سطح ویژه در حدو  300

-USتولید شرکتدرصد،    9/99خلوص    نانومتر (  1000  يلومیناآ

nano  ، نانومتر و سطح ویژه  1000تا  800متوسط اندازه ذرات
هاي نیترات منیزیم و جوشتف) و کمکمترمربع بر گرم 9/8

سیگما  درصد ساخت شرکت  99/99نیترات لانتانیوم با خلوص 
قرار گرفته است. فازیابی پودرهاي آلومینا با   مورداستفادهآلدریچ  

 ل(مد )XRD( 2ایکس يسنج پرتواستفاده از دستگاه پراش
CuKα ،Philips ، 40 تف) انجام شده است. کمکلوولتیک-

   ppmمیزانبه  هرکدامهاي نیترات منیزیم و نیترات لانتانیوم  وشج

و تنظیم و عدم تنظیم   ندکامل حل شد  طوربهدر آب دیونیزه    100
pH   قرار   یبررس موردآلومینا -نانومتر آلفا 200بر شفافیت نمونه

توزین نیترات منیزیم و نیترات   باابتدا    pHتنظیم    منظوربهگرفت.  
 ،لیترمیلی 100حجم ها را در آب دیونیزه بهلانتانیوم، این نمک
این محلول  pHدقیقه،  5-10پس از گذشت کامل حل کرده و 

 کمکم. پس از آن پودر آلومینا  شدنمکی با افزودن آمونیاك تنظیم  
 .شدبه محلول اضافه  

نیترات منیزیم و  دادن  رسوب منظوربه  ، کلی حالت در
بر   pHعدد  3La(OH) ، 2Mg(OH) صورتبهنیترات لانتانیوم 

عملیات  انجام عدم نیز انجام و  ریتأثتنظیم شده است.   5/9روي 
نیز بررسی شد.   دشدهیتولنانومتر    200کلسیناسیون بر روي پودر  

  به  سلسیوسدرجه  800کلسیناسیون در دماي  ،کلیصورتبه 
و تبدیل  3NOآزاد شدن گازهاي  منظوربه ساعت  2مدت 

2 X-Ray Diffraction 
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جوش به اکسید فلزي مطابق با  تفهیدروکسید فلزات کمک
 صورت گرفت. )2(و   )1ي (هاواکنش

 

Mg (NO3)2 + 2 NH4OH → Mg (OH)2 + 2 NH4NO3      (1) 
 
La (NO3)3 + 3 NH4OH →La (OH)3 + 3 NH4NO3         (2) 

 

 spsپلاسما با استفاده از دستگاه  ياجرقهجوشی تف

درجه  50با نرخ  سلسیوسدرجه  1500، در دماي 6010
دقیقه و میزان فشار   15نگهداري  زمانمدت ،بر دقیقه سلسیوس

-به(  شدههیتههاي  قرص  ویر سطحامگاپاسکال انجام شد. تص  70
با استفاده   ،سازي نهاییبعد از پولیش و آماده )متریسانت 2طر ق

 تهیه شدند.   EOS 4000Dمدل   canonاز دوربین
                با استفاده از قرمزمادون درصد عبور نور 

)FTIR-Infralum FT-08, LUMEX(  .ن یهمچنانجام شد 
  EDS-Line  زیآنال  و  يریگاندازه روش ارشمیدس  دانسیته بالک به

 ها انجام شد.جوشتفعملکرد کمک  سازوکارتعیین منظور به 
 

 نتایج و بحث -3
 200  يآلومینا-آلفا  کسیا  يپرتو، الگوي پراش  )1(شکل  

اکسید منیزیم و  هايجوشتفهمراه با کمکنانومتر  1000و 
  پلاسما   ياجرقه  یجوشتففرایند    قبل و بعد از اکسید لانتانیوم را  

هاي ، تمام پراش)الف و ب-1در شکل ( .دهدمینشان 
-منطبق بر قلهنانومتر  1000و  200آلومیناي -هاي آلفانانوپودر

و  هستند ) 71-1124ایکس  يآلومینا (با کارت پرتو -اي آلفاه
 و نانومتر =297/1c نانومتر، =47544/0a=b پارامتر شبکه

 .باشدیمگوش شش صورتبهآلومینا -آلفا بلورياختار  س

  SPSهاي  ایکس نمونه   ي الگوي پراش پرتو   ) ج و د - 1(   شکل 

با   ست، آلفا پایدارترین فاز آلومینا  ازآنجاکه . دهد می شده را نشان 
کم   به باتوجه تغییر فازي مشاهده نشده است و  گونه چ ی ه افزایش دما 

مربوط به   هاي قله  ، استفاده  مورد هاي جوش تف بودن درصد کمک 
ایکس ظاهر   ي اکسید منیزیم و اکسید لانتانیوم در آنالیز پراش پرتو 

ها، هیچ نوع  کس این نمونهای يدر آنالیز پراش پرتو نشده است.  
افزایش یافته    ها قله شدت  و    همشاهده نشد  شدههیتجزفاز اضافی یا  

 است. 
  سلسیوس درجه    800، انجام کلسیناسیون در دماي  ) 2( شکل  

. عملیات  دهد می ساعت در این دما نشان    2زمان ماندگاري  مدت با    را 

پلاسما، منجر به آزاد  اي  جوشی جرقه - کلسیناسیون قبل از فرایند تف 
نیز  انجام و    ر ی تأث جوش شده و  تف از پودرهاي کمک   3NO  گاز   شدن 

بررسی شده   قرمز نور مادون عدم انجام این عملیات بر میزان عبور 
هاي  رسوب کردن نمک  منظور به  pHتنظیم  ر ی تأث  ن ی همچن است. 

ز  نی  قرمز نور مادون نیترات منیزیم و نیترات لانتانیوم بر درصد عبور 
 قرار گرفته است.   ی بررس   مورد 

 

 
از    قبل نانومتر    1000الف)   ، آلومینا - الگوي پراش پرتوي ایکس آلفا   . 1شکل  

SPS ،   (نانومتر قبل از    200بSPS  (از    بعد نانومتر    1000، جSPS    200د) و  
 SPSنانومتر بعد از  

 

 
نمودار دماي کلسیناسیون پودرهاي آلومینا بعد از فرایند  .2شکل 

 رسوب شیمیایی
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-تف، چرخه اعمال دما و فشار در فرایند )3(در شکل 
جوشی  نشان داده شده است. دماي تفپلاسما  ياجرقه یوشج

درجه   50، نرخ گرمایشدرجه سلسیوس 1500در هر دو نمونه 
مگاپاسکال   70ه و بیشترین فشار اعمال شد سلسیوس بر دقیقه

 است.
 

 
  ي ا جرقه   ی جوش تف نمودار تغییرات دما و فشار در فرایند    . 3شکل  

 پلاسما 

 
 200آلومیناي -تصویر میکروسکوپی آلفا )4(شکل 

ساعت در دماي  1مدت نانومتر را بعد از حکاکی حرارتی به
. مطابق با این تصویر نواحی دهدمینشان    سلسیوس  درجه  1200

  شکل دانه قابل شناسایی است. ریزساختار بیشتر بهمرزدانه و 
کروي و در برخی  هاي شبهگوش همراه با دانههاي ششدانه

 . شودمی دیده شکلی بنامنظم و  صورتبه هایی دانه ،نواحی
 

 
  ، نانومتر   200آلومیناي  - تصویر میکروسکوپی الکترونی روبشی آلفا   . 4شکل  

 یک ساعت   مدت درجه سلسیوس به   1200شده در دماي  حکاکی حرارتی 

  ، تغییرات غلظت)5(در شکل    EDS-Lineمطابق با آنالیز  
ها و روي  در نواحی مرزدانه  ومیلانتانو    ژنیاکس،  میزیمن،  آلومینیوم

  قرار گرفته است.   یبررس  موردنانومتر    1000و کنار دانه آلومیناي  
 بررسی تغییرات غلظت منظوربه  شدهیطمسیر  )الف-5(شکل 

 دانه کیب) از -5(در شکل از عناصر  کیهر دهد. را نشان می
-دانه رد شده و به دانه مجاور نقطه آلومینا شروع شده و از مرز

طیف  دهندهنشان ، )ج -5در ( EDSو آنالیز  است گذاري شده
جذبی عناصر اکسیژن، لانتانیوم، منیزیم و آلومینیوم است. مطابق  

درصد  99شامل بیش از (ترکیب شیمیایی  برطبقبا این آنالیز و 
، شدت اکسیژن و آلومینیوم در مقایسه با منیزیم )اکسید آلومینیوم

نمودار شکل    برطبقو لانتانیوم بسیار بالاتر نشان داده شده است.  
 ، که روي دانه آلومینا مسیریابی شده است درابتداالف) -5(

میکرون  5/3 شده ی طغلظت آلومینیوم بسیار بالاست. فاصله 
 نایدانه آلوم  يبر رو  و  نانومتر  200عنوان نمونه، در فاصله  بهاست.  

 کیعناصر است. با نزد  ریبالاتر از سا  ومینیو آلوم  ومیغلظت لانتان
کمتر  مرزدانهکمتر شده و در  ومیغلظت لانتان ، شدن به مرزدانه

یکسان است و   شدهی طمسافت  درکل غلظت منیزیم .استشده
وجود عنصر منیزیم روي دانه آلومینا و در   دهندهنشان این 

یکنواخت در کل نمونه   طوربه ها و پخش شدن این عنصر  مرزدانه
نانومتر)   103/0( La+3و  نانومتر) Al )053/0+3 شعاع یونیاست

 دیاکس حضور کامل، یونی شعاع ادیز اختلاف نیا واست 
 .دکنتوجیه میرا هاي آلومینیم دانهدر مرز ومیلانتان

جوش تفتوصیف کرد که کمک  گونهنیا توان  بنابراین می
اکسید منیزیم با قرارگیري روي و کنار دانه آلومینا، منجر به 
افزایش چگالی شده و اکسید لانتانیوم با قرارگیري در نواحی 

و  کردهمرزدانه از رشد دانه آلومینا در دماهاي بالا جلوگیري 
آلومینا و پایدارکننده شبکه کننده از رشد دانه ممانعت عنوانبه 

منجر به افزایش   سازوکارو این    کند عمل می)  4O2MgAlاسپینل (
هاي اکسید منیزیم و جوشتفها در حضور کمکشفافیت نمونه 

جوشی، رشد دانه  فرایند تف یندرح . شداکسید لانتانیوم خواهد 
ولی فاز اسپینل یک فاز  ؛شودها میمنجر به حرکت مرزدانه

کند. جدایش ها ممانعت میسخت است و از حرکت مرزدانه
MgO   تف  یندرحهاي آلومینا را  شده در مرزدانه، رشد دانهحل-

 کند.وشی کنترل میج
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شده در دماي جوشیهاي اکسید منیزیم و اکسید لانتانیوم تفجوشتفنانومتر همراه با کمک 1000آلومیناي -نمونه آلفا EDS-Lineآنالیز  .5شکل 
ج) آنالیز  و شدهیبرحسب مسافت ط میزیمن وم،ینیآلوم وم،یلانتان ژن،یاکس عناصرغلظت  راتییتغب)  شدهیطالف) مسافت  ،درجه سلسیوس 1500

EDS 
 

مربوط به تصاویر میکروسکوپ الکترونی )  7(  و)  6(شکل
نانومتر   1000و    200آلومیناي  -عبوري نشر میدانی پودرهاي آلفا

هاي نمکی نیترات منیزیم و نیترات جوشتفهمراه کمکبه
لانتانیوم است. مطابق با این تصاویر شکل پودرها با انجام  

بدون تغییر  سلسیوسدرجه  800عملیات کلسیناسیون در دماي 
  200در نمونه    ویژه بهچسبیدگی پودرها  همبه ولیکن    ؛مانده است

آلومینا بیشتر است. رشد دانه  ، ترکوچکبا اندازه ذرات  ،نانومتر
در این دما بسیار کم و ناچیز است. تغییر رنگ از سفید به 

  آمده وجود بهخاکستري تیره در هر دو نمونه در اثر افزایش دما 
 200آلومیناي - شکل پودر آلفا تصاویر، ایندر  نیهمچناست. 

مکعب مستطیل   صورتبهنانومتر    1000کروي و پودر  نانومتر شبه
 است.

و انجام عملیات  pHتنظیم  ریتأث، )9(و ) 8( شکلهايدر 
 بررسی نانومتر  200آلومیناي -کلسیناسیون پودر بر شفافیت آلفا

 شده است. 
هاي نیترات منیزیم و ، منجر به رسوب نمکpHتنظیم 

خواهد شد و   3La(OH)و    2Mg(OH)  صورتبهنیترات لانتانیوم  
اي پلاسما، باعث  جوشی جرقهعملیات کلسیناسیون قبل از تف

-تفو تبدیل هیدروکسید فلزات کمک  3NOآزاد شدن گازهاي  
بر   رگذاریتأثشود که خود از عوامل وش به اکسید فلزي میج

این عملیات بر میزان   ریتأث  )10(هاست و در شکل  شفافیت نمونه
میزان عبور ،   pHبررسی شده است. با تنظیم  قرمزمادون نور  عبور  

به    pHو بدون تنظیم  درصد    65) به  cm  1500/1عدد موجی (در  
با تنظیم  قرمزمادون نور رسیده است بنابراین عبور درصد  60

افزایش یافته است. همچنین عدم عملیات کلسیناسیون    pHعامل  
            در عدد موجی قرمزمادوننور منجر به کاهش عبور 

)1/cm 1500.شده است ( 
 

 
آلومیناي  - تصاویر میکروسکوپ الکترونی روبشی پودرهاي آلفا   . 6شکل  

  1000آلومیناي  - الف) آلفا   ، شده و قبل از کلسیناسیون رسوب شیمیایی 
 نانومتر   200آلومیناي  - ب) آلفا   و   نانومتر 
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آلومیناي  - تصاویر میکروسکوپ الکترونی روبشی پودرهاي آلفا   . 7شکل  

  1000آلومیناي  - الف) آلفا   ، شده و بعد از کلسیناسیون رسوب شیمیایی 
 نانومتر   200آلومیناي  - ب) آلفا   و   نانومتر 

 
 

 
شده در  جوشی نانومتر تف   200آلومیناي  - هاي آلفا تصاویر نمونه   . 8شکل  
، بر  pHب) تنظیم  و    pHالف) عدم تنظیم    ، درجه سلسیوس   1500دماي  

 جوش تف هاي کمک روي محلول حاوي نمک 
 
 

 
-جوشی نانومتر تف   200آلومیناي  - هاي آلفا تصاویر نمونه   . 9شکل  

و عدم    pHالف) عدم تنظیم    ، درجه سلسیوس   1500ده در دماي  ش 
سازي دوغاب  و کلسیناسیون در فرایند آماده   pHب) تنظیم    و   کلسیناسیون 

 و پودر 

 
نانومتر    200آلومیناي  - قرمز آلفا  آزمون عبور نور مادون   . 10شکل  

  pH  ر ی تأث الف) بررسی    ، درجه سلسیوس   1500شده در دماي  جوشی تف 
کلسیناسیون پودر بر    ر ی تأث ب)بررسی  و  ها  جوش تف محلول نمکی کمک 

 قرمز درصد عبور نور مادون 

 
نانومتر   1000و  200 ي ها نمونه ، ریزساختار ) 11( شکل در 
نانومتر،    200جوشی مورد مقایسه قرار گرفته است. نمونه  بعد از تف 
نانومتر است. در    1000ترین میزان تخلخل نسبت به نمونه  داراي کم 

نانومتر فضاي باز در بین ذرات و عدم همگنی ریزساختار    1000نمونه  
  ر ی تأث . همین عوامل بر روي شفافیت ظاهري نمونه شود می مشاهده 

نانومتر از شفافیت ظاهري   200گذاشته و این نمونه نسبت به نمونه 
قابل مشاهده   وضوح به ) 12( ر شکل برخوردار است که د  ي کمتر 

جذب گرافیت در   دهنده نشان ها هاي سیاه بر روي نمونه است. دانه 
در هر دو نمونه   ن ی همچن اي پلاسما است. جوشی جرقه فرایند تف 

جوشی بر  عملیات کلسیناسیون قبل از تف  شده و کنترل  pHعامل 
نانومتر داراي شفافیت   1000انجام شده است. نمونه  پودرها روي 

نانومتر است. علت این عدم شفافیت به    200کمتري نسبت به نمونه  
که منجر    باشد می   مربوط نانومتر    1000تر بودن اندازه ذرات پودر  بزرگ 

جوشی  اي بیشتر بعد از تف دانه به رشد دانه بیشتر و وجود منافذ باز بین 
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چگالی نمونه کاهش یافته و از میزان شفافیت   ه ج ی درنت و است شده 
 آن کاسته شده است. 

 

 
- تصاویر میکروسکوپی الکترونی روبشی نشر میدانی آلفا   . 11شکل  

  1500شده در دماي    SPSنانومتر،    1000ب) و  نانومتر    200لومیناي الف)  آ 
 درجه سلسیوس 

 
 

 
 و نانومتر 200آلومیناي الف) -هاي آلفاتصاویر نمونه .12شکل 

 درجه سلسیوس 1500شده در  SPSنانومتر،  1000ب) 

 
در عدد موجی   قرمزمادون  نور، میزان عبور  ) 13(  در شکل

)1/cm 1550 ( و در نمونه  درصد  65، نانومتر 200نمونه در
 است. آمده دستدرصد به 5، نانومتر 1000

، نرخ  قرمزمادون نور   بر عبور در ناحیه  رگذاریتأثاز عوامل  
جوشی خواهد بود و نرخ گرمایش آهسته  تف گرمایش و زمان 

بالاتر  قرمزمادون نورعبور جوشی بالاتر منجر به و زمان تف
  ،جوشیهاي آلومینا در طی تفتر شدن دانه خواهد شد. با بزرگ

که مناطق کارآمدي در پراکندگی  شودمی حفرات و منافذ ایجاد
را کاهش   قرمزمادونهستند و میزان عبور نور  قرمزمادون نور 
  در شکل  شدهارائه تصاویر میکروسکوپی  به باتوجه دهند. می

ها بعد  نانومتر، حفرات بیشتري در بین دانه  1000، در نمونه  )11(
جوشی وجود دارد و این عوامل منجر به کاهش میزان از تف

 در این نمونه شده است.  قرمزمادونعبور نور 
 

 
آلومیناي -آلفا قرمزنور مادون مقایسه درصد عبور  .13شکل 

آن تنظیم و کلسیناسیون  pHنانومتر، که  1000نانومتر ب)  200الف) 
 انجام شده است

 

 يریگجهینت -4
پارامترهاي فرایند رسوب شیمیایی  ریتأثدر این پژوهش 

  قرمز نور مادونو کلسیناسیون پودر بر عبور  pHعامل  ازجمله

 قرار گرفت. یموردبررس

و انجام کلسیناسیون، منجر به افزایش عبور  pHتنظیم  •
 200و افزایش شفافیت ظاهري در نمونه    قرمز نور مادون

 65به  60از  قرمز نور مادوننانومتر شد و میزان عبور 
 .رسید cm 1500/1در عدد موجی درصد 
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جوش اکسید منیزیم با تفعملکرد کمک سازوکار •
ي سطح آلومینا منجر وقرارگیري در کنار دانه آلومینا و ر 

آلومینا  -آلفابه تشکیل شبکه اسپینل و افزایش چگالی 
شد و اکسید لانتانیوم با قرارگیري در نواحی مرزدانه  

کننده از رشد دانه آلومینا عمل کرد و ممانعت عنوانبه 
منجر به افزایش شفافیت در هر دو نمونه    سازوکارهااین  
 نانومتر شد. 1000و  200

زیادي بر شفافیت ظاهري   ریتأثاندازه ذرات پودر آلومینا   •
دارد و با بزرگ   پلاسما  ياجرقه  یجوشتف  فرایندبعد از  

اي و رشد دانه دانهشدن اندازه ذرات پودر، حفرات بین
مناطق  عنوانبه که شدجوشی ایجاد آلومینا بعد از تف

و شفافیت ظاهري نمونه را   ندپراکندگی نور عمل کرد
 کاهش دادند.

جوشی به دما و زمان تف قرمزنور مادون میزان عبور  •
نانومتر،   1000هاي نمونه  و با رشد زیاد دانه  داردبستگی  

در عدد  درصد  5به  قرمزنور مادونمیزان عبور 
رسید که این میزان عبور بسیار ناچیز    cm   1550/1موجی
بودن   کمتردلیل نانومتر به 200در نمونه  ،درمقابلاست. 

  ، جوشیبودن رشد دانه بعد از تف  کمترمیزان حفرات و  
در این عدد درصد  65به  قرمزنور مادون میزان عبور 
 .موجی رسید

 اسپینل واکنش اکسید منیزیم و آلومینا، ترکیب بهباتوجه  •
)4O2MgAl( شود. این ساختار منجر به  کیل میش ت

فاصله ، MgOچنین با وجود هم شد؛افزایش چگالی 
ها کاهش یافت و جاهاي خالی در نمونه کمتر تخلخل

تر و چگالی بالک نمونه به چگالی تئوري نزدیک شد
 . یافتو بنابراین عبور نور بهبود  شده
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فناوري  لبز نت از ستاد نانو پژوهانه استرکی بابت جذب 
 .کننداسلامی ایران تشکر میجمهوري 
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 Abstract     In the present research, a polymer, derived from the natural cellulose, grafted graphene oxide 
(CCG) bio-nanocomposite was prepared, and its efficiency as a targeted carrier was measured for loading 
curcumin, i.e., an anti-cancer drug. The structural and surface properties of CCG were examined using FESEM, 
BET, and FTIR techniques. In this research, Response Surface Method (RSM) along with the central composite 
design was employed to optimize the parameters such as the pH, contact time, and initial drug concentration, all 
affecting the drug adsorption on the composite. The central composite design results indicated that a second-
order equation can properly fit the experimental data with a coefficient of determination of 0.9845 and                      
p < 0.0001. The maximum adsorption (70 %) was achieved at pH = 6, contact time of 60 min, and initial 
concentration of 20 mg L−1. The drug release from the CUR@CCG nanocarrier at pH = 5.6 was significantly 
higher than that at pH = 7.4, demonstrating the effectiveness of the system in the cancer cell environment. The 
MTT assay was conducted to assess the cytotoxicity of CUR, CCG, and CUR@CCG on two cell lines including 
the normal (MCF 10A) and breast cancer (MDA-MB 231). The cytotoxicity of CUR@CCG at the concentration 
of 96 μg mL−1 for 24 h on MDA-MB 231 was almost 45 %, slightly lower than the free CUR (50 %). According 
to these results, the CCG bio-nanocomposite can be utilized as a biocompatible nanocarrier for targeted delivery 
of the CUR anti-cancer agent. 
 

   https://doi.org/10.30501/jamt.2023.384889.1268                URL: https://www.jamt.ir/article_180303.html 

Keywords: 
Polymer Composite, 
Central Composite Design, 
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Targeted Drug Delivery 

1. INTRODUCTION 

Application of carbon-based materials such as 
graphite (three-dimensional), graphene (two-
dimensional), nanotubes, nanowires, and fullerenes 
(zero-dimensional) has significantly increased over the 
past two decades in various fields such as tissue 
engineering, optics, biosensors, and carriers in the 
delivery of genes and drugs, to name a few. Due to their 
versatility and diversity, graphene and its derivatives are 
a decent candidate for biomedical applications among 
carbon-based materials [1]. 

Nevertheless, graphene-based nanomaterials have 
several drawbacks such as poor water dispersibility, 
limited biocompatibility, insufficient biodistribution in 
living tissues, and quick excretion from the body. In this 
regard, carbohydrate polymers play a significant role in 
pharmaceutical applications owing to their high 
stability, biodegradability, biocompatibility, drug-
loading capacity, and safety as well as their negligible 
toxicity and controllable features. In order to improve 
their water solubility and bioavailability while reducing 
their toxicity and immune system activities, graphene-
based materials have been conjugated with a variety of 
polysaccharides like hyaluronic acid, cellulose, 
chitosan, starch, and alginate. Graphene-based bio-

nanocomposites enjoy higher drug/gene loading 
capability than pure graphene. Stimuli-responsive 
polymers also provide a proper drug-delivery platform 
with high bioactivity that ensures sustained drug 
delivery at a controlled rate. In the last decades, stimuli-
responsive or smart polymers have gained considerable 
deal of attention [2, 3]. 

This research aims to measure the efficiency of a 
magnetic bio-nanocomposite (CCG) including GO, 
cobalt ferrite, and carboxymethyl cellulose (CMC) as an 
advanced drug delivery system. To this end, CUR was 
loaded on the composite as a therapeutic agent in the 
treatment of breast cancer. The effective variables of 
drug loading namely the pH, contact time, and initial 
drug concentration were optimized based on the 
statistical Response Surface Method (RSM) and Central 
Composite Design (CCD) using the design of 
experiment software. The RSM was employed to select 
the effective parameters for the drug loading process and 
simultaneously evaluate their interaction effects with a 
minimum number of experiments. The sensitivity of the 
carrier to pH was assessed by measuring the drug release 
profile of the carrier at two different pH levels (7.4 and 
5.6, corresponding to physiological and tumor media, 
respectively). Finally, the cytotoxicity levels of the CCG 
composite, free CUR, and CUR@CCG systems on both 
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normal (MCF 10A) and breast cancer (MDA-MB 231) 
cells were compared in-vitro. 
 
2. MATERIALS AND METHODS 

All the applied chemicals, except for CUR, were 
purchased from Sigma Aldrich while CUR (C21H20O6), 
with the molecular weight of 368.38 g mol−1, was 
supplied by Exir Nano Sina Co. A magnetic CCG 
composite was prepared by cross-linking magnetic 
graphene oxide to a bio-polymer. 

Loading of CUR on the CCG composite was 
evaluated by the surface adsorption method in a 
discontinuous manner at ambient temperature with the 
adsorbent dose of 10 mg. The experiments were 
designed to optimize the loading process using RSM-
CCD as implemented in Design Expert software (12.0 
version). Three independent variables include the pH 
range of 4-8 (A), contact time range of 10-60 min (B), 
and initial drug concentration range of 5-35 mg L−1 (C). 
Three levels of +1, 0, and −1 were defined for each of 
the mentioned variables. The adsorption percentage was 
then considered the response. Based on the CCD 
method, 20 tests were designed and conducted under the 
proposed conditions. Drug release was evaluated in 
phosphate-buffered saline (PBS, pH of 7.4 or 5.6) at the 
concentration of 0.9 g L−1 at 37 °C. The MTT assay was 
also carried out to evaluate the cytotoxicity of various 
concentrations (6–96 μg mL−1) of CUR, CCG, and 
CUR@CCG at 37 °C on breast adenocarcinoma (MDA-
MB 231) and normal breast cells (MCF 10A). 
 
3. RESULTS AND DISCUSSION 

Based on the FE-SEM images, formation of a CMC 
polymeric layer on the MGO enhanced the layer 
thickness and surface roughness. Based on the BET 
results, the values of specific surface area, total pore 
volume, and mean pore diameter of MGO at 77 K were 
equal to 77.241 m2g−1, 0.184 cm3g−1, and 9.510 nm, 
respectively. After the formation of CM layers around 
the MGO nanosheets, the total pore volume and specific 
surface area decreased by 18.585 m2g−1 and 0.118 

cm3g−1, respectively. The mean diameter of the CCG 
pores, however, increased up to 25.44 nm. The drug 
loading also showed an increment with an increase in the 
pore diameter. 

The Design Expert-CCD data for loading CUR from 
CCG were fitted with a second-order polynomial. Eq. 1 
shows the optimal model for predicting the adsorption 
percentage based on the text variables. 
 
Adsorption efficiency (%) = +73.35 + 0.9 A + 7.20 B + 2C + 
1.5 AB + 0.5 AC − 4 BC − 12.12 A2 − 3.62 B2 − 7.62 C2          (1) 
 

Moreover, plotting the model-predicted adsorption 
efficiency versus the experimentally obtained values 
showed a straight line with a high correlation (0.981), 
confirming the satisfactory results of the model. At      
pH = 6, contact time of 60 minutes, and initial 
concentration of 20 mg L−1, the maximum CUR 
adsorption percentage was obtained. 

Drug release showed a significant enhancement at    
pH = 5.6, compared to that at pH = 7.4; therefore, about 
79 % of the drug was released from CUR@CCG. Such 
an enhancement in the release of CUR drug in the 
simulated medium of cancer cells suggests the 
successful design of the pH-responsive nanocarrier due 
to the presence of CMC. 

The viability of normal MCF 10A cells was above     
84 % even at high bio-nanocomposite contents (96 μg 
mL−1) (Figure 1). Negligible cytotoxicity of CCG on the 
normal cells can be assigned to the biocompatible CMC 
coating. However, CCG, especially at the concentration 
of 96 μg mL−1, showed relatively high cytotoxicity on 
the MDA-MB 231 cancer cell line such that the viability 
of these cells decreased by 71 % upon exposure to CCG. 
Moreover, CUR@CCG exhibited cytotoxicity on 
MDA-MB 231 at all concentrations despite its lower 
cytotoxicity than that of free CUR. For instance, the 
cytotoxicity percentages of CUR@CCG and free CUR 
(96 μg mL−1) were 45 and 50 %, respectively. The lower 
cytotoxicity of CUR@CCG can be attributed to the 
slower release of CUR from the bio-nanocomposite 
during the MTT assay time (24 h). 
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Figure 1. The viability (%) of (a) MCF 10A and (b) MDA-MB 231 cells incubated with CCG, CUR@CCG, and CUR under 

concentration of 6–96 μg mL−1 for 24 h at 37 °C 
 
4. CONCLUSION 

A CCG bio-nanocomposite was successfully 
synthesized for the delivery of the CUR drug. CCD was 
a suitable method for the optimization of the conditions 
of drug loading on CCG to achieve the highest CUR 
adsorption efficiency. Under optimal conditions, the 
adsorption percentage reached 70 %. Furthermore, CUR 
release from the CUR@CCG nanocarrier was 
significantly higher in the vicinity of the cancer cells 
when compared to the normal cells (7.4). Cytotoxicity 
assessments indicated the negligible toxicity of CCG on 
normal MCF 10A cells, suggesting the high 
biocompatibility of CCG. The cytotoxicity of 
CUR@CCG on the breast adenocarcinoma (MAD-MB 
231) cells was remarkable. Therefore, CUR@CCG can 
be considered a drug nanocarrier with acceptable anti-
cancer activities for the targeted delivery of CUR. 
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 1402/ 03/ 10پذیرش علمی: 

)  CCGمشتق از سلولز طبیعی (گرافن اکسید پیوندخورده با یک پلیمر  نانوکامپوزیت  در این پژوهش، بیو      هدیچک 

همچنین،   شد.هدفمند براي بارگذاري داروي ضدسرطان کورکومین مطالعه  یعنوان حاملتهیه شد و کارایی آن به
) RSMبررسی شد. روش سطح پاسخ ( FTIRو  FESEM ،BETبا آنالیزهاي  CCGهاي سطحی و ساختاري ویژگی

، زمان تماس و غلظت اولیه دارو بر درصد جذب  pHسازي عوامل مؤثر شامل و طرح کامپوزیت مرکزي براي بهینه 
دوم با ضریب درجه  یدارو روي کامپوزیت استفاده شد. نتایج حاصل از طراحی کامپوزیت مرکزي نشان داد که مدل 

     ) در شرایط درصد 70است و بیشینه جذب (هاي تجربی مناسب براي برازش داده  p > 0/ 0001و  9845/0تعیین 
6  =pH نانوحاملبینی شد. درصد رهایش دارو از گرم بر لیتر پیش میلی  20دقیقه و غلظت اولیه  60، زمان تماس 

CUR@CCG  6/5در    =pH    4/7به میزان چشمگیري بیش از    =pH    بود که اثربخشی سامانه در محیط سلول سرطانی
) و سرطانی  MCF 10A(سالم روي دو رده سلولی  CUR@CCGو  CUR ،CCGیت سلولی . اثر سمّدهدرا نشان می 

)MDA-MB 231 پستان به روش (MTT  یت سلولی سمّبررسی شد. اثرCUR@CCG میکروگرم بر   96غلظت  در
  50آزاد ( CURدرصد و کمی کمتر از  45 در حدود  MDA-MB 231هاي سلول بر  ساعت 24زمان  و در لیتر میلی

  داروي  درسازگار و هدفمند زیست  یعنوان نانوحاملبه تواندمی  CCGنانوکامپوزیت بیو درصد) بود. براساس نتایج،
 .شوداستفاده  CUR سرطاندض

 

   https://doi.org/10.30501/jamt.2023.384889.1268       URL: https://www.jamt.ir/article_180303.html 

 : هادواژهیکل
 کامپوزیت پلیمري، 

 مرکب مرکزي، طرح 
 بقاي سلولی،
 هدفمنددارورسانی 

 

 مقدمه -1
بعدي)، کاربرد مواد برپایه کربن از قبیل گرافیت (سه 

بعدي) ها (یکبعدي)، نانولولهها (یکگرافن (دوبعدي)، نانوسیم
هاي  در حوزه  ، در دو دهه گذشته ،ها (صفربعدي)و فولرن 
مانند اپتیک، مهندسی بافت، حسگرهاي زیستی،  گوناگون

به  اي روملاحظهشکل قابل هاي تحویل دارو و ژن بهحامل 
 ،گرافن و مشتقات آن مواد برپایه کربن، از بینافزایش است. 

گزینه مناسبی براي کاربردهاي   ،دلیل تنوع و کاربردپذیريبه 

 
 

 . [1]پزشکی هستندزیست
هاي نامطلوبی  حال، نانومواد برپایه گرافن ویژگیبااین

سازگاري پایین، توزیع نظیر پراکندگی ضعیف در آب، زیست
این   از بدن دارند که  زیستی ناکافی در بافت زنده و حذف سریع

  ،در صورت اصلاح با پلیمرهاي کربوهیدراتی نقاط ضعف،
دلیل پایداري، رفع هستند. پلیمرهاي کربوهیدراتی به قابل 

ت ناچیز،  پذیري، ایمنی و سمیّتخریبسازگاري، زیست زیست
پذیر خود در ظرفیت زیاد بارگیري دارو و خواص کنترل
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رپایه گرافن  . اصلاح مواد ببسیار مهم هستندکاربردهاي دارویی 
ساکاریدها (مانند هیالورونیک اسید، سلولز، کیتوسان، با پلی 
پذیري در آب و تواند به بهبود انحلالآلژینات) می و نشاسته

هاي ها منجر شود. همچنین، نانوکامپوزیتفراهمی زیستی آن
در مقایسه با گرافن خالص، ظرفیت بیشتري   ،زیستی برپایه گرافن
 تر دارو/ژن دارند.براي بارگذاري بالا

هاي هوشمند رهایش دارو جایگزین سامانه  ،امروزه
. در این  شوندمی در نظر گرفتهدرمانی به روش سنتی شیمی
استفاده  یمحرکبهحساس  هاي هوشمند از پلیمرهايسامانه 

 واکنش نشان خود از محیطی محرك چند یا یک که بهشود می

 عامل براساس محركبه حساس دهند. پلیمرهايمی

شوند. می بنديطبقه شود،می  واکنش موجب که ،کنندهتحریک
هاي  پلیمر و گروه نوع به بسته  pHو   دما نور، براي مثال، تغییرات

زنجیره   بروز تغییر یا واکنش در موجب تواندعاملی آن می
 ].3و  2[ شوند پلیمري

متیل آکریلیک اسید و کربوکسیآلژینات، پلیکیتوسان، 
هستند که   pHگو به محرك  هایی از پلیمرهاي پاسخسلولز نمونه 

ممکن است متورم یا متلاشی   (اسیدي یا بازي)  محیط pH بسته به 
سلولز متیل . کربوکسیپاسخ دهند pHو به تغییرات  شوند

)CMC است که از سلولز  یساکارید آنیونی محلول در آب) پلی
هاي هیدروکسیل  گروهشود و با جایگزینی طبیعی مشتق می

 ،آید. این مادهبه دست می – COOH2CH هايسلولز با گروه 
 پذیري ویبتخرزیست  سازگاري،زیست  دوستی،آبدلیل به 

گو یی پاسخ دارو  يهاحامل   هیدر ته  کاربرد وسیعی  ،یت اندكسمّ
هاي در سامانه  CMC، کاربرد این با وجود .[4] دارد pHبه 

استحکام   به  با توجه ،زیرا ؛شده محدود استدارورسانی کنترل
پایین مکانیکی آن، احتمال رهایش دارو به صورت ناگهانی وجود  

  ، و اکسیدهاي فلزيGO د با مواد معدنی مانن CMCدارد. ادغام 
بخشد  علاوه بر استحکام مکانیکی، پایداري آن را نیز بهبود می

[5]. 
متنوعی  پزشکیزیست کاربردهاي  تکبالت فرینانوذرات  

و  ) MRIمغناطیسی ( رزونانسی تصویربرداري در دارورسانی،
 نانوذرات خاصیت این زیرا ؛ها دارندبیماري تشخیص 

دارند. با   متوسطی پذیريمغناطیس و بالا مغناطیسی انیزوتروپی

 
1 Response Surface Methodology 

توان روي نانوصفحات گرافن اکسید می 4O2CoFe قرارگیري
 راندن  طریق که از طراحی کرد ي راهوشمندسیستم دارویی 

 مغناطیسی میدان تحت ،تومور بافت  داخل به دارو  حامل  مؤثر

  برساند  به حداکثر را  هدف بافت درمانی دارو روي  تأثیرهدایتگر،  
[6]. 

ماده فعال زیستی زردچوبه است که  )CUR(کورکومین 
به دست   curcuma longaاز ریزوم گیاه زردچوبه با نام علمی 

از  گوناگونیدر برابر انواع  CURپتانسیل ضدسرطانی  آید.می
هاي دستگاه گوارش، خون، پستان،  ها ازجمله سرطان سرطان 

تخمدان، پروستات، ریه، کولون، سارکوما و تومورهاي مغزي 
ها  از طریق آن  CURهایی که سازوکار نشان داده شده است. 

شود ترکیبی از خواص  موجب مهار تشکیل یا گسترش تومور می
اکسیدانی، ضدالتهابی، ضدرگزایی، مهار سلولی و  تیآن

توان روي  را می CUR .[7] هستندپروآپوپتونیک 
 .بارگذاري کرد pHگو به هاي پلیمري پاسخ نانوکامپوزیت

هدف از این مطالعه ارزیابی کارایی نوعی 
، کبالت فریت و GOشامل  )CCG(بیونانوکامپوزیت مغناطیسی 

CMC  منظور، دارورسانی است. بدین عنوان سامانه پیشرفته به
CUR  عنوان عامل درمانی سرطان پستان روي کامپوزیت به

بارگذاري شد. متغیرهاي مؤثر در میزان بارگذاري دارو شامل  
pHو غلظت اولیه دارو براساس روش آماري سطح   ، زمان تماس

با استفاده  ٢) CCD(مرکزي   مرکب طرح  -هستند    ١) RSM(پاسخ  
روش سطح   ازسازي شد. هدف  افزار طراحی آزمایش بهینهاز نرم
 اثر ارزیابی ومؤثر در فرایند بارگذاري   انتخاب پارامترهاي پاسخ

همچنین، است.  تعداد آزمایش حداقل زمان باها همآن متقابل
، پروفایل رهایش  pHبه محرك    حامل  منظور بررسی حساسیتبه 

(محیط  4/7 برابر  pH ،متفاوت pH دو  از حامل در دارو
گیري شد. (محیط تومور) اندازه  6/5  برابر  pH  و  فیزیولوژي بدن)

  ) CUR(، دارو )CCG(یت سلولی کامپوزیت درنهایت، سمّ
در شرایط  )CUR@CCG(تنهایی و سامانه حامل دارو به 

و سرطانی   ) MCF-10A( سالم هاي سلولی تنی روي رده  - برون
)MDA-MB 231(   .پستان مقایسه شدند 
 

 روش تحقیقمواد و  -2

2 Central Composite Design 
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 مواد شیمیایی -1-2
 وزن و  6O20H21C بسته فرمول با  )CUR(کورکومین 

. از شرکت اکسیرنانوسینا تهیه شد 1g mol 38/368‒ مولکولی
وینیل پلیاستفاده در این پژوهش شامل گرافیت،    سایر مواد مورد

کلرید  )III(، آهن )CMC(متیل سلولز ، کربوکسیپیرولیدون
د هیدرازیآدیپیک اسید دي، آبهشش  دیکلر )II(آبه، کبالت شش 

)ADH( دي- 3-3-اتیل-1، نمک)آمینوپروپیل)کربوایمیدمتیل 
ایمید هیدروکسیل سوکسین -Nو  )EDCH.HCl( هیدروکلرید

)NHS( در سنتز  ،از شرکت سیگما خریداري شدند. همچنین
هاي بارگذاري و رهایش از آب دوبارتقطیر کامپوزیت، آزمایش

ل متفاوت از محلو هايغلظت  با دارو هايمحلول استفاده شد.
حجمی) با   - درصد حجمی 96ذخیره اولیه آن در اتانول آبی (

 . ندگرم بر لیتر تهیه شدمیلی 1000غلظت 
 

 ) CCG( سنتز بیونانوکامپوزیت مغناطیسی  -2-2
از اکسایش گرافیت پودري   GOدر مرحلۀ نخست، 

گرم گرافن   5/0در مرحلۀ دوم،  .[8]روش هامر سنتز شد به 
دقیقه  60 مدتبه  و لیتر آب مقطر اضافه شدمیلی 125 اکسید به

در دماي محیط تحت امواج فراصوت قرار گرفت تا کاملاً در  
با هدف ایجاد خاصیت مغناطیسی، به   ،آب پراکنده شود. سپس

  )II(گرم کبالت  25/1آبه و کلرید شش )III(گرم آهن  8/2آن 
  اضافه شد و  وینیل پیرولیدونیپلگرم  65/0آبه و کلرید شش

درجه   80در دستگاه همزن فراصوت با دماي دقیقه  30مدت به 
شدن، مخلوط به یک  قرار داده شد. پس از یکنواخت سلسیوس
درصد   25معینی آمونیاك  گرد منتقل شد. سپس، مقداربالون ته 

همزدن مداوم  و  درجه سلسیوس    80  با دماي  ،در شرایط رفلاکس
سوسپانسیون به   pHو سریع، به محتویات بالون اضافه شد تا 

دیگر در همان دما  دقیقه  120برسد. پس از آن، رفلاکس  5/10
از گاز نیتروژن براي  ،ادامه یافت. در تمام مدت رفلاکس

 مغناطیسیزدایی واکنش استفاده شد. گرافن اکسید اکسیژن
)MGO(،  ،با آب مقطر و اتانول پس از جداسازي از محلول

 .[9]وشو داده شد و درنهایت درون آون خشک شد شست 
لیتر آب میلی  20 در MGOگرم از  1/0 ، سومدر مرحلۀ 

در دماي اتاق در حمام دقیقه  120 مدتبه راکنده وپمقطر 
به  یانسیون کلوئیدي یکنواختپفراصوت قرار گرفت تا سوس

در    NHSگرم    15/0و    EDC.HClگرم از    05/0دست آید. مقدار  

انسیون قبلی افزوده شد.  پبه سوس  لیتر آب دیونیزه حل ومیلی  20
همزده   همزن مغناطیسیدقیقه روي  60 مدتبهمخلوط حاصل 

  ، عرضی دهندهعنوان عامل اتصال به ، ADH گرم 1/0 ، سپشد. س
ساعت در دماي اتاق همزده شد تا با واکنش   24به آن افزوده و 

پیوند   ADHو آمین  GO هاي کربوکسیلیک اسیدمیان گروه 
  شده با  اصلاحآمیدي تشکیل شود. گرافن اکسید مغناطیسی 

ADH  [10]با آب مقطر و اتانول شسته و خشک شد. 
گرم گرافن اکسید مغناطیسی   2/0 در مرحلۀ آخر،

 مدتبه میلی لیتر آب مقطر پراکنده و    40در    ADHشده با  اصلاح
در دستگاه فراصوت تا تشکیل سوسپانسیون کلوییدي دقیقه  60

و   EDC.HClگرم  CMC ،15/0گرم  6/0 ،سپهمزده شد. س
راکنده و به  پلیتر آب دیونیزه میلی  60در  NHSگرم از  45/0

روز ادامه یافت انسیون قبلی اضافه شد و همزدن یک شبانهپسوس
هاي کربوکسیلیک اسید با گروه  ADHهاي آمین انتهایی ا گروه ت

CMC  تشکیل پیوند آمیدي دهند. درنهایت، بیونانوکامپوزیت
جداسازي، با آب مقطر شسته و در  (CCG)مغناطیسی حاصل 

 . [5]د خشک ش  آون تحت خلأ
 

 استفاده هاي مورددستگاه -2-3
با استفاده از  CCGهاي شکل و سطح کامپوزیت ویژگی

، مدل  FE-SEM(میکروسکوپ الکترونی عبوري نشر میدان 
MIRA 3  شرکت ،TESCAN  (هاي پوشیده از روي نمونه، چک

مساحت سطح، میانگین قطر و  بررسی    منظوربه بررسی شد.  طلا  
 سطح  و تخلخل سنجشگراز    حجم حفرات کامپوزیت مغناطیسی

)  ، آلمانBELSORP-mini II، مدل BET  )Microtrac Belویژه
هاي عاملی با استفاده  ساختار شیمیایی و نوع گروه  استفاده شد.

،  Avatar، شرکت FTIRقرمز ( مادون فوریه تبدیل سنجاز طیف
  CURهاي ، امریکا) مشخص شد. جذب محلولThermo مدل

،   UVمرئی (مدل - فرابنفشسنج دستگاه طیفبا استفاده از 
گیري ) اندازه nm  424(  CURوج بیشینه  ، چین) در طول م2100

-HANNAمتر (مدل  pHها با استفاده ازمحلول pH. شد

HI083141  گیري و تنظیم شد، ایتالیا) اندازه. 
 
 CCGروي کامپوزیت  CURبارگذاري هاي آزمایش  -2-4

روي کامپوزیت  CURهاي بارگذاري داروي آزمایش
CCG  صورت ناپیوسته در دماي محیط روش جذب سطحی بهبه
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 گرم انجام شد.میلی 10و با دوز جاذب  
بارگذاري  سازي فرایندبهینه براي هاآزمایش طراحی

طرح مرکب مرکزي با استفاده از   - روش آماري سطح پاسخبه 
) اجرا شد. سه متغیر 0/12(نسخه  افزار طراحی آزمایشنرم

)، زمان تماس در بازه A( 8تا  4در محدوده  pHمستقل شامل 

گرم میلی 5 -35 ) و غلظت اولیه در محدودهB(دقیقه  10 -60
متغیر، سه سطح  هر  . براي)1(جدول ) تعیین شدند C(بر لیتر 

 طراحی در پاسخدرصد جذب تعریف شد.  -1و  0+، 1

آزمایش   CCD، 20راساس روش شد. ب نظر گرفتهدر  هاآزمایش
 ) اجرا شد.2طراحی و در شرایط پیشنهادي (جدول 

 

 CURبراي بارگذاري داروي  CCDها با روش انتخابی آن  متغیرهاي مستقل و مقادیر .1جدول 

 کد مستقل متغیرهاي
 سطوح

1-            0            1+ 

pH A 4 6 8 
 B 10 35 60 دقیقه)زمان تماس (

 C 5 20 35 گرم بر لیتر)غلظت اولیه دارو (میلی

 
 

 CURهاي مربوطه براي بارگذاري داروي پاسخ و CCD هايآزمایش طراحی ماتریس .2جدول 

 

 شماره اجرا

 درصد جذب شرایط آزمایش

pH ) شدهبینیپیش تجربی گرم بر لیتر)میلی(غلظت اولیه دارو  دقیقه)زمان تماس 

1 6 35 20 43/70 87/72 
2 6 35 20 12/72 87/72 
3 8 10 35 22/47 48 
4 8 60 5 04/60 40/60 
5 4 60 35 44/49 60/50 
6 4 10 5 32/35 20/37 
7 4 10 35 39/49 20/50 
8 6 35 20 06/74 87/72 
9 4 60 5 11/58 60/58 
10 8 60 35 40/60 40/59 
11 6 35 20 17/74 87/72 
12 8 10 5 21/28 28 
13 6 35 35 29/70 10/68 
14 6 35 5 44/64 10/62 
15 4 35 20 11/65 70/60 
16 6 35 20 17/70 87/72 
17 6 60 20 36/78 30/77 
18 8 35 20 51/60 50/60 
19 6 10 20 16/64 90/60 
20 6 35 20 22/75 72/87 
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 )(%) CUR )Adsorption efficiencyدرصد جذب تجربی 
 ) محاسبه شد.1از محلول با معادله (

Adsorption efficiency (%) =
(C0 − Ct) 

C0
× 100 )1 (   

گرم بر لیتر) (میلی CUR غلظت اولیه  0Cدر معادلۀ فوق، 
 .گرم بر لیتر) است(میلی  tغلظت آن در لحظه tCو 
 
 رهایش دارو هاي آزمایش  -2-5

  50در  CCGگرم کامپوزیت  2/0براي تهیه حامل دارو، 
گرم بر میلی 500در اتانول آبی با غلظت  CURلیتر محلول میلی
) 0/6سوسپانسیون حاصل روي مقدار بهینه (  pHپراکنده شد.    لیتر

دور بر  300در دماي اتاق با سرعت دقیقه  60 مدتبهتنظیم و 
با   )CUR@CCG(و دقیقه همزده شد. سپس، سامانه حامل دار

نشده خارج شود.  ربا جدا و شسته شد تا داروي بارگذاريآهن
سنج طیفآزاد در مایع رویی با استفاده از  CURمیزان 

 آنالیز شد. مرئی - فرابنفش

 CCGبراي مطالعه رهایش دارو در شرایط آزمایشگاهی، 
، که از مرحله قبل به  )CUR )CUR@CCGشده با بارگذاري 

بافر به یک کیسه دیالیز با وزن  لیتر میلی  5دست آمد، همراه 
کیلودالتون منتقل شد. کیسه کاملاً بسته و در بشري   14مولکولی  

یا   4/7برابر  pH؛ PBSلیتر بافر فسفات سالین (میلی  50حاوي 
هاي زمانی  درجه سلسیوس شناور شد. در بازه   37) در دماي  6/5

عنوان نمونه به   از محلول داخل بشر  لیترمیلی  3شده،    تعیین  ازپیش
خارج و به همان میزان محلول بافر تازه جایگزین شد تا حجم  
محلول ثابت بماند. آزمایش رهایش سه بار تکرار شد. میزان  

CUR  سنجطیف  از استفاده  با  نمونهموجود در محلول 

با  tآنالیز و درصد داروي رهاشده در زمان مرئی  - فرابنفش
 .[11]) تعیین شد 2استفاده از معادله (

Mt

M∞
(%) =

Ct 
C0

× 100 )2 (   

دهنده داروي رهاشده در زمان  ترتیب نشانبه   M∞و    tMکه در آن  
t 0شده هستند. و کل داروي بارگیريC  وtC ترتیب مقدار به

 هستند. tشده در زمان داروي رهاشده و بارگیري
 
 

1 Dong 

 یت سلولیسمّهاي آزمایش  -2-6
شده انجام  تهیهیت مواد براي ارزیابی سمّ MTTسنجش 

و   )MDA-MB 231( هاي آدنوکارسینوم پستان شد. سلول 
چاهکی  96هاي پلیت در  )MCF 10A( هاي طبیعی پستان سلول 

 میکروگرم بر 6-96( متفاوتهاي و با غلظت کشت داده 
)  CUR@CCGیا  CUR ،CCGلیتر) از ماده موردنظر (میلی

درجه سلسیوس در انکوباتور  37ساعت در دماي  24 مدتبه 

2CO    .گانه براي هر غلظت آنالیز شد هاي سهچاهک انکوبه شدند
  200 ،سپس عنوان کنترل استفاده شد.وشو به و بافر شست 

لیتر گرم بر میلیمیلی 5شده با غلظت تازه تهیه MTTمیکرولیتر 
کوباسیون،  ساعت ان 4پس از به هر چاهک اضافه شد.  PBSدر 

جایگزین  DMSOمیکرولیتر  200با  MTTحاوي  محیط کشت
هاي نامحلول فورمازان حل شوند. جذب محلول در بلور شد تا 

گیري و اندازه الیزا نانومتر با استفاده از خوانشگر  570طول موج  
 یت سلولی محاسبه شد.درصد سمّ

 

 نتایج و بحث -3
 سنتزي کامپوزیت هاي ساختاري ویژگی  -3-1

  تصاویر میکروسکوپ الکترونی عبوري نشر میدان -1-1-3
)FE-SEM ( 

با میکروسکوپ  CCGو  MGOسطح  شناسیریخت
 .شدبررسی  (FE-SEM)الکترونی عبوري نشر میدان 

مشاهده   کبالت فریت نانوذرات  ،(الف) 1شکل در 
 هايدر سطح ورقه  غیریکنواخت شکلشوند که بهمی

  شهمکاران و  1دانگ  ند.ا شدهپراکنده  GOخوردهچین
یافته/کبالت فریت را سنتز نانوکامپوزیت گرافن اکسید کاهش

دهنده سطح زبر و  ماده سنتزي نشان  FE-SEMکردند. تصاویر 
دلیل قرارگیري نانوذرات یافته بهکاهش  GOهاي ناهموار ورقه 

لایه تشکیل    ،(ب)  1در شکل    ].12[  مغناطیسی کبالت فریت بود
و  هالایه قطر افزایش موجب  MGOروي سطح CMCپلیمري 

 . است شدهناهمواري سطح آن 
 
 )BETویژه ( سطح و  سنجش تخلخل -3-1-2

هاي نمونه  نیتروژن  گاز واجذب  جذب و نمودارهاي
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MGO  وCCG  (الف) و (ب) نشان داده   2ترتیب در شکل به
جذب و واجذب  يدماهمبندي آیوپاك، براساس طبقه .اندشده 

علاوه، در  مطابقت دارد. به IVبا الگوي نوع  این دو نمونه 
، افزایش فشار موجب افزایش 9/0تا  3/0فشارهاي نسبی میان 

شود که دلیل آن تراکم ماده متخلل در  جذب با شیب تند می
 محج توزیع و ویژه سطح . مساحتحفره استساختار میان 

آورده شده و با سایر   3جدول   سنتزي در  CCGو    MGOحفرات  
که  دهندنتایج نشان می است.  هاي مشابه مقایسه شدهنانوجاذب 

MGO ، مترمربع  241/77کلوین، داراي سطح ویژه  77در دماي
گرم و  مترمکعب برسانتی 184/0حجم کلی حفرات  ،گرم بر

از تشکیل لایه  نانومتر است. پس  510/9 متوسط قطر حفرات
، حجم  MGOهاي مغناطیسی پیرامون نانوورقه  CMC پلیمري

گرم  مترمربع بر 585/18تیب به تربه ویژه سطح کلی و مساحت
یابد، هرچند متوسط گرم کاهش می   مترمکعب برسانتی   118/0و  

یابد. میزان نانومتر افزایش می 44/25به  CCGقطرحفرات 
 .شودیش قطر حفرات زیاد میبارگذاري دارو روي جاذب با افزا 

 

  
 CCG) ب( و MGO(الف)  FE-SEM ریواتص .1شکل 

 
 

  
 CCG) ب( و MGO(الف) واجذب نیتروژن براي  - دماي جذبنمودار هم .2شکل 

 

 FTIR  طیف  -3-1-3
       ناحیه در  را CCG مربوط به FTIR طیف  3شکل 

−1cm 4000-400 شده مشاهده جذبی دهد. نوارهايمی نشان 

ترتیب مربوط به پیوند آمیدي، به   1cm  3420−و    3210،  1608در  
  ارتعاشات کششی و CMCو  GOدر  OHارتعاشات کششی 

N─H  درADH ] شده در  ه ظاهرقلّ ].17 و 16هستند           
−1cm 1408  به ارتعاشC‒O‒H  هاي فنلی گروهCMC   تعلق

ترتیب به   1cm  1134−  و  2921دو نوار جذبی واقع در  .  [18]  دارد
 . ارتعاشات هستند CHناشی از ارتعاشات کششی و خمشی 

و  460 در نانوذره مغناطیسی در محدوده   Fe‒Oپیوند  کششی
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‒1cm 616 [19] شونددیده می . 
 

 هاسنتزشده با سایر جاذب CCGو  MGOهاي تخلخلی ویژگیمقایسه  .3جدول 

 مرجع 3(cm/(gمیانگین حجم حفرات  (nm) میانگین قطر حفرات m)g)/2مساحت سطح  ماده

GO 01/9 79/9 02/0 [13] 

/CMC4O3Fe 2/9 1/5 - [14] 

Cellulose 023/1 146/3 28/1 [15] 

GO-cellulose 042/6 757/4 094/4 [15] 

MGO 241/77 5096/9 1836/0 مطالعه حاضر 

CCG 585/18 443/25 1182/0 مطالعه حاضر 
 
 

 
 CCGبراي  FTIR طیف .3شکل 

 

 پاسخ سطح روش با سازيمدل و  سازيبهینه  -2-3
براي  ،ي)طرح مرکب مرکز( آزمایش طراحی روش

 بهترین به  دستیابی منظوربه ،  CCGروي    CURبارگذاري داروي  

زمان  هم  ارزیابی نیز و  آزمایش تعداد کمترین با انجام پاسخ 
ارائه   2نتایج در جدول  .به کار رفت پاسخ در ثرؤم پارامترهاي

 معادله جذب با حاصل براي درصد هايداده شده است. 

 بهینه مدل )3معادله (. شدند داده انطباق دومدرجه ايچندجمله

(جدول   آزمایش متغیرهاي جذب برحسب درصد بینیپیش براي
 دهد.را نشان می ) 1

Adsorption efficiency (%) = + 73.35 + 0.9 A 

+ 7.20 B + 2C + 1.5 AB + 0.5 AC − 4 BC − 

12.12 A2 − 3.62 B2 − 7.62 C2 

)3(  

 

 )3جذب براساس معادله ( درصد شدهبینیپیش مقادیر
 جذبحداکثر درصد مطابق جدول،  .اندشده  ارائه 2 جدول در

CUR در pH 20و غلطت اولیه  دقیقه 60زمان تماس، 6رابر با ب 
 دست آمد.ه بگرم بر لیتر میلی

 
 ANOVA بررسی  -3-2-1

و میزان  آن دقت دوم،مدل درجه  اعتبار بررسی براي
شد.   انجام  )ANOVA( واریانس  تحلیل ضرایب مدل، اهمیت
 آزمون از استفاده مدل با بودن دارمعنی و آماري اهمیت

تعیین  ضریب و  )2R(تعیین  ، ضریب) LOF( برازشعدم
 شده ارزیابی  بینیپیش  و تجربی میان مقادیر  )adj2R( یافتهتعدیل

. ه استارائه شد  4براي جذب دارو در جدول   حاصل نتایج  .شد
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بیانگر معناداربودن مدل   05/0کمتر از  pر و مقدا Fبالاي مقدار 
 مدل، این در. استدرصد  95از نظر آماري در سطح اطمینان 

داراي اثر  است 05/0ها کمتر از آن p مقدار که پارامترهایی
، در میان  5برطبق جدول  .هستندبیشتري بر متغیر پاسخ 

 تأثیر زمان تماس بیشترینمتغیرهاي مؤثر بر فرایند بارگذاري، 

ت اولیه دارو در جایگاه  بر پاسخ آزمایش داشته است، غلظ را
اثر کمتري بر  ،مقایسه با دو متغیر دیگر در، pHدوم قرار دارد و 

ترتیب به  مدل  adj 2Rو 2Rر ادی درصد جذب داشته است. مق

 1به   بودن این مقادیربه دست آمدند. نزدیک  9670/0و    9845/0
تواند مقدار پاسخ (درصد  شده میارائه که مدل دهدمی نشان

از رسم نمودار   همچنین،  بینی کند.جذب) را با دقت خوبی پیش 
درصد  برحسب شده با استفاده از مدلبینیپیش درصد جذب

 بستگیهم ضریب با یک خط راست )،4تجربی (شکل  جذب

 بودن بخشرضایت دهندهنشان  آمد که ) به دست981/0( بالا

 .است مدل

 

 CCD-شده در روش سطح پاسخمدل ارائه ارزیابی واریانس براي تحلیل نتایج .4جدول 
 pمقدار  Fمقدار  میانگین مربعات درجه آزادي مجموع مربعات منبع

Block 97/689 2 98/344   

 > 0/ 0001 28/56 38/305 9 42/2748 مدل

pH )A( 0/1000 1 1000 /0 0184/0 8954/0 
 > B( 40/672 1 40/672 91/123 0001 /0(زمان تماس 

 C( 00/90 1 00/90 59/16 0036/0(غلظت اولیه 

AB 50/60 1 50/60 15/11 0102/0 

AC 50/24 1 50/24 51/4 0663/0 

BC 50/220 1 50/220 63/40 002/0 

A² 41/404 1 41/404 53/74 0001 /0 < 

B² 24/38 1 24/38 05/7 0290/0 

C² 24/162 1 24/162 90/29 0006/0 
   43/5 8 41/43 ماندهخطاي باقی

 4707/0 20/1 78/5 5 91/28 برازشعدم
   83/4 3 50/14 خالصخطاي 

    Cor Total ( 80/3481 19( مجموع

R² 9845/0     

R²adj 9670/0     
 
 

 
 CCGروي  CURداروي شده توسط مدل براي جذب   بینیمقایسه نتایج تجربی و پیش  .4شکل 

y = 0.9543x + 2.4048
R² = 0.981
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و غلظت اولیه و (ج) اثر متقابل زمان تماس و غلظت اولیه بر درصد جذب   pHو زمان تماس، (ب) اثر متقابل  pH(الف) اثر متقابل  .5شکل 

 CCGروي  CURداروي 
 

 بارگذاري دارو  فرایندبر  مؤثر عوامل زمانهم  اثر -3-2-2
 فرایند توصیف براي پیشنهادشده  مدل از استفاده با

 نمودارهاي،  CCDسط  روش جذب سطحی توبارگذاري دارو به 

 و) 5(شکل  شدند  رسم کانتور و دوبعدي  سطح بعدي رویهسه
، زمان تماس و غلظت  pHه عامل زمان سهم تأثیر براي بررسی

 .شدند استفاده  درصد جذب دارو بر اولیه

 زمان تماس نشانو  pHزمان اثر هم ، (الف) 5در شکل 

 8تا  4محلول دارو در بازه  pHر، نمودا این است. در شده داده
 يو غلظت اولیه دارو مقداردقیقه    10-60و زمان تماس در بازه  

نظر گرفته شده است.   درگرم بر لیتر میلی 20ثابت برابر با 
شود، افزایش زمان تماس مشاهده می 5گونه که در شکل همان 

موجب افزایش چشمگیر درصد  6تا  pHدقیقه و افزایش  60 تا
به   توجه  با pHروند تغییرات ) شده است. درصد 70جذب (
 سطح وشده داروي پروتونه  میان جاذبه الکتروستاتیکی برقراري

همچنین،  .است توجیهقابل  6برابر  pHدر  CCGی منف بار  داراي
دلیل دقیقه، درصد جذب به 60به  10زمان تماس از  با افزایش

 بسیار در سطح نانوجاذب هاي فعال خالیبودن مکان دردسترس
هاي فعال موجود  ، از تعداد مکان دقیقه 60 ازس افزایش یافت. پ 



25                                      28-13 )،1402 (تابستان ، 2، شماره 12دوره  :شرفتهیپ يهايهمکاران / فصلنامه مواد و فناور ومغانلو الهام دانش

 
 

 

کاسته شد و فرایند جذب به حالت تعادل  در سطح نانوجاذب
 .[20]رسید 

  است  جذب فرایند در یمهم عامل نیز  دارو  اولیه غلظت
نشان  و غلظت اولیه دارو را    pHزمان  ثیر همأت  (ب)  5 شکل  .[21]

و غلظت    8تا    4محلول دارو در بازه    pHنمودار،   این دهد. درمی
و زمان تماس ثابت و برابر  گرم بر لیتر میلی  5-35اولیه در بازه 

درصد    ،(ب)  5نظر گرفته شده است. مطابق شکل    دقیقه در   35با  
و افزایش گرم بر لیتر میلی 20 جذب با افزایش غلظت اولیه تا

pH  20 دارو، تا بالاتر اولیه هايغلظت زیاد شده است. 6تا  
 مقاومت بر غلبه براي بیشتري محرکه گرم بر لیتر، نیرويمیلی

فراهم   جامد فازهاي  و محلول فازهاي میان دارو  جرم انتقال
 و CUR هايمولکول بیشتر برخوردهاي به  که سازدمی

 فعال هايشود. اشباع مکان می نانوجاذب منجر فعال هايمکان 

میلی گرم بر لیتر موجب  20بیش از  اولیه در غلظت نانوجاذب
 .[22]شود کاهش درصد جذب می

اولیه و زمان تماس  ثیر متقابل غلظتأت ،(ج) 5شکل  در
  5-35 نمودار، غلظت اولیه در بازه این است. در شده داده نشان
مقدار   pHو    دقیقه  10-60و زمان تماس در بازه  گرم بر لیتر  میلی

درصد  ، (ج) 5نظر گرفته شده است. مطابق شکل  در  6ثابت 
 و غلطت اولیه  دقیقه  60 ، زمان تماس6  برابر pH در  CURجذب  

 ) رسید.درصد 70به بیشترین میزان (گرم بر لیتر میلی 20
 

 CURی تن - برونرهایش  -3-3

 نانوحامل از CUR داروي  یتن - نبرورهایش 
CUR@CCG درpH ) ن همچنی و )4/7فیزیولوژیک بدنpH  

درجه سلسیوس   37) در دماي 6/5( سرطانی هايسلول  محیط
  pHر  شد. د نمایش داده  6و نتایج در شکل   بررسی  ساعت  6طی  

  CURي درصد از دارو 9حدود  فقط ساعت، یک از ، پس4/7
این مقدار به   ساعت   6 با گذشت زمان تا  و  شد آزاد نانوحامل از

  pHدر مقایسه با    6/5  برابر   pHر  د  درصد رسید. رهایش دارو   21
 6اي که در مدت گونهداشت، به  گیريچشم افزایش  4/7 برابر

 افزایش  آزاد شد.  CUR@CCGدرصد دارو از    79حدود    ساعت

  سرطانی  هايشده سلولسازيشبیه محیط  در   CUR رهایش میزان
 محركبه گوپاسخ دارورسانی نانوحامل دهنده طراحی موفقنشان 

pH   ر پلیم حضور دلیلبه CMC.است 

 

 
 درجه سلسیوس 37در دماي  4/7و  6/5 برابر با pHدر  CUR@CCG نانوحامل ازتجمعی دارو (%) رهایش . 6شکل 

 
شود، نانوحامل  مشاهده می 5طور که در جدول همان 

دلیل اصلاح با  به  ،)CUR@CCG(سنتزشده در مطالعه حاضر 
در مقایسه با   متیل سلولز،کربوکسی pHپلیمر حساس به 

در شرایط دهد.  نشان می  گیري راچشمرهایش  ،  هاي دیگرحامل 
پروتونه   CMCهاي کربوکسیل )، گروه 6/5 برابر pHاسیدي (

شوند. این عامل موجب تشکیل پیوند هیدروژنی میان  می
درنتیجه   و CMCهاي کربوکسیل و هیدروکسیل گروه 

  CURشود. این فرایند رهایش  می  CMC شدگی (انقباض) جمع

  برابر  pHشرایط بازي (کند. در را تسهیل می  CUR@CCGاز 
هاي خود را پروتون  CMCهاي کربوکسیلیک اسید )، گروه 4/7

هاي  دهند. دافعه الکترواستاتیکی میان گروه از دست می
در پی آن،  ،وپلیمر داراي بار منفی موجب تورم  کربوکسیلِ

 شود.کاهش سرعت رهایش دارو می 
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 هابا سایر حامل CUR@CCGاز  CURمقایسه رهایش  .5جدول 

 حامل pH زمان رهایش (ساعت) درصد رهایش (%)  منبع

[23] 25 6 5 CUR@CS/rGO 

[24] 40 6 5/5  CSSHبا  یافتهپوشش CURهاي لیپوزوم 

[25] 11 6 5 CS/CUR 

[25] 21 6 5 CS/CUR@GQDs@MIL-88(Fe) 

6/5 6 79 مطالعه حاضر  CUR@CCG 

CS : کیتوسان،rGO گرافن اکسید کاهش یافته : ،CSSH ،کیتوسان داراي گروه عاملی تیول :GQD :نقاط کوانتومی گرافن 
 

 یت سلولی بررسی سمّ -4-3
با  MTT براي ارزیابی درصد بقاي سلولی، آزمون 

و  ) MCF 10A (رده پستانسالم  هايسلولانکوباسیون 
 24مدت به )MDA-MB 231(رده  پستانهاي سرطانی سلول 

میکروگرم بر  6-96 هاي متفاوتی (غلظت  مقابل  ساعت در 
و نتایج در   انجام  CUR@CCGو    آزاد  CCG  ،CUR) از  لیترمیلی

هاي  درصد بقاي سلول )،7مطابق شکل (ارائه شد.  )7شکل (
 CCGبیونانوکامپوزیت حتی در غلظت بالاي  MCF 10Aسالم 

یت ناچیز درصد بود. سمّ  84) بیش از  لیترمیکروگرم بر میلی  96(
CCG  تواند ناشی از پوشش پلیمري سالم میهاي سلول بر

ویژه در  به،  CCG،این وجود. با باشد CMCسازگار زیست

 دریت نسبتاً بالایی لیتر، سمّمیکروگرم بر میلی 96غلظت 
اي که درصد گونهداشت، به   MDA-MB 231سرطانی    هايسلول 

درصد  71به   CCGها با قرارگرفتن در برابربقاي این سلول
هاي در تمام غلظت ، CUR@CCGعلاوه، کاهش یافت. به

نشان  را  MDA-MB 231 هاير سلولدیت سمّ، اثر مطالعهمورد
. براي مثال، داشتآزاد    CUR  ازکمتري  نسبتاً  یت  داد، هرچند سمّ

 96 غلظت آزاد در CUR و  CUR@CCGشندگی میزان کُ
درصد بود.   50درصد و  45ترتیب، ، بهلیترمیکروگرم بر میلی

 CURتوان به رهایش آهسته را می CUR@CCGیت کمتر سمّ
) مرتبط  ساعت MTT )24ت در مدت آزمون از بیونانوکامپوزی

 دانست. 
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در دماي  CURو  CCG  ،CUR@CCGقرارگرفتن در برابر پس از MDA-MB 231 سرطانی و MCF 10Aهاي سالم درصد بقاي سلول .7شکل 

 ساعت 24 مدتدرجه سلسیوس به 37
 

 يریگجهینت -4
با   CURبراي تحویل داروي  CCGبیونانوکامپوزیت 

سازي شرایط  روش مناسبی براي بهینه CCDموفقیت سنتز شد. 
به بیشترین   و دستیابی  CCGبارگذاري دارو روي  ر فرایند  د  مؤثر

بود. در شرایط بهینه، درصد جذب برابر   CURدرصد جذب 
  نانوحاملاز  CURبه دست آمد. همچنین، رهایش درصد  70با

CUR@CCG  گیري سرطانی به میزان چشم هايسلول  در محیط
انجام شد. نتایج حاصل از   فیزیولوژیک بدن انسان  بیش از محیط

روي  CCGیت که سمّ یت سلولی نشان دادسمّ آزمایش
پوشش پلیمري دلیل  ناچیز است و به   MCF 10Aهاي سالم  سلول 
CMC،  دهد. در مقابل، تأثیر سازگاري بالایی نشان میزیست

هاي آدنوکارسینوم پستان  روي سلول  CUR@CCGشندگی کُ
)MDA-MB 231jh(   ملاحظه است. بنابراین،  قابلCUR@CCG  

هدفمند با فعالیت ضدسرطانی   ینانوحاملعنوان به تواند می
 به کار رود.  CURقبول براي تحویل داروي قابل 

 

 يسپاسگزار -5
که ما را  ،فردخانم دکتر نیلوفر ترابی سرکار   از وسیلهبدین

 تشکر ،همراهی کردند  پژوهش این سازيدر تکمیل بخش بهینه

 .کنیممی  قدردانی و
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 Abstract     In this study, dextran-based Aqueous Two-Phase Systems (ATPS) were used as the 

environmentally-friendly systems for extraction of metal ions. To this end, sodium citrate or sodium 

phosphate was used to create the two-phase region. The temperature, pH, metal ion concentration 

in wastewater, and amount of extractant were among the factors affecting the extraction efficiency 

in aqueous two-phase systems that were investigated in this study. For this purpose, the effect of pH 

on the extraction of lead, arsenic, and cadmium ions was investigated at the pH levels of 7-10, and 

the experiments were repeated at the temperatures ranging from 5 to 45 degrees Celsius. The 

laboratory results showed that cadmium and lead ions could be removed up to 100 % in the 

dextran/sodium phosphate system while the maximum separation of the lead ions was 60 % in the 

dextran/sodium citrate system. The maximum separation of arsenic ions was found to be 88 %. The 

UNIQUAC model was used to investigate the thermodynamic equilibrium in the aqueous two-phase 

systems. According to the obtained results, the proposed model could accurately predict the 

distribution coefficient of the metal ions in the ATPS. The error rate of the model was approximately 

1 %. The proposed model can also be used to predict the distribution coefficient of the metal ions in 

the ATPS. 
 

   https://doi.org/10.30501/jamt.2022.349039.1232              URL: https://www.jamt.ir/article_153568.html 
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1. INTRODUCTION 

The progressive development of industrial activities 

leads to an increase in the entry of polluted wastewater 

into the environment [1]. Among these pollutants that 

have received a great deal of attention in recent years is 

heavy metals pollution mainly because these substances 

have quite high stability and non-biodegradable features 

in the environment due to their toxic effects [2]. It 

should also be noted that unlike other organic pollutants, 

heavy metals tend to accumulate in the human body and 

other living organisms, hence carcinogenic in nature. 

Chromium, mercury, lead, nickel, arsenic, cadmium, 

and cobalt are among the most common pollutants that 

are usually found in high concentrations in the 

wastewater of different industries [3]. 

In this research, a dextran-based aqueous two-phase 

system was used as an environmentally-friendly system 

for extraction of metal ions. Sodium citrate or sodium 

phosphate was used to create the two-phase region. 

Temperature, pH, metal ion concentration in 

wastewater, and amount of extractant were among the 

factors affecting the extraction efficiency in aqueous 

two-phase systems, which were investigated in this 

study. For this purpose, the effect of pH on the extraction 

of lead, arsenic, and cadmium ions was studied at the pH 

levels of 7-10, and the experiments were repeated in the 

temperature range of 5-45 degrees of Celsius [4]. In 

addition, to investigate the thermodynamic equilibrium 

in the mentioned aqueous two-phase systems, the 

UNIQUAC model was employed, and the interaction 

coefficients of the metal ions in different systems were 

reported. Finally, the obtained results were compared 

with the laboratory results. In 2013, a two-phase 

aqueous system consisting of PEG1500 and (NH4)2SO4 

was used to extract different metal ions. Another study 

(2000) investigated the effect of temperature on the 

separation of a specific copper complex. They found that 

the extraction rate increased upon increasing the 

temperature probably due to the expansion of the two-

phase region and deviation of the operating point from 

the binodal curve. In other words, with an increase in the 

temperature and deviation from the two-phase curve, the 

difference in the physical properties of the two phases 

would increase. In this regard, if the metal ion tends to 

be in the upper phase, its tendency will increase, hence 

more extraction. Conversely, if the heavy metal tends to 

disperse in the lower phase, less extraction will occur 

while increasing the temperature. 
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2. MATERIALS AND METHODS 

While conducting the experiments, dextran (solid in 

form and a product of Merck company, Germany) with 

an average molecular weight of 8000 g/mol was used. 

Sodium phosphate and sodium citrate (both products of 

Merck company, Germany) with the purity of 99 % were 

used. Before use, they were dried completely in an oven 

at the constant temperature of 115 degrees of Celsius for 

24 hours. Additionally, potassium iodide with the purity 

of 99.5 % from Sinchem, Japan, was used. In this study, 

nitrate or chloride salts of cadmium, arsenic, and lead 

metal ions (all produced by Merck company, Germany, 

were used as the sources of heavy metals. Of note, 

double-distilled water was used in all experiments to 

prepare the solutions. 

 

3. RESULTS AND DISCUSSION 

Table 1 shows the extraction rate of each heavy metal 

investigated in this study in the absence of any 

extractant. As observed, in the absence of a suitable 

extractant, the extraction rate was negligible and not 

satisfactory at all. The reason for the low extraction, as 

mentioned before, is the weak interaction between the 

metal ion and polymer. Meanwhile, the interaction 

between the metal ion and salt anion that leads to a phase 

formation is relatively strong, thus creating a relatively 

stable complex. 
 

Table 1. Percentage of extraction of heavy metals in the absence of an extractant 

Dextran/sodium phosphate system Dextran/sodium citrate system Metal ion 

6 % 16 % Cd2+ 

11 % 8 % As2+ 

9 % 12 % Pb2+ 

 

The experimental results of the dextran/sodium citrate 

system at the temperature of 25 degrees Celsius and pH 

9 show that the extraction percentage increases with an 

increase in the amount of extractant. Although this may 

seem obvious at first glance, in reality, the stability 

constant of the complexes plays a significant role in the 

distribution of the metal ions between the two phases. In 

other words, if an inappropriate extractant is used, there 

will be no increase in extraction whatsoever. 

The binary interaction parameters in the                        

Ex-UNIQUAC model for the studied systems were 

fitted using the Rachford-Rice algorithm and the 

proposed fitting algorithm. In this section, the fitted 

binary interaction parameters between the components 

present in each aqueous two-phase system are reported. 

 

4. CONCLUSION 

In this study, sodium citrate or sodium phosphate salts 

were used to create aqueous two-phase systems owing 

to their high solubility in water and strong salting-out 

effect on dextran. The current research also examined 

the separation of cadmium, arsenic, and lead metal ions 

in aqueous two-phase systems as well as the effect of the 

temperature, amount of extractant, pH, and heavy metal 

concentration in wastewater on extraction. The 

modeling results were also reported that included the 

fitted binary interaction parameters, modeling error, and 

model evaluation parameters such as the correlation 

coefficient and RMSE. Both the model and proposed 

algorithm used for predicting the extraction behavior of 

heavy metals in aqueous two-phase systems as well as 

the distribution coefficients of the metal ions in such 

systems proved to be suitable and applicable. 
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 یبرا ست،یز طیتدار محدوس ستمیمنزله سدکستران، به هیبر پا یآب یدوفاز یهاستمیپژوهش، س نیدر ا     هدیچک 

 یمنطقه دوفاز جادیا یفسفات برا میسد ای تراتیس میکار رفته است که در آن از نمک سدبه یفلز یهاونیاستخراج 

بر  رگذاریعوامل تأثکننده ازجمله استخراج زانیموجود در پساب و م یفلز ونی زانی، مpHشده است. دما،  استفاده

بر استخراج  pHاثر  منظورنیشده است. بد یبررس قیتحق نیهستند که در ا یآب یدوفاز یهاستمیاستخراج در س

 درجه 45تا  5 یدر دماها هاشیشده و آزما یبررس 10تا  7در سطوح  میو کادم کیسرب، آرسن یفلز یهاونی

 ستمیو سرب در س میکادم یفلز یهاونیاز آن است که  یحاک یشگاهیآزما جی. نتاتتکرار شده اس وسیسلس

 تیلدرصد قاب 88حداکثر  کیآرسن یفلز ونی یدرصد حذف شوند، ول 100تا  توانندیفسفات م میدکستران/سد

 کیرسنآ و میکادم یفلز یهاونی یدرصد100 یامکان جداساز ترات،یس میدکستران/سد ستمیدارد. در س یجداساز

 یهاستمیدر س یکینامیتعادل ترمود یبررس یدرصد خواهد بود. برا 60سرب یحداکثر جداساز یوجود دارد، ول

 یهاستمیس یسازمدل ییمدل توانا نیکه ا دهدینشان م جیاستفاده شده است. نتا UNIQUAC از مدل ،یآب یدوفاز

شده . خط برازشدرصد است 1حدود  یتجرب جیاز نتا اهآن یخطا زانیرا دارد و م یفلز یهاونی یحاو یآب یدوفاز

 نیاست. ا 99/0بالاتر از  2R یدارا یسازمدل یهاآمده از دادهدستبه عیتوز بیو ضر یتجرب عیتوز بیضر نیب

 .دهدینشان م شدهیبررس یهاستمیدر س یفلز ونی عیتوز بیضر ینیبشیپ یرا برا یشنهادیمدل پ ییتوانا جینتا
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 :هادواژهیکل
 فلزات سنگین،

 پساب پالایشگاهی،

 سیستم های دو فازی آبی،

 سازی ترمودینامیکیمدل

 

 مقدمه -1
ورود  شیسبب افزا یصنعت یهاتیتوسعه فعال

شامل  هایآلودگ نی. اشودیم ستیز طیآلوده به مح یهافاضلاب

 ریاخ یهاکه در سال ندهست زین نیاز فلزات سنگ یناش یآلودگ

 ،مواد نیچراکه ا است؛ کردهجلب  خودبه را  یادیز اریتوجه بس

 طیمح درد و ندار زین یادیز اریبس یداریپا ،یاثرات سم   لیدلبه

توجه داشت که  دیبا ،نی. همچنهستند ریناپذهیتجز ،ستیز

به تجمع در بدن  ،یآل یهاندهیآلا گریبرخلاف د ،نیفلزات سنگ

زا و از عوامل سرطان تمایل دارندانسان و موجودات زنده 

 
 

و  میکادم ک،یآرسن کل،یسرب، ن وه،ی. کروم، جروندیشمار مبه

هستند که معمولاً در غلظت  ییهاندهیآلا نیترجیکبالت جزء را

 [.1] شوندیم افتی گوناگون عیبالا در فاضلاب صنا

گونه فلزات و با توجه به ماهیت خطرناک این ،نیبنابرا

زیست و بدن موجودات زنده و همچنین  بر محیط هااثرات آن

صنعتی و پالایشگاهی  یهاها در پسابآلاینده افزایش حجم این

 یصنعتی امر یهاگسترش صنایع، تصفیه پساب درپی

مطالعات  ،ریاخ یهاسال در .[3و  2ناپذیر خواهد بود ]اجتناب

از  نیحذف فلزات سنگ متعدد یهاروشای درباره گسترده
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. اندشده یمعرف بسیاری یهااست و روش انجام شده پساب

 متیق ،یریپذانعطاف ،یها براساس سادگروش نیاهرکدام از 

 دیکه با هستند یبیو معا ایمزا یدارا یو نگهدار یو مشکلات فن

فلزات  یجداساز یهااز روش یکیاستفاده از در خصوص 

و  یمسائل اقتصاد ،یاتیعمل طیشرا بهاز پساب با توجه  نیسنگ

 .[5و  4] گرفته شود میتصم یفلز ونینوع 

دوفازی آبی  ستمیس یهاینوآور نیاز بارزتر یکی

(ATPS) که چرا ؛است یآل یهاحلال یجادر استفاده از آب به

ده از و فرار هستند و عدم استفا ریگآتش اریبس یآل یهاحلال

 ییهاکوشش ،ریاخ یها. در سالشودیمحسوب م تیها مزآن

 انجام نگوناگو یمرهایها و پلبه نمک ستمیس نیا تعمیم ایبر

 .[6ت ]شده اس

شامل دو  یآب یدوفاز یهاستمیس لیتشک یطورکلبه

نوع  نیو جداکردن دو فاز است. تعادل در ا یقسمت تعادل فاز

مرحله  یول ،دهدیرخ م عیسر اریبس یجداساز یهاستمیس

 یهاستمیکندتر از س اریثقل بس یرویتحت ن یفاز یسازجدا

 نیهر فاز ب اتیبه خصوص با توجهکه  شودانجام می یآب/یآل

معمولاً  ،مرحله نیدر ا .است ریقه تا چند ساعت متغیچند دق

 جیرا اریدو فاز بس یجداساز عیتسر یبرا وژیفیاستفاده از سانتر

تعادل  یزاسلاوسک پژوهش های تجربیداده اگرچه[. 1] است

، کنندمی گزارش راآبی پلیمر/پلیمر  هایستمیمایع س ـ کامل مایع

 شدهنمک کمتر مطالعه  /مریپل یهاستمیتعادل در سدرخصوص 

 یهاستمیبار س نیاول یآلبرستون برا، 1950در دهه است. 

 نظریدر آن زمان اصول  اما کرد، را بررسینمک /مریپل یدوفاز

 یآب یدوفاز ستمیساگرچه  .[8و  7نشد ] تبیین یخوبآن به

ازجمله  ،دآوریم پدید یدیجد یهاچالش ،دارد بسیاری یایمزا

بسیار بیشتر  آن فرایند فیتوص یلازم برا یهاریتعداد متغ کهنیا

است. انتخاب جرم  یآل/یاستخراج آب یسنت یهاروش از

و دما   pHنوع و غلظت نمک، مر،یمناسب و نوع پل یمولکول

 با .[10و  9است ] شیآزما جیبر نتا رگذاریتأثازجمله عوامل 

 مر،یپل/مریپل در مقایسه بانمک /مریپل ستمیس یایتوجه به مزا

با استفاده  یفلز یهاونیاستخراج  نهیتاکنون درزم ی کهقاتیتحق

و نمک  مریمتشکل از پل انجام شده یآب یدوفاز یهاستمیاز س

از  گرید یکیدو فاز  نیب یزیگردر آب ادیبوده است. تفاوت ز

 اگرچه .[12و  11نمک است ]/مریپل ستمیاستفاده از س لیدلا
 

1 de Lemos 

 یآب یدوفاز یهاستمیس لیتشک یبرا یادیز اریبس یمرهایپل

 لنیاتیپژوهشگران از پل شتریب اند،شده شیاستفاده و آزما

چراکه  ؛انداستفاده کرده یفلز یهاونیاستخراج  برای کولیگل

 یسم ریهمچون غ یاتیبر داشتن خصوصعلاوه ،کولیگل لنیاتیپل

دوستدار  یمریپل ،فرار بودنریو غ شتعالارقابلیبودن، غ

 ،توجه داشت دی[. اما با14و  13] رودشمار میبه ستیزطیمح

 ،یآب یدوفاز ستمیکننده در ساستفاده از استخراجدر صورت عدم

و استخراج  ماندهیباق نیدر فاز سنگ یفلز یهاونیاکثر 

 لیالف( تشک :نسبت داد لآن را به دو عام توانیکه م دشونینم

و ب(  ستمینمک مورداستفاده در س ونیبا آن یفلز ونیکمپلکس 

 دراتهیه دلیل نیا به یفلز یهاونی. یفلز یهاونیشدن دراتهیه

است.  یمنف یلیها خآن ونیدراسیه بسیآزاد گ یکه انرژ شوندیم

های دوفازی سیستم در نیاستخراج فلزات سنگ یبرا ،نیبنابرا

جلوگیری از علاوه بر  ،که کرد ستفادها یااز ماده یستیبا ،آبی

نمک  ونیکمپلکس با آن لی، مانع تشکیفلز یهاونیشدن دراتهیه

که با  شودیاستفاده م ییهاکنندهمنظور از استخراجنیشود. بد

 بسیآزاد گ یزمان انرژو هم دندهیکمپلکس م لیفلزات تشک

صورت  در[. 15] دنکنیم کیبه صفر نزد زیرا ن ونیدراسیه

به فاز بالا  یفلز یهاونیکننده مناسب، انتقال استفاده از استخراج

 یفلز یهاونی. انتقال دشویم شتریاستخراج ب یبازده جهیو درنت

 دلیلبه ابتدا :دانست فراینددو  جهینت توانیبه فاز بالا را م

 لیو تشک یفلز یهاونیکننده با استخراج ونیکنش آنبرهم

 سپساست و  یها کمتر منفآن ونیدراسیکه درجه ه ییهاگونه

با استفاده از  شتریب یداریبا پا ییهاگونه لیتشکدلیل به

 یدر بررس بسیاری،پژوهشگران  تاکنون[. 16] هاکنندهاستخراج

استخراج فلزات  ینمک برا ـ مریپل یآب یدوفاز یهاستمیس

استخراج  زانیعنوان عامل اثرگذار در مرا به مرینوع پل ن،یسنگ

از  فرایند یسازنهیبهبود و به برای یراه افتنی منظوربهو  یبررس

و  1دلُِموس، 2011. در سال ندااستفاده کرده گوناگون یمرهایپل

را  کلیبر استخراج آهن، کبالت و ن مری[ اثر نوع پل17همکاران ]

در دو  کلیاستخراج ن زانیها نشان دادند که مکردند. آن یبررس

)با وزن  دیاکس لنیاتی( و پل1900 ی)با وزن مولکول L35 مریپل

[، در سال 18] 2یریلاهروی و  .( متفاوت است1500 یمولکول

را  وهیج یهابر استخراج نمک گوناگون یها، اثر نمک2009

 یهاستمیاثر نوع نمک بر س یبررس منظوربه ،هادند. آنکر یبررس

2 Roy & Lahiri 
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 یهامتشکل از نمک یآب یدوفاز یهاستمیس ،یآب یدوفاز

ها کردند. آن یو بررس هیمختلف را در دما و فشار ثابت ته

 اریبس کادمیمسولفات در استخراج  میکه نمک سد افتندیدر

 دیدروکسیه میفسفات و سد میفسفات، سد میمؤثرتر از پتاس

 درصد 80حالت بالاتر از  نیاستخراج در ا زانیو م کندیعمل م

 یفلز ونینمک با  ونیآن ،یفلز ونیاستخراج  منظوربه .است

 توانیم ،جهیدرنت .کندیم جادیو اغلب کمپلکس ا دهدمیواکنش 

 ریتأث توانمی یول است، ونیاز کات ترمهمنمک  ونیگفت نوع آن

[، در 19] ویبالگار و 1وی. بالگارکرد یبررستأمل و  زینرا  ونیکات

 و  PEG1500متشکل از یآب یدوفاز ستمی، از س2013سال 

 4SO2)4(NH استفاده کردند گوناگوناستخراج فلزات  یبرا. 

است  هاییپژوهش[ جزء معدود 20و همکاران ] 2فونتانا پژوهش

کرده  یبررس را خاص از مس یکمپلکس یکه اثر دما بر جداساز

 سلسیوسدرجه  70تا  10دما از  راتییتغ یها با بررساست. آن

 که ابدییم شیدما افزا شیاستخراج با افزا زانیکه م افتندیدر

و دورشدن نقطه  یدوفاز قهمنط نشدعلت گستردهممکن است به

 ،گرید عبارت باشد. به 3)دوگرهی( نودالیبا یاز منحن یاتیعمل

دما و  شیبا افزا گریکدیدو فاز از  یکیزیاختلاف خواص ف

 ونیاگر  ،جهیدرنت .شودیم شتریب یدوفاز یدورشدن از منحن

و استخراج  شتریب لشیداشته باشد، تما لیبه فاز بالا تما یفلز

به پخش  لیتما نیاگر فلز سنگ ،بالعکس .شودیانجام م یشتریب

انجام  یدما استخراج کمتر شیبا افزا ،داشته باشد نییدر فاز پا

 .شودیم

 4دکستران هیبر پا یآب یدوفاز یهاستمیمقاله، س نیا در

 یهاونیاستخراج  یبرا ستیز طیدوستدار مح ستمیعنوان سبه

از  یمنطقه دوفاز جادیا یکار رفته است که در آن براهب یفلز

شده است. دما،  فسفات استفاده میسد ای 5تراتیس مینمک سد

pHکنندهاستخراج زانیموجود در پساب و م یفلز ونی زانی، م 

 یآب یدوفاز یهاستمیبر استخراج در س رگذاریازجمله عوامل تأث

بر  pHاثر  ،منظورنیاست. بد شده یمقاله بررس نیهستند که در ا

 7در سطوح  میو کادم کیسرب، آرسن یفلز یهاونیاستخراج 

 درجه 45تا  5 یدر دماها هاشیو آزمای شده است بررس 10تا 

تعادل  یمنظور بررسبه ،نی. همچناندشده رارتک سلسیوس

 
1 Bulgariu 
2 Fontana 
3 Binodal Curve 

 از مدل ادشدهی یآب یدوفاز یهاستمیدر س یکینامیترمود

UNIQUAC در  یفلز یهاونیکنش برهم بیاستفاده و ضرا

 جینتا ،زیشده است. در انتها ن گزارش گوناگون یهاستمیس

 .شده است سهیمقا یشگاهیآزما جیهرکدام با نتا

 

 روش تحقیق -2
 یاز دکستران با متوسط جرم مولکول هاشیدر انجام آزما

صورت جامد و محصول استفاده شد که بهگرم بر مول  8000

 تراتیس میفسفات و سد میشرکت مرک آلمان است. سد

و ساخت شرکت مرک  درصد 99خلوص  یشده دارااستفاده

ثابت  یقبل از استفاده، در دما ،ساعت 24مدت که به استآلمان 

 میپتاس ،نیکاملاً خشک شد. همچن آوندر  سلسیوسدرجه  115

 درصد 5/99ژاپن با خلوص  Sinchem ساخت شرکت دیدی

 یهاونی دیکلر ای تراتیپژوهش، نمک ن نی. در اشداستفاده 

 ،شرکت مرک آلمان دیو سرب، تول کیآرسن م،یکادم یفلز

که  استذکر  انی. شانداستفاده شد نیعنوان منابع فلزات سنگبه

 ریها از آب دو بار تقطساخت محلول یو برا هاشیدر تمام آزما

 .ه شده استاستفاد

با استفاده از  یبررس مورد یهاستمیس نودالیبا یمنحن

ابتدا  ،کار نیا یدست آمد. براهشدن بینقطه ابر نییروش تع

 مدل Sartorius یبا استفاده از ترازو مریاز پل یمقدار مناسب

GL124   و در آب حل شد تا محلول  نتوزی ± 001/0با دقت

استفاده از  امحلول ب نیا ،شود. سپس هیته یمریپل ظیشفاف غل

 پتیپ کیشد که از  6تریت تراتیس میسد ایفسفات  میمحلول سد

نقطه  نیکار استفاده شد تا محلول کدر شود. ا نیا یپاستور برا

وزن محلول  یریگاست که با اندازه نودالیبا یاز نقاط منحن یکی

با استفاده از  ،. سپسدیآیدست مهشده ب اضافه کربنات میسد

قطره به محلول اضافه شد تا آب قطره گر،یپاستور د پتیپ کی

 میمحلول با محلول سد نیمجدداً محلول شفاف شود و مجدداً ا

 گریعمل تکرار شد تا د نیشد و ا تریت تراتیس میسد ایفسفات 

منظور بالارفتن دقت کار به نی. ادیدست آهب نودالیبا ینقاط منحن

انجام شده است.  ییایمیمصرف کمتر مواد ش نیو همچن شیآزما

محلول با استفاده از حمام آب در  یدما ،مراحل نیدر تمام ا

4 Dextran 
5 Sodium Citrate 
6 Titre 
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 .شد میدلخواه تنظ یدما

 یهادو فاز، مخلوط نیآوردن تعادل بدستهب یبرا

 میسد ایفسفات  میسد یهااز نمک کیاز دکستران و هر یمختلف

 یآب در دما ساعت در حمام 24 مدتبهشد و  هیته تراتیس

ستگاه در هر فاز با استفاده از د Na+ غلظت ،سپس .ماند یثابت باق

شد.  یریگاندازه Milwaukee Mi160 یتالیجید سنجونی

دست آمد. هب یفاز یغلظت دکستران با استفاده از منحن ت،یدرنها

است،  ینییپا دقت یدارا یحجم یهایریگکه اندازهآن لیدلبه

 ستمیانجام شد. س یدرصد مواد براساس درصد وزن بیترک

و  وستهیصورت ناپبه یفلز یهاونیهرکدام از  یبرا یاستخراج

 یلزف یهاونیانجام شد. محلول  یتریلیلیم 15 شیآزما در لوله

از نمک  ازیکردن مقدار موردنو سرب با حل کیآرسن م،یکادم

دست آمد. به ریفلزات در آب دو بار تقط نیا تراتین ای دیکلرا

لظت غموردنظر با  یفلز ونیاز محلول  تریلیلیم یک ،ازآنپس

منظور اضافه و تکان داده شد. به ستمیبه سگرم بر لیتر  02/0

 24مدت محلول به ،یرارتو ح یکینامیبه تعادل ترمود یابیدست

 .ثابت قرار گرفت یساعت در حمام آب با دما

و هر دو فاز کاملاً  دیبه تعادل رس ستمیکه ساز آن پس

از هر دو فاز نمونه برداشته و  ز،ی، درست قبل از آنالندشفاف شد

در هر دو  یفلز یهاونی. غلظت شد رهیدر ظروف جداگانه ذخ

 یریگاندازهشیمادزو  AA7000 یفاز توسط دستگاه جذب اتم

 .شد

 

 نتایج و بحث -3
میزان استخراج هریک از فلزات سنگین ( 1جدول )

 کنندهاستخراجدر این پژوهش را در غیاب هرگونه  شده یبررس

استفاده در صورت عدم ،شودکه دیده می طورهمان دهد.نشان می

و  استز مناسب، میزان استخراج ناچی کنندهاستخراجاز 

 ،که گفته شد طورهماننیست.  بخشتیرضا وجهچیهبه

فلزی و پلیمر کنش ضعیف بین یون برهمدلیل بهاستخراج پایین 

فلزی و آنیون نمک تشکیل  کنش بین یونکه برهمدرحالی ،است

 کند.پایداری ایجاد می نسبتاًقوی است و کمپلکس  نسبتاًفازی 

 

 

 کنندهدرصد استخراج فلزات سنگین در غیاب استخراج .1جدول 

 یفلز یهاونی )%( تراتیس میسد / دکستران ستمیس )%( فسفات میسد / دکستران ستمیس

 میکادم 16 6

 کیآرسن 8 11

 سرب 12 9

 

دست آورد جدول فوق به از توانیکه م یگرینکته د

مواد  گرید مقایسه باکه در  است یون کادمیممربوط به استخراج 

 بسیآزاد گ یبا توجه به انرژ ،مورد نیا .ملاحظه است قابل

 یشگاهیآزما جی. نتااست هیتوج قابل ،یفلز یهاونی ونیدراسیه

و  سلسیوس درجه 25 یدر دما تراتیس میدکستران/سد ستمیس

pH = 9 که درصد استخراج  دهدی( نشان م1شده در شکل )ارائه

اگرچه در نگاه  یابد.افزایش میکننده استخراج زانیم شیبا افزا

ثابت  قتیدرحق ،به نظر برسد یهیمورد بد نیاول ممکن است ا

 نیب یفلز یهاونی عیدر توز یها نقش پررنگکمپلکس یداریپا

 یکننده نامناسباگر استخراج ،گرید عبارت به .کندیم فایدو فاز ا

 .افتینخواهد  شیوجه استخراج افزاچیهبه ،شوداستفاده 
 

 م،یاستخراج کادم زانی( بر مKI)نمک  دیدیاثر مقدار . 1 شکل

 pH = 9و  سلسیوس درجه 25 یو سرب در دما کیآرسن
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 میدکستران/سد ستمیمربوط به س یشگاهیآزما جینتا

( 2در شکل ) pH = 9و  سلسیوس درجه 25 یفسفات در دما

 م،یکادم نیبهبود استخراج فلزات سنگ یشده است. برا نشان داده

 یآب یدوفاز ستمیمحلول نمک بر س pHو سرب، اثر  کیآرسن

 م،یاستخراج کادم زانیمدهد که نتایج نشان می شد. یبررس

افزایش ( KI)نمک  دیدیمقدار با افزایش  و سرب کیآرسن

یدید به  با افزایش غلظت استخراج زانیمطوری که به ،یابدمی

 رسد.هم می درصد 100
 

 
( بر میزان استخراج کادمیم، KIاثر مقدار یدید )نمک  .2شکل 

 25سدیم فسفات در دمای  / آرسنیک و سرب در سیستم دکستران

 pH = 9 و سلسیوس درجه

 

 جهو در pH رییبا تغ ،استخراج زانیکه م رودیانتظار م

( 4( و )3داشته باشد. شکل ) یاملاحظه قابل رییتغ ون،یدراسیه

استخراج  زانیمحلول استاک نمک بر م pHاثر دهند که نشان می

و  تراتیس میدکستران/سد ستمیدر دو س نیفلزات سنگ

 کم است.فسفات  میدکستران/سد
 

 
بر میزان استخراج کادمیم، محلول استاک نمک  pHاثر  .3شکل 

 25سدیم سیترات در دمای  / سرب در سیستم دکسترانآرسنیک و 

 KI = 10 mmolو  سلسیوس درجه

 
بر میزان استخراج کادمیم، محلول استاک نمک  pHاثر  .4شکل 

 25سدیم فسفات در دمای  / آرسنیک و سرب در سیستم دکستران

 KI = 10 mmolو  سلسیوس درجه

 

را و سرب  کیآرسن م،یکادم( درصد استخراج 5شکل )

نشان  تراتیس میدکستران/سد ستمیدر ستابعی از دما  صورتبه

. با توجه به این شکل، تغییر دما اثر کمی بر استخراج دهدیم

که این  یابدمیو میزان آن با شیب بسیار ملایم افزایش  دارد

، پایداری کمپلکس و درنتیجه اول :افزایش به دو علت است

ترشدن منحنی دوم، گسترده ،جداسازی بهتر در دماهای بالاتر و

 محلول استاک نمک دمای( اثر 6شکل ) افزایش دما. دلیلفازی به

بر میزان استخراج کادمیم، آرسنیک و سرب در سیستم  را

نشان  KI = 10 mmolو  pH = 9دکستران/ سدیم فسفات در 

دهد که بیشترین اثر بر استخراج کادمیم است و میزان می

 رسیده است. درصد 80حدود  بهدرصد  20استخراج از 
 

 
بر میزان استخراج کادمیم، محلول استاک نمک  دمایاثر  .5شکل 

و  pH = 9سدیم سیترات در  / آرسنیک و سرب در سیستم دکستران
KI = 10 mmol 

 )وسیسلس درجه(
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بر میزان استخراج کادمیم، محلول استاک نمک  دمااثر  .6شکل 

و  pH = 9سدیم فسفات در  / سرب در سیستم دکسترانآرسنیک و 
KI = 10 mmol 

 

 Ex-UNIQUAC کنش دوتایی در مدلپارامترهای برهم

-Rachfordی با استفاده از الگوریتم بررس موردهای برای سیستم

Rice در این قسمتشدکمک الگوریتم پیشنهادی برازش و به .، 

بین مواد موجود در هر سیستم  ،شدهپارامترهای دوتایی برازش

( 3( و )2است. جدول ) شدهگزارش  ،بررسی دوفازی آبی مورد

های دوفازی شده برای سیستمترتیب مقادیر پارامترهای برازشبه

آبی دکستران/سدیم سیترات و دکستران/سدیم فسفات را در 

 د.ندههای فلزی متفاوت نشان میحضور یون

 یبرا یعنوان شاخصبه را (Δw %) خطا ( مقادیر4جدول )

دهد. ی نشان میبررس موردهای برای سیستم مدل یابیارز

در محاسبه  رفتهکاربهمنظور بررسی میزان دقت مدل به ،همچنین

های ضریب توزیع یون فلزی در سیستم دوفازی آبی برای سیستم

. شدمحاسبه  RMSEبستگی و مقادیر ضریب هم ،یبررس مورد

آنچه از است.  شده داده( نشان 4در جدول ) شدهمحاسبهمقادیر 

جدول حاصل  نیدر ا RSMEو  یهمبستگ بیضر سهیمقا

 یو برا هاستمیس یدر تمام یشنهادیاست که مدل پ نیا دشویم

 موفق عمل کرده است. یفلز یهاونیهمه 

 ،یسازحاصل از مدل جیو نتا عیتوز بیضر یتجرب جینتا

. اندبا هم مقایسه شده( 8و )( 7) یهادر شکل ستم،یهر س یبرا

 یبرا یسازحاصل از مدل عیتوز بیضر ریمقاد ،نمودارها نیدر ا

رسم  یتجرب یهامتناظر از داده ریمقاد در مقایسه با ستمیهر س

 است. شده
 

 تراتیس میدکستران/سد یآب یدوفاز ستمیدر س Ex-UNIQUACشده مدل برازش یپارامترها .2جدول 

aij [j/mol] Water Dextran Citrate As2+ Pb2+ Cd2+ 

Water  2/425  9/619  5/286  6/991  2/423  

Dextran 2/425   8/793  5/845  6/825  6/134  

Citrate 9/619  8/793   4/298  5/624-  0/914  

As2+ 5/286  2/845  4/298     

Pb2+ 6/991  6/825  5/624-     

Cd2+ 2/423  6/1345  0/914     

 

 

 فسفات میدکستران/سد یآب یدوفاز ستمیدر س Ex-UNIQUACشده مدل برازش یپارامترها .3جدول 

aij [j/mol] Water Dextran Citrate As2+ Pb2+ Cd2+ 

Water  0/554  8/72  3/635-  5/163  5/865  

Dextran 0/554   1/741  2/549  2/169  5/1545  

Citrate 8/72  1/741   1/418  4/215  4/533  

As2+ 3/635-  2/549  1/418     

Pb2+ 5/163  2/169  4/215     

Cd2+ 5/865  5/1545  4/533     

 

 )وسیسلس درجه(
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 فسفات میسد / و دکستران تراتیس میسد / دکستران یهاستمیس یبرا Ex-UNIQUACمدل  یخطا زانیم .4جدول 

 Δw % 2R RMSE یون فلزی نمک پلیمر

 

 دکستران

 

 سدیم سیترات

+2AS 68/0 991/0 625/0 
+2Pb 28/4 908/0 513/1 
+2Cd 03/3 888/0 086/2 

 

 دکستران

 

 سدیم فسفات

+2AS 02/2 991/0 079/1 
+2Pb 78/2 9162/0 2112/1 
+2Cd 34/3 9014/0 5499/1 

 

 

  
        )توسط مدل شدهمحاسبههای تجربی و مقایسه داده .7 شکل

UNIQUAC-Ex( ضریب توزیع یون فلز )+2Pbیدوفاز ( در سیستم 

 سیترات میدکستران/سد یآب

        )توسط مدل شدهمحاسبههای تجربی و مقایسه داده .8 شکل

UNIQUAC-Ex( ضریب توزیع یون فلز )+2Pb) یدوفاز در سیستم 

 فسفات میدکستران/سد یآب

 

خط شده مشخص است، رسم یطور که از نمودارهاهمان

شده بین ضریب توزیع تجربی و ضریب توزیع برازش

 99/0بالاتر از   2Rسازی دارای های مدلاز داده آمدهدستبه

برابری تقریبی  x = yاست. انطباق تقریبی این خط روی خط 

 ،یگرد عبارت بهدهد. را نشان میسازی های تجربی و مدلداده

 یفلز ونی عیتوز بیضر ینیبشیپ برای یشنهادیمدل پتوانایی 

 .دهدرا نشان می یررسبمورد هایسیستم در

 

 یریگجهینت -4
از  ،یدوفاز یهاستمیس جادیا یبرا ،پژوهش نیدر ا

شده است؛  فسفات استفاده میسد ای تراتیس میسد یهانمک

بر دکستران  یدر آب و اثر خروج نمک قو ییبالا تیچراکه حلال

و  کیآرسن م،یکادم یفلز یهاونی یجداساز ،مقاله نیدارد. در ا

کننده، و اثر دما، مقدار استخراج یآب یدوفاز یهاستمیسرب در س

pH یموجود در پساب بر استخراج بررس نیو غلظت فلز سنگ 

 ییکنش دوتابرهم یشامل پارامترها یسازمدل جیشد. نتا

 یابیارز یپارامترها نیو همچن یسازمدل یشده، خطابرازش

 یحاک جینتا ی. تمامبود RMSEو  یبستگهم بیمدل شامل ضر

را  ستمیس نیا یسازمدل ییآن است که مدل ذکرشده توانا از

رفتار  ینیبشیپ یبرا یشنهادیپ تمیو الگور رفتهکار. مدل بهدارد

 نیو همچن یآب یدوفاز یهاستمیدر س نیفلزات سنگ یاستخراج

 مناسب و مورد هاستمیس گونهنیدر ا یفلز ونی عیتوز بیضر

شده اعمال اتیشد فرض یمدع توانیم رو،نیااستفاده است. از

 .اندبودهشده پذیرفتهو  یدرست منطق اتیفرض ستمیبر س

 

 یسپاسگزار -5
 .این مقاله هیچ حمایت مالی نداشته است

 

y = 1.0082x - 0.0185

R² = 0.9936
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 Abstract     Use of γ-glycidoxypropyltrimethoxysilane (GPTMS) enhances the stability and strength of 

hydrogels and improves the bioactivity and cellular performance of the scaffolds in bone applications. Given 

that one of the leading factors that affects the properties of the scaffold is the percentage of the cross-linking 

agent, chitosan and gelatin scaffolds with different percentages of GPTMS were prepared and evaluated through 

freeze-drying method. The results from Scanning Electron Microscope (SEM) confirmed the achievement of 

porous scaffolds with open pores and upon increasing the amount of cross-linking agent, the size of the pores 

reached approximately 290 microns. The results of the infrared spectrum showed the interaction among the 

polymers and process of cross-linking with the formation of silane groups. In this study, upon increasing the 

amount of the transverse bonding agent, the contact angle decreased, the optimal contact angle of the sample 

with 75 (weight percent) GPTMS reached 60.7 ± 3.5 degrees, and the percentages of both swelling and 

degradation ultimately decreased. It should be noted that the mechanical properties were improved by adding 

GPTMS up to 1590 ± 267 kPa. According to the findings of this study, application of GPTMS led to an 

enhancement in the bioactivity properties and deposition of the hydroxyapatite layer, and the X-ray diffraction 

pattern confirmed this claim. The obtained results support the hypothesis that gelatin-chitosan scaffolds with 75 

(wt %) GPTMS seem to be the best samples for use in bone tissue engineering. 
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1. INTRODUCTION 

Given that large bone injuries cannot be repaired by 

themselves, they require external interventions. Since 

use of grafts is associated with limitations [1], tissue 

engineering has been introduced as a new method. 

Material selection is one of the most influential 

parameters in scaffold properties. Chitosan is a 

hydrophilic, biocompatible, biodegradable polymer 

with antibacterial properties [2]. Gelatin is also a 

biocompatible, biodegradable, hydrophilic, and 

economical natural polymer that can dissolve in aqueous 

solutions [3]. Glycidoxypropyltrimethoxysilane 

(GPTMS) is a suitable crosslinking agent for chitosan-

gelatin [4]. Tonda-Toro et al. [5] used GPTMS to 

crosslink a gelatin freeze-cast scaffold, which enhanced 

the stability of the scaffolds in an aqueous environment 

as well as their mechanical and cellular properties. The 

weight percentage is also an important factor in the 

application of reticulating agents. 

In this study, chitosan/gelatin scaffolds were 

fabricated by freeze-drying and cross-linked using 

different weight ratios of GPTMS. The effect of adding 

different weight ratios of the cross-linking agent on 

different properties of the scaffold was evaluated 

through different in-vitro tests, and the scaffold with the 

best weight percentage of the cross-linking agent 

optimized for bone applications was identified. 
 

2. MATERIALS AND METHODS 

To prepare a 2 % (w/v) chitosan/gelatin solution, 

chitosan (3 gr) was added to the acetic acid solution and 

stirred at the temperature of 35 °C. Then, gelatin (3 gr) 

was added to the solution. In order to crosslink the 

solutions, different amounts (30, 40, 50, 75, and 150 % 

(w/v)) of GPTMS were added to 30 ml of the prepared 

chitosan/gelatin solution. The samples are called the 

control, GP30, GP40, GP50, GP75, and GP150, 

respectively, based on the GPTMS concentrations. 
 

2.1. In-vitro tests 

In order to observe the morphology of the scaffolds, a 

Scanning Electron Microscope (SEM, Vega, Czech 
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Republic) was used. Fourier Transform Infrared 

Spectroscopy (FTIR) was taken from the prepared 

samples. Then, the contact angle, swelling, and 

biodegradation tests were taken from the scaffolds to 

evaluate their ability to interact with water. The 

mechanical properties of the scaffolds were tested. In 

order to compare the ability of the GPTMS crosslinked 

scaffolds to support apatite deposition, they were 

immersed in 50 mL of Simulated Body Solution (SBF) 

(pH of 7.3). The results were presented as mean ± 

standard deviation. 

 

3. RESULTS AND DISCUSSION 

3.1. Morphology observations 

The porous structure, with an appropriate pore size, is 

very effective in cell adhesion and proliferation, 

nutrient, oxygen, and cellular waste material transport 

[6]. Figures 1 (a-g) demonstrate the SEM images. The 

sample without the cross-linking agent is considered the 

control sample. According to the images, the scaffolds 

have a highly porous structure with open pores, which is 

essential for cell growth and adhesion. The scaffold of 

the control sample, with a heterogeneous structure, has 

a larger and rounder pore size than that of other samples. 

Upon increasing the percentage of the cross-linking 

agent, the structure becomes more regular than before as 

a result of which, the shape of the pores changes and 

becomes elongated. 

 

 

Figure 1. SEM images of GP30, GP40, GP50, GP75, and GP150 samples (a-g) and control sample (f) 

 

The bioactivity and apatite deposition ability of the 

scaffolds containing GPTMS were investigated through 

incubation of scaffolds in the SBF solution for 14 days 

(Figure 2 (a-e)). Apatite is formed by the formation of 

the spherical mineral particles on the inner and outer 

walls of the pores of scaffolds. Followed by comparing 

the SEM images, it was concluded that the amount of 

the apatite particles increased significantly with an 

increase in the GPTMS content of the scaffold. This can 

be attributed to the reduction in the surface energy for 

the nucleation of apatite minerals on the surface of the 

scaffolds due to the GPTMS crosslinking agent [7]. In 

fact, the interaction between the Si-O-Si and Si-OH 

groups in GPTMS and calcium ions, due to the change 

of surface charge, creates nucleation sites with the 

positive absorption of calcium ions [8]. In order to 

confirm the formation of apatite on the samples, X-ray 

diffraction spectra were also taken from them (Figure 

2(f)). The XRD pattern of hydroxyapatite was according 

to JCPDS card #0432-09 with some peaks at 2θs of 

31.75, 32.67, 46.03, 56.13, 65.45, and 76.4° [9] that 

confirmed the formation of apatite on the samples. The 

results demonstrated that the amount of the deposited 

layer increased with an increase in the GPTMS 

percentage. 
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Figure 2. SEM images of hydroxyapatite deposited on the surface of GP30, GP40, GP50, GP75, and GP150 scaffolds (a-e), and X-

ray diffraction patterns of the deposited hydroxyapatite (f) 

 

4. CONCLUSION 

Optimizing the amount of the used GPTMS is one of 

the most important parameters in the design of 

gelatin/chitosan scaffolds for bone tissue engineering 

applications. In this study, various weight percentages 

of GPTMS cross-linking agents were used for this 

purpose, and the scaffolds were subjected to various in-

vitro tests. The increase in GPTMS reduced the pore 

sizes that in turn made the morphology of the pores more 

homogeneous and more longitudinal. With an increase 

in GPTMS, the mechanical and bioactive properties of 

the scaffolds were improved while the wettability was 

reduced. According to the results, the GP75 sample was 

introduced as the best sample for bone applications, 

which needs further investigation in the future. 
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 خواص در سیلان وکسیمتگلیسیدوکسی پروپیل تریه کنندایشبکه عامل افزودن ریتأث

 نهیبه طیشرا یمعرف و یانجماد خشکاندن روش به شدههیته های ژلاتین/کیتوسانداربست
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 :مقاله خچهیتار
 14/04/1401: هیاول ثبت

 19/06/1401: شده اصلاح نسخة افتیدر

 23/06/1401یرش علمی: پذ

 یسلول و یفعالستیز عملکرد بهبود بر افزون ،(GPTMS) متوکسی سیلانگلیسیدوکسی پروپیل تری     هدیچک 

 عامل درصد. شودیم منجر یاستخوان یکاربردها در هادروژلیه استحکام و یداریپا شیافزا ها، بهداربست

 یهااربستد مطالعه، نیا در ل،یدل نیهم به. است داربست خواص در مؤثر عوامل از یکی شدهافزوده کنندهیاشبکه

 جینتا .شدند یابیارز و آماده یانجماد خشکاندن روش به GPTMS گوناگون یوزن یدرصدها با نیژلات و توسانیک

 شیافزا با ،هاتخلخل اندازه که است متخلخل یهاداربست به یابیدست نشانگر (SEM) یروبش یالکترون کروسکوپیم

 داد که نشان هیفور لیمادون قرمز تبد یسنجفیط جینتا. دندیرس کرونیم 290 حدود به ،کنندهیاشبکه عامل مقدار

 مقدار شیفزاا با تماس هیزاو ،نیهمچن. دارند کنشبرهم لانهیس یهاگروه لیتشک با شدنیاشبکه ندیفرا و هامریپل

 7/60 ± 5/3 مطلوب تماس هیزاو دارای GPTMS یوزن درصد 75 یدارا نمونه و افتی کاهش کنندهیاشبکه عامل

 1590 ± 267 تا GPTMS افزودن با یکیمکان خواص ،حالنیباا. افتی کاهش بیتخر و تورم درصد و بوددرجه 

 تیآپات یدروکسیه هیلا رسوب و یفعالستیز خواص شیافزا به GPTMS ،نیهمچن. افتی شیافزا لوپاسکالیک

 با ،توسانیک – نیلاتژ داربست که رسدیم نظر به. کندا را تأیید میادع نیا زین کسیا پرتو تفرق یالگو که منجر شد

 .است استخوان بافت یمهندس در استفاده یبرا نمونه نیبهتر، GPTMS یوزن درصد 75
 

   https://doi.org/10.30501/jamt.2022.347635.1229       URL: https://www.jamt.ir/article_156933.html 

 :هادواژهیکل
 ن،یژلات

 توسان،یک

 ،کنندهایشبکه عامل

 استخوان بافت یمهندس

 

 مقدمه -1
 ستندین میترمقابل خودخودبه یاستخوان بزرگ یهابیآس

 که است شده زده نیتخم. دارندنیاز  یمداخلات خارج بهو 

 یاستخوان وندیپ یجراح عمل هزار600 تا 400 از شیب سالانه

استفاده از  ،امروزه. [1] شودیانجام م کایامردر اروپا و  ترتیببه

 یهانیگزیجا ییطلا استانداردمنزله بهخود شخص  یهاوندیپ

مانند  ییهاتیبا محدود ،حالنیباا .شودیم شنهادیپ یاستخوان

 همراه برداشتمحل  تیو محدود هیثانو یبه عمل جراح ازین

 منزلهبه زین واناتیح و اجساد از شدهمشتق یهاوندیپ. ندهست
 

 

 با زین هانیا که شوندیم استفاده یاستخوان یهانیگزیجا

 توسط شدن زدهپس و یماریب انتقال مانند ییهاتیمحدود

 افزونروز ازین ،نیبنابرا. [2-4] هستند مواجه بدن یمنیا ستمیس

 یهاروش ارائه سمتبهرا  دانشمندان ،یاستخوان یهانیجانش به

 ،امروزه. [5] دهدیم سوق هانیگزیجا نیا ساخت یبرا نینو

 یهاداربست جادیا یبرا نینو یروش منزلهبافت به یمهندس

 شده است. یاستخوان معرف نیگزیجا

 کنشبرهمبه کنترل  شدهیمهندس یهاداربست تیموفق

و خواص داربست  یپس طراح .دارد یبستگ داربست و هاسلول

https://doi.org/10.30501/jamt.2022.347635.1229
mailto:a-zamanian@merc.ac.ir
http://journals.merc.ac.ir/
https://www.jamt.ir/
https://doi.org/10.30501/jamt.2022.347635.1229
https://www.jamt.ir/article_156933.html
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 گذارتأثیر میترم ندیفراداربست در  تیعملکرد و موفق بهبود در

 یهاپارامتر از یکشده یانتخاب نوع مواد استفاده. [6] ندهست

 یمریپل توسانیک. است داربست خواص رد گذارتأثیر

با خواص  پذیربیتخرستیز ،سازگارزیست دوست،آب

 یعیطب مریپل کی نیژلات ،نیهمچن. [7-9]است  ییایباکتریآنت

 صرفهبهمقرونو  دوستآب ،پذیربیتخرستیز ،سازگارزیست

. [11 و 10]را دارد  یآب یهاانحلال در محلول تیاست که قابل

 و پوست کلاژن ییگرما 1شدندناتوره قیاز طر یعیطب مریپل نیا

 و نیژلات بیترک از. [12] دیآیم دست به واناتیح استخوان

 .شودیم استفاده یاستخوان بافت یمهندس در وفوربه توسانیک

 توسانیک/نیژلات وژلیکرا ینوع [13] همکاران و 2اُفکلی

. کردند شنهادیبافت استخوان پ یاستفاده در مهندس منظوربهرا 

خواص  دلیلبه نیژلات و توسانیک یعیطب یهامریاز پل هاآن

سازگاری، زیست همچونشان فردمنحصربه

 یبرا هیثانو یبه عمل جراح ازینعدم ،پذیریتخریبزیست

استفاده کردند.  یسمّ یهاحلال به ازینعدم و نیگزیجا خروج

 نیگزیجامنزله به یابالقوه لیپتانس ،توسانیک و نیژلاتاگرچه 

 بافت یمهندس در وریبهره شیافزا منظوربهاما  ،دارند یاستخوان

 به آن افزوده شود. فعالزیست هماد کیبهتر است  ،استخوان

 عامل )GPTMS( 3متوکسی سیلانگلیسیدوکسی پروپیل تری

شامل  که است نیژلات - نتوسایک یبرا یمناسب کنندهایشبکه

      یها. گروه[14] است لانیس یو متوکس یاپوکس یهاگروه

Si-OH و Si-O-Si شده از مشتقGPTMS را  یمناسب یهامکان

 تیکنند که بر اهمیم فراهم سلول ریاتصال سلول و تکث یبرا

. [15]کنند یم دیسلول تأک زیتما یات در ارتقاکیلیس یهاونی

 منظوربه 5نیپیجن و GPTMS از [16] همکاران و 4تورو-توندا

 استفاده نیژلات یانجماد یگرختهیرداربست  کردن یاشبکه

 شیباعث افزا GPTMSو  نیپینجبا  نیژلات شدن یاشبکه. کردند

 یکیمکان خواص شیافزا و یآب طیها در محداربست یداریپا

سلول  ریو تکث یچسبندگ از شدهیاشبکهشود. هر دو داربست یم

 یهاعامل اگرچهکنند. یم یبانیپشت MG-63استئوبلاست 

 کردن یاشبکه یبرا GPTMSبر  افزون یمتفاوت کنندهایشبکه

 .دنوجود دار 6دیگلوتارالدئو  نیپیمانند جن توسانیو ک نیژلات

 
1 Denaturation 
2 Ofkeli 
3 Glycidoxypropyltrimethoxysilane 
4 Tonda-Turo 

از خود  تیسمّ یکم دیگلوتارالدئکه  شدنشان داده  نیاز ا شیپ

 جادشدهیا هلانیس یهابیترک حالنیدرعو  [17] دهدینشان م

بهبود رسوب  به ،نیپیجن ، بیشتر ازGPTMSاستفاده از  اثربر

. [18] بخشدیم بهبود را استخوان میترم و شودیممنجر  تیآپات

 شنهادیپ GPTMSاستفاده از  یاستخوان یهاکاربرد در ،جهیدرنت

یکی دیگر از موارد مهم در  شدهبرده کاربه یوزن درصد. شودیم

 یهایبررس در. کننده استایهای شبکهاستفاده از عامل

شده استفاده  GPTMS گوناگون یوزن یدرصدهااز  گوناگون

 از [19] همکاران و 7سهرابی ،یامطالعه در ،مثال یبرا. است

GPTMS در  شبکه جادیو ا یکیبهبود خواص مکان منظوربه

 یدر کاربرد مهندس نیژلاتو  توسانیک ،فعالزیست شهیش بیترک

 یاز دو درصد وزن ،منظورنی. بدکردنداستفاده  یبافت استخوان

 دادنشان  جیو نتا شداستفاده  GPTMS درصد 20و  10متفاوت 

 یفشار استحکام GPTMS یدرصد وزن 20 یدارا هکه نمون

 یهامانی سلولزندهاز  هاداربست نیا ،نیهمچن. دارد یشتریب

 یهاو سلول یاستئوبلاست یهاسازشیپ ،یانسان مالیمزانش یادیبن

در برابر  ییایباکتریآنت تیخاصو  کردند تیحما الیاندوتل

 سیدیدرمیاپ لوکوکوسیو استاف آئوروس لوکوکوسیاستاف

عامل  یوزن درصد شیکه افزا دادندنشان  جینتا ،نیبنابرا. داشتند

. شودیممنجر  داربستبهبود خواص  به GPTMS هکنندشبکه

 یهااز درصد [15] همکاران و 8لیو یگرید یدر بررس ،نیهمچن

 یاشبکه منظوربه GPTMS یدرصد وزن 5-50 گوناگون یوزن

نشان  جی. نتاکردندکیتوسان استفاده  - سیلیکا یهاداربست کردن

ساختار  یداریبهبود پا به GPTMS یوزن درصد شیکه افزا داد

 کنندهشبکه عامل یوزن درصد رییتغ ،نیبنابرا. شودیممنجر 

با توجه به  ،باشد. پس مؤثرخواص داربست  در تواندیم

 عامل منزلهبه GPTMS از یبررس نیا در ن،یشیمطالعات پ

و  شداستفاده  نیژلات/توسانیک یهاداربست کنندهایشبکه

 دهندهعامل اتصال یوزن درصد 50 و 40، 30 یوزن یهادرصد

مورد استفاده  یهادرصد. کننده ارزیابی شدندشبکهبدون  هنمون و

 نشداما ذکر  ،[18-20] شدندانتخاب  نیشیمطالعات پ براساس

 با ایو آ میشاهد بهبود خواص داربست هست یدرصدتا چه 

قرار  ریتأثداربست تحت  گرید خواص ی،وزن درصد شیافزا

5 Genipin 
6 Glutaraldehyde 
7 Sohrabi 
8 Liu  
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 150و  GPTMS ،7بالاتر  یهادر درصد ،نیبنابرا ؟نه ای رندیگیم

 یهاداربست مطالعه، نیا در. شدند یابیارز زین یدرصد وزن

ساخته شدند و با  یانجماد خشکاندنبه روش  نیژلات/توسانیک

. شدند یاشبکه GPTMS گوناگون یوزن یهااستفاده از نسبت

 در کنندهایشبکه عامل گوناگون یوزن یهانسبتافزودن  ریتأث

 گوناگون یهاآزمون با داربست متفاوت خواص

 یوزن درصدداربست با  نیو بهتر شد یابیارز یشگاهیآزمادرون

 یمعرف یاستخوان یهاکاربرد یبرا شدهنهیهب کنندهایشبکه عامل

 .شد

 

 روش تحقیق -2
 شدهاستفاده مواد -1-2

 یوزن مولکول ،448877) توسانیکدر این تحقیق، از 

 گمایس شرکت( درصد 75-85 لودالتون،یک 190-310 = متوسط

         (،التونلودیک 40-50 = یمولکول وزن ،104070) نیژلاتو 

γ-Glycidoxypropyltrimethoxysilane (GPTMS، 841807، 

 وزن ،100983) اتانول(، مول بر گرم 34/236=  یمولکول وزن

 وزن ،100056) دیاس کیاست(، مول بر گرم 07/46=  یمولکول

 .شد استفادهآلمان  مرکشرکت ( مول بر گرم 05/60 = یمولکول

 بدن سازهیشب ولمحل و( pH = 2/7-4/7) نیالس بافر فسفات

(4/7-2/7 = pHاز شرکت آپر )مواد با  ههمشد.  هگرفتتهران  نی

 ونی بدونآب  یآب یهاو محلول شدند هیته یشگاهیآزما هدرج

 .هستند

 

 توسانیک و نیژلات یهاداربست یسازآماده -2-2

 GPTMSبا  شدهایشبکه

 ختهیآب ر لیترمیلی 300 در دیاس کیاست لیترمیلی 6 ابتدا

 ی. برادیآ دسته بدرصد(  2) دیاس کیتا محلول است شودیم

گرم  3 ن،یژلات/توسانیک یدرصد وزن 2محلول  یسازآماده

درجه  35 یو در دما شداضافه  دیاس کیبه محلول است توسانیک

هم  قهیدور در دق 200ساعت و با سرعت  24 مدتبه وسیسلس

به  نیگرم ژلات 3شود. سپس،  جادیا یتا محلول هموژن شد زده

درجه  35 یدما در میو ن ساعت یک مدتبه محلول اضافه شد و

 .شد زده هم قهیدق بر دور 200 سرعتبا  وسیسلس

، 30) یوزن درصد ریمقاد ها،محلول کردنشبکه منظوربه

محلول  لیترمیلی 30به  GPTMS از( 150و  75، 50، 40

 و نیم کی مدتبه. محلول شدافزوده  شدهآماده نیژلات/توسانیک

تا هموژن شود.  خورد هماتاق  یدر دما همزن یساعت رو

به  آنبدون  ای کنندهایشبکه عامل یحاو یهاداربست ،سپس

 مترمیلی 170و ارتفاع  مترمیلی یکبا قطر  یمینیآلوم یهاقالب

رجه د -20 یدما با زریفر ساعت در 24 مدتبهو  شدندمنتقل 

 کمکبه یانجماد کردنخشک ندیفرا ،سپس. زدند خی وسیسلس

 -58 یدر دما تور 5/0 در( رانیا شتاز،ی)پ یانجماد کنخشک

مطابق  هانمونه. شدساعت انجام  48 مدتهب سلسیوسدرجه 

 .شدندگذاری نام 1جدول 
 

 هانمونه یسازآماده طیشرا و باتیترک کد .1 جدول

 عامل یوزن درصد باتیترک نمونه

 به کل محلول کنندهایشبکه

  کنترل

 

 یوزن درصد 2

 نیژلات/توسانیک

0 
GP30 30 
GP40 40 
GP50 50 
GP75 75 
GP150 150 

 

 هاآزمون -3-2

 تخلخل هو انداز شناسیریخت تمشاهدا -1-3-2

 از هاداربست شناسیریخت همشاهد منظوربه

 SEM, Vega, Czech) یروبش یالکترون کروسکوپیم

Republic)  یهبا لا هانمونه هسطح هم ،منظورنیبد. شداستفاده 

 ولتاژ در هااز نمونه ریو سپس تصاو شداز طلا پوشانده  ینازک

 یابیارز. شدمتفاوت گرفته  یهایینمادر بزرگ لوولتیک 20

 کروسکوپیم ریتصاو کمکبه هاتخلخل و درصد اندازه

 در. انجام شد Image J افزارو با استفاده از نرم یروبش یالکترون

رصد و د اندازه وشد  یابیارز ریتصو 5 ،نمونه هر از ی،بررس نیا

 .شدگزارش  اریانحراف مع ± نیانگیم صورتتخلخل به

 

 هیفور لیسنجی مادون قرمز تبدطیف -2-3-2
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 یهاواکنش و یعامل یهاگروه ییشناسا منظوربه

 لیسنجی مادون قرمز تبدطیف شدههیته یهانمونه از ،یاحتمال

. شدگرفته  cm 4000-400-1 عدد موج در )FTIR( 1فوریه

 فیطو سپس  شدندمخلوط  KBrبا نمک  هانمونه ،منظورنیبد

 .شد گرفته

 
 با آب کنشبرهم -3-3-2

 یبررس یتماس و تورم برا هیدو تست زاو هاداربست از

 ،استم هیزاو یبررس منظوربه. شدبا آب گرفته  کنشبرهم تیقابل

 گرفتآب قرار  هقطر کی هاداربست یرو ،دراپ لیبه روش سس

 Krussشد ) گیریاندازهآب و داربست  هقطر نیب یهو سپس زاو

DSA 100، ها،تورم داربست یبررس منظوربه ،نیهمچن(. آلمان 

د آماده شدن مترمیلی 30و ضخامت  مترمیلی 10با قطر  یهانمونه

 120 و 60، 30، 5 مدتبه هانمونه ،سپس. )0W(و وزن شدند 

شدند  ورغوطه( pH=  4/7) نیدر محلول فسفات بافر سال قهیدق

قرار گرفتند. بعد از  همزن یرو وسیسلسدرجه  37 یو در دما

 یکاغذ صاف یرو ،نمونه از محلول خارج شد ی،زمان ههر فاصل

 1 معادله. با استفاده از )1W(شد  نیتوز و مجدداً گرفت قرار

 :[21]محاسبات انجام شد 

 

(1                                     )100×0)/W0W-1(W = تورم درصد 

 
 پذیریبیتخر -4-3-2

با  هاداربست ها،نمونه بیتخر تیقابل یبررس منظوربه

 در محلول فسفات مترمیلی 30و ضخامت  مترمیلی 10ابعاد قطر 

از  شی. پشدند ورغوطه هفته 2 مدتبه( pH=  4/7) نیبافر سال

و سپس بعد از  )1W(شد  ادداشتی هاآن یهاول وزن وریغوطه

 گیریاندازه مجدداً روز 14 و 7، 2، 1 گذشت از بعد وریغوطه

 30 مدتبهاز محلول خارج شدند،  هانمونه ،منظورنیبد. شدند

گیری ها اندازهآن )2W( وزناتاق خشک شدند و  یدر دما قهیدق

 :[22] شد همحاسب 2 معادلهو مطابق  شد

 

(2)                                     100×1)/W1W-2(W = بیتخر درصد 

 

 
1 Fourier Transform Infrared 
2 Thermoshaker 

 یکیمکان خواص -5-3-2

 آزمون از استفاده با هاداربست یکیمکان خواص تست

 دستگاه توسط(ASTM-20)  استاندارد با مطابق فشاری استحکام

(SANTAM، STM 20، رانیا) فشار نرخ با mm/min 5/0 با 

نمونه  5 گیری،اندازههر  ی. براشد بررسی یوتونین 100لود سل 

 خواص منزلهبه هاگیریاندازه نیانگیشد و سپس م یابیارز

 گزارش شد. یکیمکان

 

 فعالیزیست -6-3-2

 با شدهیاشبکه یهاداربست ییتوانا سهیمقا منظوربه

GPTMS ،لیترمیلی 50 در ت،یآپات رسوب از تیحما یبرا SBF 

 منظور،نیشدند. بد ورغوطه (pH=  3/7)( بدن سازهیشب محلول)

 37 ± 5/0 یدما در 2کریترموش در روز 14 مدتبه هاداربست

یک  روز 2 هر. گرفتند قراردور بر دقیقه  300 با وسیسلس درجه

 تیآپات لیتشک هفته، 2 از پس. شد عوض هانمونه محلول ،بار

 پرتو) )XRD( 3ایکس پرتو پراش از استفاده با هاداربست یرو

 زیآنال CuKα (λ = 1.5418 Å) تابش با( D-500 منسیز کسیا

 2θ محدوده در آمپریلیم 8/0 و لوولتیک 40 در شیآزما. شد

 02/0 گام اندازه با min 2-1 اسکن سرعت با درجه 0-75 برابر

 کروسکوپیمبا کمک  هااز نمونه ،نیهمچن. شد انجام درجه

 (SEM, Vega, Czech Republic) یروبش یالکترون

 ینازک یهلا با هانمونه هسطح هم ،منظورنیبد. شد یربرداریتصو

 20ولتاژ در هااز نمونه ریاز طلا پوشانده شد و سپس تصاو

 .شد گرفته متفاوت یهایینمادر بزرگ لوولتیک

 

 یآمار یها لیتحل و هیتجز -7-3-2

 Microsoft افزارنرم از استفاده با شیآزما هر یهاداده

Excel 2016 (Microsoft, Redmond, WA, USA) یآورجمع 

. شدند ارائه استاندارد انحراف ± نیانگیم صورتبه جینتا و شد

    و ، *p < 0.05) مقدار .شد تکرار بار پنج حداقل شیآزما هر

p < 0.001** ،) شد گرفته نظر در معنادار ینظر آمار از. 

 

 بحث و جینتا -3
 و تخلخل شناسیریخت مشاهدات -1-3

3 X-Ray Diffraction 
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 یچسبندگ در ،مناسب تخلخل اندازه با ،متخلخل ساختار

 مواد دفع نیهمچن و ژنیاکس و ییغذا مواد انتقال ،یسلول ریتکث و

 ریتصاو( و-)الف 1 شکل. [23]است  مؤثر اریبس یسلول دئزا

SEM درصدهای با شدهآماده یهاداربست تخلخل اندازه)ز(  و 

 عاملبدون  نمونه. دهدیم نشان را GPTMS گوناگون یوزن

 ،ری. با توجه به تصاوشددر نظر گرفته  کنترل نمونه کنندهیاشبکه

باز  یهاتخلخل با متخلخل اریبس ساختار یدارا هاداربست

. است یضروری سلول یو چسبندگ رشد یبرا که هستند

 است گردتر و ترتخلخل بزرگ هدازان یکنترل دارا هنمون داربست

 عاملدرصد  شی. با افزادهدیرا نشان م یناهمگن و ساختارِ

 رییتغ زین هاتخلخل شکل و شودمی ترمنظم ساختار کنندهایشبکه

 انجماد جهت در یطول یهاکانال نی. اشودیم یطولو  کندیم

در  زین هاقطر تخلخل نیانگیم گیریاندازه جینتاشکل گرفته اند. 

 عاملدرصد  شی. با افزاشدندنشان داده  (g)برحسب  1شکل 

       از و کندیم دایپ کاهش هاتخلخل هانداز کننده،ایشبکه

 یراب ترتیببهکنترل  هدر نمون مترمیلی 802/0 ± 048/0

       به GP150و  GP30، GP40، GP50، GP75 یهانمونه

021/0 ± 583/0، 027/0 ± 542/0 ،019/0 ± 526/0،         

است.  دهیرس مترمیلی 291/0 ± 012/0 و 346/0 ± 012/0

 350-400ی هاتخلخل هکه انداز دادندنشان  پیشین یهایبررس

استخوان مناسب  میو ترم هااستئوبلاست رشد یبرا کرومتریم

 کننده،ایشبکه عاملصد در شیبا افزا ،جهیدرنتکه  [1]است 

 داربست فقط ،درواقع. رندیگیمحدوده قرار م نیدر ا هاتخلخل

GP75 دقرار دار استخوان بافت یمهندس یابعاد همحدود در. 
 

 
 )ز( تخلخل اندازه نمودارو(و -لف)ا GP150 و GP30، GP40، GP50، GP75 یهانمونه یروبش یالکترون کروسکوپیم ریتصاو .1 شکل

 

 هیفور لیسنجی مادون قرمز تبدطیف -2-3

 یهاکنشبرهمو  یعامل یهاگروه یابیارز منظوربه

 گرفته هااز نمونه هیفور لیسنجی مادون قرمز تبدطیف ی،احتمال

 یهاکیپدرآمدند.  شی)الف( به نما 2در شکل  جیشد و نتا

. شوندیم مشاهده هانمونه ههم در نیژلات و توسانیک به مربوط

وجود  لیدلبه cm3500-3200-1 حدود در ظاهرشده پهن کیپ

 یهاکیپ. [24] هاستدر تمام نمونه لیدروکسیگروه ه

ظهور  لیدلبه cm 1380-1 و 1560، 1650در حدود  شدهییشناسا

شامل  ترتیببهکه  اندبوده توسانیک IIIو  I، II دیآم یهاگروه

. [25–27] است CNو کشش  NHخمش  ،C=Oکشش 
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 توانندیم cm 1560-1 و 1650 یدر حوال شدهدهید یهاکیپ

 یباشند که همپوشان زین نیژلات C-Nو  C=O یهاگروه به مربوط

 زین cm 0023-0003-1در حدود  شدهمشاهده کیپ. [82] کردند

 بااست.  توسانیک C-O-C کیو پ NHمربوط به کشش 

 یمتوکس گروه ،GPTMS کنندهایشبکه عامل شدناضافه

GPTMS 1 و 2873 در-cm 2937 ن،یا بر علاوه. شودیم دهید 

 یاپوکس گروه لیدلبه cm 908-1 و 1192 حدود در کیپ

GPTMS یمتوکسیتر یهاگروه زیدرولیه. [29] است 

GPTMS کیپ لیتشک به شدنی اشبکه ندیفرا در Si-OH در 

 به مربوط کیپ لیتشک ،نیهمچن. شودیم منجر cm 920-1 حدود

Si-O-Si ،1 و 1020 حدود در-cm 1150، شدن یاشبکه ندیفرا 

. [30] کندیم دییتأ را GPTMSوجود  دلیلبه توسانیو ک نیژلات

 بیترک در GPTMS شدن یاشبکه ندیفرا سازوکار

 و نیآم گروه و GPTMS رانیاکس حلقه توسط نیژلات/توسانیک

 شدنباز ندیفرا. شودیم انجام توسانیو ک نیژلات لیدروکسیه

 لیدروکسیه یهاگروه شدن دپروتونه و یاپوکس یهاگروه هحلق

 یهاگروه ونیدراسیه پس از نیژلات و توسانیک نیآم و

. شودیم لانولیس یهاگروه جادیا باعث GPTMS یمتوکسیتر

 یکووالانس وندیپ جادیا باعث لانولیس یهاگروه تراکم واکنش

Si-O-Si نیو ژلات توسانیک مریدو پل شدن یاشبکه ندیفرا به و 

 یاشبکه ندیفرا یشنهادیپ کیشمات. [31 و 18] شودیممنجر 

 .شد داده نشان)ب(  2 شکل در GPTMS شدن
 

 
 مواد )ب( نیواکنش ب یشنهادیپ کیشماتو )الف(  یبررس نیدر ا شدههیته یهانمونه فیط. 2 شکل
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 تورم و تماس هیزاو -3-3

 جهیدرنتو  یدر رفتار سلول دوستیآب تیاهم لیدلبه

 تورم مقدار و تماس هیزاو ی،بررس نیبافت، در ا میترم

 ترتیببه جیو نتا شد گیریاندازه قهیدق 120 یدر ط هاداربست

 که شودیم مشاهده. شدندداده  نشان )ب( و)الف(  3در شکل 

تماس را  هیزاو نیترکم کنندهایشبکه عاملکنترل بدون  هنمون

 هنمون تماس هیزاو. است درجه 4/35 ± 2/1که در حدود  دارد

     زین [32]همکاران  ه لیو ودر مطالع ینیژلات/توسانیک یکنترل

 شیافزا زیگرآب باتیبود که با افزودن ترکدرجه  6/43 ± 2/1

 ادیز جیتدربهتماس  هیزاو، GPTMSاز افزودن  بعداست.  افتهی

         یعنیمقدار خود  نیبه بالاتر GP150 هو در نمون شودمی

 تواندیم دوستیآبکاهش  نیکه ا دیرسدرجه  26/77 ± 4/4

 یهاگروه گرفتنو قرار GPTMS زیگرآب تیخاص لیدلبه

مر ا نیا ،البته .باشد یمریپل یهارهیزنج یرو لوکسانیس زیگرآب

و  نیژلات باتیترک دوستآب یهاگروه یریدرگ دلیلبه تواندیم

 33]باشد  زینشدن  یاشبکه ندیفرادر  لیدروکسیمانند ه توسانیک

 یبرا درجه 40-70 نیتماس ب هیزاو ی،قبل مطالعات بر بنا. [34 و

 هیزاو ،هاآزمون بر . بنا[35] است ترمناسب یسلول یچسبندگ

 ترتیببهتماس را  هیزاو نیبهتر GP75و  GP50 یهاتماس نمونه

 .دادندنشان درجه  7/60 ± 5/3و درجه  3/53 ± 8/2با 

 یهاکنشبرهم ها،مریپل ساختار به نمونه کی تورم رفتار

 شدن یاشبکه هدرج و یساختار یهایژگیو حلال، و مریپل

 باً یتقر روند زیآزمون تورم ن جینتا ،نیبنابرا .[36]دارد  یبستگ

 آب جذب مقدار نیشتریب کنترل هنمون. دهندیرا نشان م یمشابه

بعد از  ،نمونه نی. ادهدینشان م گیریاندازه یهازمانتمام  در را

 بعد که داد نشاندرصد را  58/35 ±1 /20 ،قهیدق 5گذشت تنها 

 ،نیهمچن. دیرسدرصد  23/46 ± 67/1 به قهیدق 120 گذشت از

 دایپ کاهش تورممقدار  کننده،ایشبکه عاملدرصد  شیبا افزا

           مقدار ،قهیدق 120بعد از  ،زین GP75 هنمون. است کرده

 GP150 ه. نمونداد نشان آب جذبدرصد  22/36 ± 13/5

 120 گذشت با ،نمونه نیا. دهدیمقدار تورم را نشان م نیکمتر

 یبررس در. داشت آب جذبدرصد  86/13 ± 12/1 ،قهیدق

 دیشد که افزودن گلوتارالدئ هداد نشان [73] همکاران و 1باداوی

 درصد 2 یدارا هنمون و شودیممنجر کاهش نرخ تورم  به

 تورم درصد 0/170 ،ساعت 72بعد از گذشت  ،دیگلوتارالدئ

 درصد 25/0 یدارا هنمون در مقایسه بانشان داده است که 

ی ریچشمگ کاهش است داشته تورم درصد 524که  دیگلوتارالدئ

 هفشرد حجم ،کنندهایشبکهحجم عامل  شیافزا با .داشت

 یهاپل جادیا با هاآن حرکت تیقابل و آزاد یهارهیداربست، زنج

 نفوذ مقدار کند،یم دایپ کاهش یمریپل یهارهیزنج نیب گوناگون

. [37] کندیم دایتورم کاهش پ جهیدرنتو  شودیم کم یآب محلول

 یسلول یچسبندگ یتماس برا هیتورم و زاو تیخاص اگرچه

 بافت یمهندس یبرا تورم حد از شیب شیافزاهستند،  یضرور

 ازیمورد ن یکیخواص مکان تواندینم و ستین مناسب استخوان

به نظر  ،نیبنابرا. [38] اوردیبافت استخوان را فراهم ب میترم یبرا

 کنندهایشبکه عامل شتریب ریمقاد یدارا یهانمونه رسدیم

GPTMS باشند. تربافت استخوان مناسب یکاربرد مهندس یبرا 
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 GPTMS گوناگون یوزندرصدهای با  شدهایشبکه توسانیک/نیژلات یهانمونهتماس )الف( و درصد تورم )ب(  هیزاو .3 شکل

 

 پذیریبیتخرستیز -4-3

 ،کیولوژیزیف طیدر مح ،داربست پذیریبیتخر تیخاص

با  دیبا بیبافت است. روند تخر میترم یبرا یاتیح یپارامتر

 یمناسب یکیزیف تیهماهنگ باشد تا هم بتواند حما زبانیبافت م

رشد  یبرا یخال ییو هم فضا اوردیفراهم ب را رشد سلول یبرا

 سرعتبه یآب محلول در نیژلات. [39]کند  جادیا ییبافت و رگزا

 ریتأثتحت  شتریب بدن در زین توسانیک. [40] شودیم زیدرولیه

 بیروند تخر ،مطالعه نیا در. ردیگیقرار م یمیآنز بیتخر

 آمدهدستبه جینتا وهفته مطالعه شده است  2 مدتداربست در 

 ،آمدهدستبه جینتا به وجه)الف( نشان داده شدند. با ت 4 شکل در

با  ،و دهندیم نشان خود از پذیریبیتخر تیقابل هاداربست

 کاهش پذیریبیتخر مقدار کننده،ایشبکه عاملنسبت  شیافزا

 از بعد کننده،ایشبکه عاملکنترل بدون  هنمون در. کندیم دایپ

  شده است بیاز داربست تخر یمین باًیتقر ،هفته دو حدود

 مقدار، GPTMSمقدار  شیبا افزا یول ،(درصد 2/51 ± 1/16)

 دو از بعد، GP150 هدر نمون ،و افتیداربست کاهش  بیتخر

روند  باًیتقر و شد بیتخر داربستدرصد  39/25 ± 3/2 ،هفته

 تیخاص ازآنجاکه. افتیکاهش  دومکیبه حدود  بیتخر

و  گذارندیم ریتأث عاتیو انتقال ما نفوذدر و تورم  دوستیآب

 نیاز ا شیپ ،[41]هستند  مؤثر زین بیسرعت تخر در جهیدرنت

سرعت  تواندیم کردن یاشبکهکه  است شدهنشان داده  زین

همکاران  و 1پیتر ه. در مطالع[24]داربست را کاهش دهد  بیتخر

 از بعدهای کیتوسان/ژلاتینی، داربستکه  شد داده نشان زین [43]

به نسبت  بیمقدار تخر حال،نیباا. شوندتخریب می هفته، کی

دارد.  یبستگ کنندهشبکهمانند  یو درصد افزودن نیژلات/توسانیک

 بیکاهش سرعت تخر به کنندهایشبکهدرصد عامل  شیافزا

 بیترک دربارهکه  یگرید یبررس در. شودمنجر می

نشان داده شده است که افزودن  ،انجام شد نیژلات/توسانیک

منجر  بیترک نیا بیکاهش سرعت تخر به یکینانوذرات سرام

بعد از گذشت  کننده،ایشبکهبدون عامل  بیترک نی. اشودیم

 افزودن با اما است، داشته بیتخر درصد 40حدود  ،روز 25

 به پس. کندیم دایپ کاهش درصد 16 حدود ی،کیسرام نانوذرات

 در کنندهایشبکهو عامل  یکیکه افزودن عامل سرام رسدیم نظر

با  سهیباشند، اما در مقا مؤثر بیترک نیا بیکاهش سرعت تخر

 یکمتر بینرخ تخر یکیعامل سرام رسدیپژوهش به نظر م نیا

 50از  شترینشان داده شد که ب ی،گرید همطالع در. کند جادیرا ا

شده است. با افزودن  بیتخر نیژلات/توسانیک بیترک از درصد

 حال،نیباا. کندیم دایکاهش پ بیمقدار تخر کننده،ایشبکهعامل 

بوده است  مؤثر بیتخر زانیم رد کنندهایشبکهافزودن نوع عامل 

[44]. 
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 GPTMS گوناگون یوزن درصدهایبا  شدهایشبکه توسانیک/نیژلات یهانمونه)ب(  ی)الف( و استحکام فشار پذیریبیتخرستیز درصد .4 شکل

 

 یکیمکان خواص -5-3

 ،بافت یمهندسدر کاربرد  هاپارامتر نیترمهم از یکی

مواد، درصد  بی. ترک[45] ستا هاداربست یکیمکان خواص

در  زین هاآن یریگجهت و هاتخلخل هانداز نیهمچنتخلخل و 

 نیا در. [46]هستند  مؤثرداربست  یکیبهبود خواص مکان

 در جینتاو  شدند یابیارز هاداربست یاستحکام فشار ی،بررس

با  ،شودیکه مشاهده م طورهمان. نداهشد داده نشان 5 شکل

 یفشاراستحکام  ساختار کننده،ایشبکه عاملدرصد  شیافزا

 یفشار ستحکاما ،کنترل هنمون در. ه استدادنشان  یشیروند افزا

 گزارش لوپاسکالیک 62 ± 1 حدودمیزان آن  و دشویم دیده یکم

 GP150و  GP75 یهادر نمونه کنندهشبکه شیکه با افزا شد

. دیرس لوپاسکالیک 1590 ± 267و  1090 ± 23به مقدار  ترتیببه

توسط  جادشدهیا یهاوندیپ شیافزا دلیلبه تواندیم موضوع نیا

 ریبا توجه به تصاو ،نیا بر افزون. باشد کنندهایشبکه عامل

 
1 Nie 

 ،کنندهایشبکه عاملدرصد  شیبا افزا ،(1)شکل  شناسیریخت

 جادیرا ا یترهموژن رو ساختا شدند یطول شتریب هاتخلخل

 ی،طرف ازاست.  مؤثر یکیدر بهبود خواص مکان که کردند

استحکام فشاری به  یدارا یعیطب تربکولاراستخوان  ازآنجاکه

 یدارا یهانمونه ،[47]است  اللوپاسکیک 100-16000 میزان

GPTMS یهاکه در نمونه شوندیم شنهادیکار پ نیا یبرا شتریب 

 جینتا هانمونه ریاز سا GP150و  GP75 یهانمونه ،مقاله نیا

 خواص همجموع دیبا ،نیاوجود  با. اندرا نشان داده یبهتر

 یبررس در. گیردمد نظر قرار  نهیبه هنمون یمعرف یبرامکانیکی 

با  خواص مکانیکی، نشان داده شد که [04]و همکاران  1نی

 نیا در. دنکنیم دایپ بهبود ،عامل شبکه و نانوذرات شیافزا

شدن استفاده شد که هم شامل روش از دو روش شبکه ی،بررس

 افزون ها،ندیفرا نیا رسدیاست. به نظر م یکیزیو هم ف ییایمیش

. اندشدهمنجر  یکیبهبود خواص مکان به ،نانوذرات از استفاده بر
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است.  دهیرس 2/1-2/2 میزان به یکه استحکام فشار یاگونهبه

 افزودن از یمقدار استحکام کمتر ،حاضر یاگرچه در بررس

 یهاعامل زما اا شود،یم مشاهده نانوذرات از استفاده ای نانوذرات

 یبررس نیا تیمز تواندیم که است نشده استفاده یسمّ ییایمیش

پرداخته  کنندهشبکهاثر عامل  همطالع به تنها حاضر یبررس. باشد

 منظوربه توانیم ،حالنیباا .پس نانوذرات افزوده نشدند ،است

  GPTMSبا  شدهشبکه هنیبه هبه نمون یکیزیبهبود خواص ف

 افزود. را نانوذراتنیز

 
 فعالیزیست -6-3

 یهاداربست یرو تیآپات رسوب تیقابل و یفعالزیست

 محلول در هاداربست ونیانکوباس قیطر از GPTMS یحاو

SBF ( ه-)الف 5 شکل. شد یبررس روز 14 مدتبه

 14 از پسرا  هاداربست سطح یرو FE-SEM یهاکروگرافیم

 ذرات لیتشکبا . دهدیم نشان SBF محلول در یورغوطه روز

 منافذ یخارج و یداخل یهاوارهید یرو یکرو یمعدن

 هاکروگرافیم سهیمقا با. شودمی لیتشک تیآپات ،هاداربست

 یمحتوا شیافزا با ،ذرات تیآپات زانیم که گرفت جهینت توانیم

GPTMS ،مورد  نیا. ابدییم شیافزا یتوجهقابلطور به داربست

 یهایکان یسازهسته یبرا یسطح یانرژ کاهش به توانیم را

 GPTMS کنندهایشبکه عامل لیدلبه هاداربست سطح در تیآپات

        و Si-O-Si یهاگروه کنشبرهم درواقع،. [48] داد نسبت

Si-OH  در GPTMS  ی،سطح بار رییتغ دلیلبه م،یکلس یهاونیو 

 جادیا میکلس یهاونی مثبت جذب با را ییزاهسته یهامحل

 سطح در شدهلیتشک تیآپات یهاهسته رشد. [50و  49] کندیم

 یهاونی و (2Ca+) مثبت میکلس یهاونی مصرف با هاداربست

-3) فسفات یمنف
4PO) محلول SBF فسفات تا ابدییم ادامه 

 تیآپات یدروکسیه به جیتدربه و شود جادیا آمورف

2(OH)6)4(PO10Ca لیتشک دییتأ منظوربه. [15] شود لیتبد 

گرفته  زین کسیا پرتوپراش  فیط هااز آن ،هانمونه یرو تیآپات

 یدروکسیه پرتو ایکس پراش یهاالگو)و((.  5)شکل  شد

با  یهاθ2 در واقع 0432 -09#کارت JCPDSمطابق با  تیآپات

درجه  4/76و  45/65 ،13/56 ،03/46، 67/32، 75/31 اندازه

را  هانمونه یرو تیآپات لیتشککه ، [53و  52] شوندیم دهید

درصد  شیافزا با کردهلایه رسوبمقدار  و کنندتأیید می

GPTMS در نمونه  ظاهرشده دیجد کیپ. ابدییم شیافزا

GP150 است، تیآپات یدروکسیه به مربوط کهدرجه،  45/65 در 

 ریسا از تیآپات یدروکسیشدن هپیک بلوری دهد کهنشان می

 یدروکسیه ،هانمونه ریسا. در دارد یشتریشدت ب هانمونه

اما در  .باشد آمورف تواندیم ،است افتهی رسوب اگرچه تیتآپا

 افتهی یشتریب نظم تیآپات یدروکسیه رسدیم نظر بهنمونه  نیا

در  کیظهور پ بهکردند که  دایپ رشد بلوریصفحات  و است

 است. شدهدرجه منجر  45/65حدود  هیناح
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 کسیا پرتوتفرق  یه( و الگو-)الف GP150 و GP30، GP40، GP50، GP75 هایداربست یرو کردهرسوب تیآپات یدروکسیه ریتصاو .5 شکل

 )و( تیآپات یدروکسیرسوب ه

 

 یریگجهینت -4
 بافت یمهندسدر  کاربردپر هماد دو نیژلات و توسانیک

 ف،یضع یکیخواص مکان دلیلبه ،حالنیباا. هستند استخوان

بدون  ،هااستفاده از آن زودهنگام، شدنبیو تخر نییاستحکام پا

 روهروب مشکل با ی،استخوان کاربرد در کنندهایشبکه عامل

 افتی کار نیا یبرا یمتعدد کنندهایشبکه یهاعامل. دشویم

بر  علاوه، GPTMSاما  .دارند یخواص سمّ معمولاًکه  شوندیم

 هانمونه فعالیزیستبهبود خواص  به ،شدن یاشبکه ندیفرا

. دارد فراوانی تیاهم یکه در کاربرد استخوان شودیممنجر 

 هاپارامتر نیترمهم از شدهکاربردهبه GPTMSمقدار  کردننهیبه

 یوزن یهادرصد ی،بررس نیدر ا هاست.داربست نیا کارکرد در

 شد استفاده منظور نیا یبرا کنندهایشبکه عامل نیا گوناگونی از

 شیقرار گرفتند. افزا گوناگون یهاآزمون تحت هاداربست و

GPTMS نیرا کاهش داده است و همچن هاتخلخل هانداز 

. با اندشده یطول شتریب و ترهموژن هالتخلخ شناسیریخت

 یسلول یچسبندگ مطلوب تماس هیزاو مقدار، GPTMS شیافزا

و  داشت هانمونه ریسا از یترمطلوب یخواص ترشوندگظاهراً 

 تیآپات یدروکسیو رسوب ه فعالیزیست ی وکیمکان خواص

 شیبا افزا بیتماس، تورم و تخر هیزاو اگرچهکردند.  دایبهبود پ

GPTMS به توجه باها، پلیمر رسدیم نظر به کردند، دایکاهش پ 

، GPTMS .گرفتندقرار  یمطلوب همحدود در ،عیسر بیتخر روند

 مانند شدهخواص ذکر همحدود و نیشیپ مطالعات به توجه با

 هنمون تیو رشد آپات بیتورم، تخر ،شناسیریختتماس،  هیزاو

GP75 بافت  میترم یرا برا یترمطلوب خواص رسدیم نظر به

 به توجه باارائه داده است.  هانمونه ریسا در مقایسه با یاستخوان

 یهاکاربرد یبرا نمونه نیبهتر منزلهبه GP75 هنمون ،جینتا

 دارد. ندهیدر آ یشتریب یبه بررس ازیشد که ن یمعرف یاستخوان

 

 یسپاسگزار -5
 یمهندسرشته  یدکتر هرسال از یبخش ،حاصل پژوهش

انجام  یمواد و انرژ پژوهشگاه شگاهیاست که در آزما یپزشک

 شگاهین محترم آزمالائومس از مقاله سندگانیشده است. نو

 و تشکر کمال ،ییهای اجراتیحما لیدل، بهمرکز نیا یقاتیتحق

 .دارند را امتنان
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 Abstract     In this research, PZT fibers were fabricated using PZT-5A commercial powder, polymeric 

additives, and deionized water as a solvent. The rheological behavior of different pastes with various amounts 

of solids and additives was investigated, and the best paste was selected for syringe injection (extrusion process). 
Meanwhile, the paste containing 85 wt % solid content and 1 wt % glycerol, prepared by a 15 wt % PVA solution, 

exhibited the best rheological behavior. The resulting fibers were dried at 100 °C, and the burnout process was 

conducted at 600 °C with the heating rate of 1 °C/min for 2 hours. The sintering process occured in the 
temperature range of 1220-1270 °C for 2.5-4 hours. X-Ray Diffraction (XRD) analysis conducted for phase 

investigations revealed that the fibers sintered at 1220 °C were characterized by a single-phase perovskite 

structure. Further, the peak splitting confirmed the ferroelectric nature of fiber. However, at higher sintering 
temperatures, the secondary peaks attributed to zirconium and titanium oxides appeared in the fiber diffraction 

patterns. According to Scanning Electron Microscope (SEM) images from the surface of the fibers, the fibers 

sintered at 1220 °C for 2 hours were devoid of any cracks and possessed an acceptable density. Additionally, 
based on the SEM images from the fracture surface of the fibers, the microstructure of this sample comprised 

cuboid grains with the average size of 1.5 μm, which is half of the average grain size of bulk PZT with spherical 

grains at its optimum sintering temperature. 

 

   https://doi.org/10.30501/jamt.2023.411504.1287              URL: https://www.jamt.ir/article_180719.html 
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1. INTRODUCTION 

Among piezoelectric composites, the 3-1 type or 

polymer matrix composite with ceramic rods owns 

significantly higher properties than other types, hence 

regarded as the most useful type of piezoelectric 

composite. Among the advantages of this type of 

composite are its large coupling factor, low acoustic 

impedance, good compatibility with water and human 

body tissue, mechanical ductility, wide bandwidth, a 

low mechanical quality factor, and possibility of making 

cut arrays with a simple design of electrodes. 

Piezoelectric composites are particularly useful in 

underwater sonar applications and ultrasonic 

transducers in medical imaging [1]. Considering the 

shape and geometry of devices, piezoelectric ceramic 

fibers have recently gained recognition as a part of 1-3 

type composites. Understanding the potential 

applications of these fibers has made the fabrication of 

small-scale fibers increasingly important. Extrusion 

stands out as the most common method for fabricating 

fine PZT fibers, involving a thorough mixing of ceramic 

powder and an organic binder. This method has found 

widespread applications in the commercial production 

of PZT fibers [2]. Three commercial methods of fiber 

synthesis have been introduced by three key commercial 

companies and are compared below: 1- Extrusion 

method, initially employed in 1999 by Sturk et al. [3] for 

making PZT fibers, ia still utilized today by Ceranova 

company for the commercial production of PZT fibers 

using the same method; 2- Viscose Slurry Spinning 

Process (VSSP) method, performed by Advanced 

Cerametrics and first introduced by Cass et al. [4] in 

1991; 3- ALCERU method, executed by Smart 

Materials and first invented by Meinster et al. at 2003. 

In this research, PZT pastes were prepared using 

commercial PZT-5A powder, polyvinyl alcohol, and 

glycerol additives, and deionized water as solvent. The 

raw fibers were extruded from a needle with a diameter 

of about 300 μm using a syringe injection method. 

Subsequently, this study investigates the impact of 

different sintering conditions on the microstructure and 

density of the fibers. 

 

2. MATERIALS AND METHODS 

PVA Aqueous solutions were prepared from PVA 

powder with the weight percentages ranging from 5 to 

20. Next, an appropriate amount of this solution, 

determined by the percentage of the solid content, was 

added to the PZT powder. Fiber injection was carried 

out using plastic syringes with volumes ranging feom 1 

to 5 cc. Given that the viscosity of the optimal pastes 

was too high to easyly perform manual injection, a 
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single-axis press machine was necessary to apply 

pressure. Once dried in the environment, the obtained 

raw fibers were heated in the oven at the temperature of 

100 °C for 12 hours to completely remove moisture. The 

burnout process (binder removal) and sintering were 

then conducted in a box electric furnace. The burnout 

operation proceeded at a very slow rate of 1 °C/min at 

the temperature of 600 °C for 2 hours, followed by 

sintering at the desired temperature with a common 

heating rate of 5 °C. 

 

3. RESULTS AND DISCUSSION 

Investigations into the effect of the binder solution 

concentration and amount of plasticizer on the 

rheological behavior of the pastes were carried out, the 

corresponding diagrams of which are shown in Figure 1 

(a-b). As observed, the sample containing 15 wt % PVA 

and 1 wt % glycerol with an average viscosity of 1068 

mPa.s exhibited the best rheological behavior. Other 

samples, however, were unsuitable for extrusion or 

injection due to sudden changes in viscosity at higher 

shear rates. 

The SEM images from the fracture surface of fibers 

sintered at 1220 °C for 2.5 and 4 h, compared with the 

image of the fracture surface of bulk PZT sample at the 

optimum sintering temperature, are presented in the 

micrographs of Figure 2. The results indictate that upon 

increasing the sintering time, the grain microstructure 

becomes denser, and the average grain size increases, 

compared to the dwell time of 2.5 h. According to grain 

size histograms, the majority of grains increased from 1-

1.2 μm for 2.5 h to 1-2.5 μm for 4 h sintering time. In 

Figure (2-c), the bulk PZT sample sintered at 1270 °C 

for 2.5 h exhibits a morphological change from cubic to 

quasi-spherical, forming a completely dense 

microstructure  with an average grain size in the range of 

2-3.5 μm . 

A comparison of the average grain size in the sintered 

PZT fibers under their optimal sintering conditions and 

the sintered bulk sample revealed that the grain size in 

the sintered fibers is about half of the average grain size 

in the bulk sample. Similar results were reported by 

Chang et al., who attributed this phenomenon to the 

higher internal stress in the fibers compared to the bulk. 

This behavior results in higher tetragonality and a 

considerable decrease in grain size [5]. 
 

  

(a) (b) 

Figure 1. Graphs of changes in viscosity according to shear rate, a) the effect of PVA solution concentration on samples containing 1 

% by weight of glycerol and b) the effect of glycerol amount on samples containing 20 % by weight of PVA 
 

 

  
(a) 
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(b) 

  
(c) 

Figure 2. SEM images of the fracture surfaces of fibers sintered at (a) 1220 °C for 2.5 h, (b) 1220 °C for 4 h and (c) bulk sample 

sintered at 1270 °C for 2.5 h 

 

4. CONCLUSION 

In this research, PZT fibers were prepared using the 

extrusion method. Among the various compositions, the 

paste containing 85 % solids, prepared with the 

appropriate amount of 15 wt % PVA solution and 1       

wt % glycerol, exhibited the best rheological behavior 

for injection. The raw fibers with an average diameter of 

321 μm were sintered at different temperatures and 

sintering times, and the microstructure and phases in 

were studied through SEM and XRD analyses. The 

density of raw and sintered fibers was also measured 

using Archimedes method. Based on the obtained 

results, the fiber sintered at 1220 °C for 2.5 h, with the 

density of 93 % of the theoretical value and average 

diameter of 321 μm, was selected as the best fiber since 

it was devoid of any cracks. 
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 : مقاله خچه یتار
 22/05/1402: هیاول ثبت

 06/1402/ 29: شده اصلاح نسخة افتیدر

 30/06/1402پذیرش علمی: 

های پلیمری و حلال آب و افزودنی  PZT-5Aبا استتتداده از پودر تراری    PZTدر این پژوهش، الیاف       هدیچک 

رین  شتد و بهتبررستی   دیونیزه تهیه شتد  رفتار روولویی ممیرهای مختل  با ماادیر اامد و افزودنی های متداو 

 %  1اامد و  %   85فرایند اکستتتروین( انتخاب شتتد  در این میان ممیر حاوی  ممیر برای تزریق توستتس ستترن  )

دارای بهترین رفتار روولویی بود  الیاف به    ،تهیه شتتد PVAوزنی  % 15که با استتتداده از مولول   ستترولیگلوزنی 

 2  به مد C/min  1° با نرخ  C 600°  زداوی در دمایفرایند چست   شتده و مشت   C 100°  دستت آمده در دمای

 ستاعت انرا  شتد   5/2-4در زمان های    C 1220-1270°  اوشتی در مودوده دمایستاعت انرا  گردید  فرایند ت 

  C 1220°  آمده در دماینشتان داد که الیاف به دستت     Xبررستی های فازی انرا  شتده توستس آنالیز پراش اشت ه  

ی  های ثانویه مربوط به  پ  ،اوشتتیمی باشتتد، اما با افزایش دمای ت   PZTدارای ستتامتار ت  فاز پروستت ایت  

از ستح    می روست و  ال ترونیو  در الگوهای پراش الیاف مشتاهده شتد  تصتاویر زیرکونیو  و تیتانیاکستیدهای  

ساعت عاری از هرگونه ترک و دارای چگالی   2به مد    C  1220°  اوشی شده در دمایالیاف نشان داد الیاف ت 

مواستبه شتد  تصتاویر ستح     µm  300  نمونه حدود نیا  قحرمیانگین    SEM  ریتصتاو  استاسبل قبول بود  ب لاوه، بر  قا

بود  µm  5/1  داد که این نمونه دارای ریزستامتاری با دانه های م  بی با میانگین اندازه دانهشت ستت الیاف نشتان 

  اوشی بودبهینه ت   بال  با دانه های کروی در دمای PZTکه حدود نص  میانگین دانه های 
 

   https://doi.org/10.30501/jamt.2023.411504.1287       URL: https://www.jamt.ir/article_180719.html 

 :هادواژهیکل
 پیزوال تری ، 

 الیاف، 

PZT ، 

 اوشی،ت 

 ریزسامتار 

 

 مقدمه  -1
سرامی  اهمیت  حاضر  عصر  کاره در  چند  در   1های 

های پیشرفته به شد  افزایش یافته است، زیرا این مواد  فناوری

های ال تری ی، م انی ی، حرارتی، نوری و مغناطیسی را انریی

   [ 1] نمایند به ی دیگر تبدیل می

پیزوال تریسیته ی  پدیده فیزی ی است که در آن تبدیل  

گیرد و منرر به  های ال تری ی و م انی ی صور  میبین انریی

تراگذارها   و  حسگرها  کاراندازها،  چون  مت ددی  کاربردهای 

ها نه تنها مود بازار بزرگی دارند، بل ه پیزوسرامی    [ 2] شود  می

 
 

1 Multi Functional 

ل ترونی ، پزش ی  ه می رواهای دیگری از املدر مدمت زمینه

  تیکامپوز انیم  در    [ 3] گیرند  مودروسازی نیز قرار میو صنایع  

  با   ی مریپل  نهی زم  ت ی کامپوز  ا ی  1-3  نوع     یزوال تریپ  یها

 بالاتر  مواص  یدارا  ایملاحظه  قابل  طور  به  ی یسرام  هایلهیم

  تیکامپوز  نوع  نیسودمندتر  و   بوده  هاحالت   ریسا   به  نسبت 

  تیکامپوز   نوع  نیا  یایمزا   شودی م  موسوب   یزوال تریپ

 ن،ییپا  یصوت  امپدانس   بزرگ،  یشدگ ادت   فاکتور  :از  عبارتند

 یریپذان حاف  انسان،  بدن  هایبافت   و  آب  با   موب   انحباق

  ن ییپا  ی  یم ان  تیدیک   فاکتور  علاوه  به   عیوس   باند  یپهنا  ،ی یم ان

https://doi.org/10.30501/jamt.2023.411504.1287
mailto:r.hayati@yu.ac.ir
http://journals.merc.ac.ir/
https://www.jamt.ir/
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  ساده   ی طراح  با  مورده  برش  هایهیآرا  سامت   ام ان  و

  های  یزوسرام یپ  در  آب  و  بافت   با   یآکوست  انحباق   ال ترودها

  قابل   طور  بهها  ت یکامپوز  نیا  دامل   بهها  آن  شدن  وارد  با  نینماد

  با   صل   و  متراکم    یسرام  از  ی بخش  را یز  ابد،ی یم  بهبود  ملاحظه

    یزوال تریپ  هایت یکامپوز   شودیم  نیگزیاا  ترنر   یمریپل  فاز

 هایمبدل  و  یرآبیز  یسونارها  یکاربردها  در  ماص  طور  به

  ]4[ باشند یم دیمد یپزش   یع سبردار  در  یآلتراسون

  ی یسرام  افیال  رایوا ، اماز ناحه نظر ش ل و هندسه اد 

مورد    1-3نوع    هایت ی از کامپوز  یبه عنوان بخش   یزوال تریپ

سامت    ، بالاوه  ی کاربردها  نی درک ا  یاند  براتواه قرار گرفته

  ش یافزا  ت ی موضوع با اهم   یکوچ  به عنوان    اسیدر ما  افیال

   ی ظر  افیروش سامت ال  نی شده است  متداول تر لیتبد  افتهی

و    ی یپودر سرام   ی  یاکستروین مخلوط حاو  PZTاز انس  

استداده    PZT  افیال  یباشد که در سامت تراریم  یچس  آل   ی

   ]5[شده است 

الیاف   تولید  برای  موتلدی  های  ی    PZTروش  در 

یل -روش سل   ]17-6[مودوده قحر مشخص توس ه یافته اند  

هم اران  1توسس سلواراج   1992در سال   م رفی شد     ]18[  و 

اکستروین  -یل-روش ترکیبی سل   2001چند سال ب د و در سال  

ابداع    PZTبرای تهیه الیاف    ]19[و هم اران    2توسس کوبایاشی 

شد  در همین سال اولین بار روش ال تروریسی برای تهیه الیاف  

PZT    وان تراری    3توسس  م رفی شد  سه روش  و هم اران 

سنتز الیاف نیز توسس سه شرکت تراری مهم م رفی شدند که 

اولین    روش اکستروین که  -1در ادامه با هم ماایسه می شوند   

برای سامت   ]6[و هم اران  4توسس استروک 1999بار در سال 

با همین    Ceranovaبه کار برده شد و امروزه شرکت    PZTلیاف  ا

روش    -2را تولید می کند،    PZTروش به صور  تراری الیاف 

ویس وز   دوغاب  ریسندگی  شرکت    (VSSP)فرایند  توسس  که 

Advanced Cerametrics  5شود و اولین بار توسس کاسانرا  می 

هم اران   سال    ]14[و  شد،    1991در  روش    -3م رفی 

ALCERU    هوشمند مواد  تراری  شرکت  توسس   Smart)که 

Materials)  و هم اران    6شود و اولین بار توسس ماینستر انرا  می

 ابداع شد  2003در سال  ]17[

 
1 Selvaraj 
2 Kobayashi 
3 Wang 

  سنتز شده  بلاًکه ق  PZTهر سه نوع روش اصلی از پودر  

کند که یا در آب دیسپرز شده و  به عنوان ماده اولیه استداده می

می  قباًمت ا ترکی   و سلولز  ترتی  روش  با ویس وز  )به  شوند 

VSSP    و روشALCERU ا ی  پلیمر ترموپلاستی  ترکی   ( یا ب

شود )اکستروین ترموپلاستی (  مخلوط های حاصل از میان می

دو   در  می شوند   اکسترود  روزنه مشخص  اب اد  با  هایی  قال  

برای ش ل دهی، انرماد و مالص    ALCERUو    VSSPروش  

الیاف     هااز میان چندین حما  شامل اسیدها و نم را  سازی، 

شی  او ی و ت دهحرار ند و در نهایت الیاف ما   دهعبور می

  80و    30،  15الیاف با حداقل قحرهای  ها  د  با این روشنشو می

های   روش  با  ترتی   به  روش    VSSP  ،ALCERUمی رون  و 

می  سامته  روش  اکستروین  دو  بین  ازیی  تداو   ی   شود  

ALCERU    وVSSP    سلولز از  استداده  هم  آن  و  دارد  واود 

باشد   یه در ماابل استداده از ویس وز م طبی ی به عنوان حامل ماد

روش  بنابر پایه  بر  از    Lyocellاین،  صن ت    2CSعاری  در  که 

روش   شود،  می  استداده  تولید    ALCERUنساای  مراحل  به 

ثیر کمتری بر مویس اطراف دارد و منرر به  أکمتری نیاز دارد، ت

الیاف   می  PZTتولید  بالا  ملوص  روش  با  دو  هر  شود  

ALCERU    وVSSP   نیازمند کنترل شدید پارامترهای فرایندی

حما  در  اسید  مثال غلظت  عنوان  و  یریسندگ های  )به  ان ااد   ،

 اوشی به وضوح بالاتر از پایانی( می باشد و دمای ت   مرحله

°C 1000  بوده کهPZT 18[کند شروع به ترزیه می[  

با دو ویژگی موتوای پودری بیش از    ،فرایند اکستروین

الیاف ما  و هندسه شدیداً  %  92  متغیر سح  ماحع،  وزنی در 

پارامترهای فرایندی کم، مشخصه یابی می ت داد  شود  به علت 

رو سایر  با  ماایسه  در  اکستروین  الیاف  فرایند  تولید  های  ش 

از فرایند   CERANOVAتر می باشد  در روش  مارون به صرفه

الیاف    اکستروین  تهیه  دایره   PZTبرای  ماحع  با  و    مستایم  ای 

می استداده  آلودگی  از  پودر  عاری  روش  این  در    PZTشود  

تراری با اندازه ذرا  زیرمی رونی توت شرایس برشی شدید با  

ی  چس  )بایندر( با فرمول ماص ترکی  شده و ی  مخلوط  

قال    ی   از  اکستروین  فرایند  برای  شود   می  حاصل  همگن 

روزنهکار قحر  با  روش    μm  160  بیدی  در  شود   می  استداده 

4 Strock 
5 Cass 
6 Meister 
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از   %  40-60  حاوی  یهایمخلوط  Ceranovaاستاندارد   حرمی 

می  PZT-5Aسرامی    استداده  ماص  بایندر  انتخاب  و  شود  

کند  در  ، ناش بسیار مهمی ایدا می سیستم بایندر در تهیه ممیر

نهایت هدف، تولید ممیری با بیشترین درصد سرامی ، سیالیت  

کافی و رفتار پلاستی  مناس  می باشد  سیالیت ممیر به ترکی   

انتخاب   است   وابسته  بایندر و کسر حرمی سرامی   شیمیایی 

افزایش   با ویس وزیته و رفتار پلاستی  مناس  باعث  ممیری 

شدن قال  را به حداقل  سرعت اکستروین شده و دف ا  مسدود  

  ]18[می رساند 

  تراری   با استداده از پودر  PZTدر این پژوهش، ممیرهای  

PZT-5A   و افزودنی های پلی وینیل ال ل و گلایسرول و حلال

از   سرن   تزریق  با روش  الیاف ما   و  تهیه شده  دیونیزه  آب 

أثیر  در ادامه، ت   شوداکسترود می  μm  300  ه با قحر حدودروزن

یزسامتار و چگالی آن ها بررسی  اوشی بر رشرایس مختل  ت 

 شود  می

 

 روش تحقیق  -2
پژوه این  در  استداده  مورد  مواد شیمیایی   شمشخصا  

شامل فرمول شیمیایی، ملوص، ار  مولی و چگالی در ادول  

   آورده شده است  1

 مشخصا  مواد شیمیایی استداده شده در این پژوهش  .1جدول 

 سازنده  (%) خلوص فرمول شیمیایی  نام ماده 

PZT-5A PZT  چین ≥  99 تراری 

پلی وینیل  

 ال ل 
O)x4H2(C 9/99  مرک آلمان 

 مرک آلمان  ≥  3O3BH 99 اسید بوری 

 مرک آلمان  ≥  3H8O3C 99 گلایسرول 

 

 PZTساخت خمیر  -1-2

تا   5با درصدهای وزنی  PVAمولول های آبی از بایندر 

تهیه شد  سپس با تواه به درصد فاز اامد نسبت به مولول   20

PVA    مادار مناس  از این مولول به پودرPZT    اضافه شد  با

تواه به این ه در شروع کار متغیرهای زیادی در سامت ممیر  

PZT   واود داشت، طراحی آزمایش با روش تاگوچی انرا  شد

تا ت داد نمونه ها به حداقل رسانده شود  بدین منظور در گا   

  - 2در مولول،    PVAدرصد    -1  :اول با در نظر گرفتن متغیرهای

در ممیر،   و  ما  -3مادار اامد  گلیسرول  پلاستیسایزر    - 4دار 

تاگوچی    L9زمان نگهداری الیاف در حما  اسید بوری  با آرایه  

 سازی شد  آماده 2ونه با شرایس محابق ادول نم 9

 

 طراحی شدند  L9که توسس روش تاگوچی با آرایه   1-9اازای تش یل دهنده نمونه های  .2جدول 

  PVAدرصد وزنی  شماره نمونه 

 در محلول 

درصد جامد 

 در خمیر 

درصد وزنی 

 گلیسرول 

نگهداری در حمام  زمان 

 )دقیقه(  اسید بوریک

1 5 75 0 10 

2 5 80 1 30 

3 5 85 2 60 

4 5/7 75 1 60 

5 5/7 80 2 10 

6 5/7 85 0 30 

7 10 75 2 30 

8 10 80 0 60 

9 10 85 1 10 
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علت استداده از اسید بوری  آن است که طبق محال ا  

عبور دادن الیاف از حما  اسید بوری  باعث افزایش    ]20[قبلی 

ا آمده  الیاف ما  بدست  یا تزریق  استو ا   ز روش اکستروین 

ایراد ممیری با    سازی ترکیبا  اولیه وشود  مخلوطسرن  می

از آسیای سایشی اتریشن مواود  با استداده  ویس وزیته مناس   

دانشگاه پیل سومتی  آزمایشگاه  انرا   در  ام انا     شیراز  شد  

که    دار بودعدد ظرف پلاستی ی و ی  همزن پرهمورد نیاز ی   

آماده گلوله  از  استداده  آسیابدون  دور  شرایس  در  ممیر    سازی 

rpm  180-250    اعت انرا  شد و س  2و مد  زمان آسیاکاری

شماره   ،ممیر  9آماده شد  از میان این  1-9در نهایت ممیرهای 

از رفتار مناسبی برموردار بودند و با استداده    9و    8،  6،  2های  

یا   ها  نمونه  سایر  شدند   تبدیل  الیاف  به  پلاستی ی  سرن   از 

گلیسرول%    75حاوی   مادار  یا  بودند  وزنی    2  اامد  درصد 

ایراد حباب   و  کاهش ویس وزیته  باعث  نهایت  در  که  داشتند 

هایی در ممیر شد که آنها را غیر قابل تزریق می سامت و یا  

   قابل اابرایی بوداین ه الیاف بدست بصور  بریده بریده و غیر

  که   دهدیم  نشان  را  5  شماره  نمونه  ر یتصو   ال -1ش ل  

    ی   باشندیم  ت ی ؤ ر   قابل  یموب  به   ریمم  دامل  یهوا  های حباب

  در    یبور  دیاس  حما   از   عبور  از   پس  شده  قیتزر  اف یال  از  نمونه

  های   الیاف بدست آمده از نمونهاست   شده  داده  نشان  ب-1  ش ل

دمای   در  سوزی  فرایند چس   از  پس  شده  دراه   1270ذکر 

این شرایس د در  ت رار پخت  با  گراد پخت شدند   مایی  سانتی 

این   که علت  تبخیر شدند  و  الیاف ذوب  همه  که  مشاهده شد 

حضور بور ناشی از حما  اسید بوری  در سامتار ماده  رفتاربه  

نسبت داده شد  و تش یل فاز شیشه ای بین بور و اکسید سرب  

با در نظر گرفتن رفتار روولویی نمونه ها و واکنش   در نهایت 

نمونه  ب د  گا   در  سرب  اکسید  و  بور  از    یهایبین  استداده  با 

 1و ماادیر    20و    15،  10با درصدهای وزنی    PVA  هایمولول

درصد وزنی گلیسرول بدون استداده از حما  اسید بوری     3و  

د الیاف تزریق شده با دو قحر -1و    ج-1تهیه شد  ش ل های  

 دهد  را نشان می mm 3و  μm 300مختل  

 

  
 )ب(  )ال ( 

  

  
 )د(  )ج(

نگهداری شده در  الیاف تزریق شده از سرن  و  باشد، ب( های هوا که غیر قابل تزریق میال ( ممیر دارای حباب :تصاویر مربوط به  .1 شکل

ی   حما  اسید بوری ، ج( نمونه ای از الیاف تزریق شده از روزنه سرن  که با اعمال فشار توسس دستگاه پرس هیدرولی  انرا  شد و )د( 

 تزریق شده توسس سر پلاستی ی سرن از الیاف ضخیم  نمونه
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 و پخت آن PZTتهیه الیاف  -2-2

شدن   طی  از  پیرشدگی  ساعت    24ب د   Aging)زمان 

time)  ،  ویس وزیته ممیرها در شرایس ی سان اندازه گیری شد

مدل   روومتر  دستگاه  از  منظور    Anton Paar MCR-302بدین 

دانشگاه   مرکزی  آزمایشگاه  در  مواود  اتریش،  کشور  سامت 

از   μm  250  اهت تهیه الیاف با قحر حدود  شدشیراز استداده  

استداده شد  با تواه    cc  1-5سرن  های پلاستی ی با حرم های  

به این ه ویس وزیته ممیرهای بهینه در حدی بود که به راحتی  

نبودند، لاز  بود برای اعمال   با اعمال فشار دست قابل تزریق 

فشار از دستگاه پرس ت  مووره استداده شود  بدین ترتی  با  

تو  اعمالی  فشار  از  پیستون  استداده  به  دستی  پرس  دستگاه  سس 

اندازه   به  ضخامتی  با  ما   الیاف  سرن     روزنهسرن ،  فلزی 

مویس  در  که  این  از  ب د  آمده  بدست  ما   الیاف  شد   حاصل 

  مش  شدند به منظور حذف کامل رطوبت در در آون در دمای 

°C  100     مد حرار   12به  قرار  سپس  ساعت  شد   دهی 

کوره    1()بایندرزداییعملیا  حذف چس    در  ت  اوشی  و 

با نرخ بسیار   بایندرزدایی  انرا  شد  عملیا   ال تری ی باکسی 

ساعت انرا  شد و در ادامه  2به مد    C 600°آهسته در دمای 

در دمای مورد نظر    C  5°نمونه ها با نرخ حرار  دهی متداول  

 ت  اوشی شدند 

 

 شده جوشی بررسی خواص الیاف خام و تف -3-2

پودر،   ذرا   اندازه  )ت یین  ریزسامتار  بررسی  منظور  به 

مواسبه میانگین اندازه دانه و بررسی ترک های احتمالی( نمونه  

ال ترونی   می روس و   توسس  الیاف  و  بال   پودری،  های 

  FESEMروبشی بررسی شدند  بررسی پودرها توسس دستگاه  

به   (FE-SEM, Mira 3-XMU, Czech Republic)  مدل مت لق 

از  با استداده  الیاف  آنالیز  تابان و  بیم گستر  بنیان  شرکت دانش 

سامت کشور امهوری    TESCAN-Vega3مدل    SEMدستگاه  

شد    انرا   شیراز  دانشگاه  مرکزی  آزمایشگاه  در  مواود  چ ، 

با استداده    PZTو اندازه ذرا  پودر    یبه ذکر است مورفولوی  لاز 

بصر روش  توسساز    ز ین  ی روبش  ی ال ترون   روس و یم  ی 

 شد   یبررس

 
1 Burnout 

  ها از دستگاهور اندازه گیری چگالی حرمی نمونهبه منظ

شیراز  چگالی دانشگاه  سومتی  پیل  آزمایشگاه  در  مواود  سنج 

مدل  همزمان  حرارتی  آنالیز  دستگاه  از  شد     استداده 

PerkinElmer STA6000   در مواود  آمری ا،  کشور  سامت 

دانشگ  مرکزی  یاسوجآزمایشگاه  مروج  ،  اه  دمای  ت یین  برای 

پلیمرهای استداده شده در تهیه ممیر اکستروین استداده گردید   

دماها می این  ت یین  برای ت با  مناس   -توان سی ل حرارتی 

اوشی بدون تبخیر سرب و همچنین رییم دمایی مناس  اهت  

در   تنش  ایراد  از  منظور الوگیری  به  ها  افزودنی  آرا   مروج 

 یین نمود قح ه را ت 

الیاف  و  بال   های  نمونه  فازی  های  بررسی  منظور  به 

  0/ 01  °  و با گا  های روبشی  Cukαبا تابش    Xتوسس آنالیز اش ه  

دستگاه   از  استداده  سامت    Rigaku Ultima IVمدل    XRDبا 

کشور یاپن، مواود در آزمایشگاه مرکزی دانشگاه یاسوج آنالیز 

انرا    Xpert High Scoreشدند و شناسایی فاز توسس نر  افزار 

تخلخل  شد  دستگاه  از  استداده   Belsorpمدل    BETسنج  با 

miniII    مرکزی آزمایشگاه  در  مواود  یاپن،  کشور  سامت 

ی اندازه گیری شد   ترار  PZTدانشگاه یاسوج، سح  ویژه پودر 

)تزریق   اکستروین  روش  از  پژوهش  این  در  این ه  به  تواه  با 

توسس سرن ( برای تولید الیاف استداده می شود، میانگین اندازه 

 هیه ممیر ناش اساسی ایدا می کند  ذرا  در ت

 

 نتایج و بحث  -3
نشان    2تراری در ش ل    PZTپودر    Xالگوی پراش اش ه  

شود این الگوی پراش  شده است  همان طور که مشاهده می  داده

بدون هیچ فاز اضافی یا نامالصی    PZTبه ت  فاز پروس ایت  

مت لق می باشد  این الگوی پراش با ترکی  تیتانا  زیرکونا   

و سامتار بلوری    3334-151-96سرب با شماره کار  استاندارد  

همخوان پژوهشتتراگونال  طبق  داشت   گرفته ی  صور   های 

را  باشد، ولی از آنهای دهنده میدارای آلاینده  PZT-5Aترکی   

این آلاینده ها زیر  وزنی است، هیچ گونه پی     %   3  که مادار 

 این نمونه مشاهده نشد  XRDاضافی در الگوی 

در    PZTپودر    FESEMتصاویر    3ش ل   را  تراری 

این تصاویر   هد دبزرگنمایی های مختل  نشان می به  با تواه 
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این پودر از    ،های تصویرتوان دریافت که در ب ضی قسمت می

کلومه های چند می رومتری تش یل شده است و کوچ ترین  

 سایز ذرا  پودر گرانول شده در مایاس چند صد نانومتر است  

ممیرهای   ویس وزیته  گیری  اندازه  اهت  کار  ادامه  در 

ط به تغییرا  ویس وزیته بر حس   نمودارهای مربو   ،تهیه شده

نرخ برش بررسی شدند و متوسس ویس وزیته برای این نمونه ها  

 مواسبه شد  
 

 
تراری   PZT-5A مربوط به پودر Xالگوی پراش اش ه  .2کل ش

 مریداری شده 
 

 

 
 

 
  PZT-5A  پودر تراری FESEMآنالیز تصاویر مربوط به   .3شکل 

 های متداو بزرگنماییمریداری شده در 

ثیر مادار پلاستیسایزر بر أثیر غلظت مولول بایندر و تأت

رفتار روولویی ممیرها بررسی شد  نمودارهای مربوطه در ش ل  

نشان داده شده است  همان طور که در این نمودارها مشاهده    4

وزنی گلیسرول %    1  و  PVAوزنی    %  15  می شود نمونه حاوی

متوسس ویس وزیته   را   mPa.s  1068با  روولویی  رفتار  بهترین 

نشان داد  سایر نمونه ها به علت تغییرا  ناگهانی ویس وزیته در 

 باشند  اکسترود یا تزریق شدن مناس  نمی  نرخ برش بالاتر برای
 

 
 )ال ( 

 

 
 )ب( 

  نمودارهای تغییرا  ویس وزیته بر حس  نرخ برش، ال ( .4شکل 

وزنی گلیسرول و   %  1بر نمونه های حاوی  PVAثیر غلظت مولول أت

 PVAوزنی  %  20ثیر مادار گلیسرول بر نمونه حاوی أت ب(

 

ت مورد  مشخصاًدر  هم  گلیسرول  حاوی    أثیر  نمونه  در 

یافت  کاهش  ویس وزیته  بیشتر  در    ،پلاستیسایزر  آن  مادار  اما 

نرخ برش   مودوده نرخ برش بزرگتری ثابت بوده و در ماادیر

وزنی گلیسرول با کاهش    %  1بزرگ تر نسبت به نمونه حاوی  
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نمونه این  ویس وزیته  متوسس  حال  این  با  بود            همراه 

(mPa.s  84 /0  حاوی نمونه  از  گلیسرول  %   1(            وزنی 

(mPa.s  1 /7نمونه دو  هر  و  بود  کمتر  محلوب   (  مادار  از 

 ی اکسترود کردن ممیر فاصله دارند ویس وزیته برا

نتایج مربوط به آنالیز حرارتی همزمان مربوط به بهترین  

و پلاستیسایزر گلیسرول   PVAممیر تهیه شده با کم  بایندر  

های   5در ش ل   منونی  نمودار  این  در  است   داده شده  نشان 

شار  مشتق  و  حرارتی  شار  وزن،  کاهش  در   درصد  حرارتی 

اندازه گیری شده است  طبق    C  900°تا  مودوده دمای مویس  

از دمای %    4/ 5منونی کاهش وزن، درصد کاهش وزنی م ادل  

رخ داده است که طی دو مرحله و در مودوده    C  900°  تامویس  

صور  گرفته است    C 300-600° و C 300° دماهای مویس تا

دو   نیز  حرارتی  آنالیز  مشتق  منونی  از  پیدر  قبل  گرماگیر    

مشاهده می شود که به ترتی  به مروج    C  600°  و  300دماهای  

 حلال و ترکیبا  آلی مواود در ممیر نسبت داده می شود  

اش ه   پراش  نمونه    Xالگوهای  به  و    PZTمربوط  بال  

در    C  1270°و    1250،  1220اوشی شده در دماهای  الیاف ت 

نشان داده شده است  همان طور که مشاهده می شود،    6ش ل  

است    PZTنمونه بال  دارای پی  های مشخصه فاز پروس ایت  

آن  پراش  الگوی  در  نامالصی  فاز  یا  اضافی  پی   گونه  و هیچ 

 مشاهده نشد 

 

 
 وزنی گلایسرول  %  1و  PVAبایندر  وزنی %  15تهیه شده با  PZT نمودارهای آنالیز حرارتی همزمان مربوط به ممیر .5شکل 

 

 

 
 ساعت  2ه در دماهای مختل  به مد   اوشی شدمربوط به الیاف ت  Xالگوهای پراش اش ه  .6شکل 
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  1220اوشی از  افزایش دمای ت ، با  PZTدر میان الیاف  

پی  های ثانویه کم شدتی در الگوهای پراش ظاهر   ،C 127°تا 

اوشی شده در الیاف ت   Xشده است  در الگوی پراش اش ه  

به  ،  C  1220°  دمای مربوط  های  پی   سامتار    PZTفاس  با 

مشاهده شد   96-150-1516تتراگونال با شماره کار  استاندارد  

دماهای سایر  در  غال   _ت   که  فاز  ترکی   این  نیز  اوشی 

  C  1270°  الگوهای پراش بود  شد  پی  های ثانویه در دمای

 Xpertافزایش یافت و طبق بررسی های انرا  شده با نر  افزار 

High score     زیرکونیو و  تیتانیو   اکسیدهای  به  ها  پی   این 

 .نسبت داده می شود

اوشی شده در شرایس مختل   چگالی الیاف ما  و ت 

اوشی با استداده از روش ارشمیدس اندازه گیری شد  داده  ت 

نشان    3های بدست آمده برای چگالی الیاف در ادول شماره  

تئور است، چگالی  ذکر  به  لاز   است   پودر  داده شده    PZTی 

  تراری با استداده از روش پی نومتری اندازه گیری شد و برابر با 

آمده  7/ 62  ±  0/ 003 به دست  نتایج  اساس  بر  آمد     ، به دست 

بود که ب د   PZTتئوری  % چگالی    52الیاف ما  دارای چگالی  

چگالی   %  95به بالاترین مادار    C  1250°  اوشی در دمایاز ت 

ل ا  انرا  شده بر روی سنتز الیاف تئوری رسید  در میان محا

PZT    این پژوهش، چان  و هم اران بالاترین با روش مشابه 

گزارش کردند    C  1220°  اوشی% را در دمای ت   94چگالی  

اوشی شده در دماهای الیاف ما  و الیاف ت ریزسامتار   ]20[

محال ه و بررسی   SEMمختل  توسس می روس و  ال ترونی  

 شد 
 

 اوشی شده در دماهای مختل چگالی الیاف ت  .3جدول 

 ساعت  2به مدت  (C°)جوشی شده در دماهای مختلف الیاف تف الیاف خام نمونه 

1220 1250 1270 

 96/3 09/7 24/7 14/7 ( 3g/cm)چگالی 

 7/93 04/95 93 52 )٪(چگالی 

 

اوشی  مربوط به الیاف ما  و ت   SEMتصاویر    7ش ل  

هد  در  را نشان می د  C  1270°و    1250،  1220شده در دماهای  

شبه ماحع  سحوح  تصاویر  قابل  دایره  این  موبی  به  الیاف  ای 

الیاف در ادول  مشاهده می میانگین قحر  نشان داده    4باشد و 

-شخص است، الیاف ت شده است  همان طور که از تصاویر م

باشد و در الیاف ما  تومالی میC  1250°اوشی شده در دمای 

در اثر ش ستن نمونه  نیز کندگی کم عمای مشاهده می شود که  

 رخ داده است  

 

  
 ( 2-)ال   ( 1-)ال  
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 ( 2- )ب ( 1- )ب

  

  
 ( 2-)ج ( 1-)ج

  

  
 ( 2-)د ( 1-)د

  1270و )د( 1250 ، )ج( 1220 اوشی شده در دماهای )ب(الیاف ما  و الیاف ت  بررسی می روس وپی سح  و ماحع ش ست )ال (  .7شکل 

 ساعت 5/2دراه سانتی گراد به مد  
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اوشی شده در  ( مربوط به الیاف ما  و ت ImageJ( و درصد تخلخل )مواسبه شده با نر  افزار SEMقحر متوسس )طبق تصاویر   .4جدول 

 ساعت  5/2دماهای مختل  به مد  

 C 1220 °C 1250 °C 1270° الیاف خام نمونه 

 321 300 181 204 (μm)قحر 

 3/5 5/4 2/6 4/46 )٪(تخلخل 

 

اوشی د ت   الیاف  پایین  بزرگنمایی  دماهای  ر  در  شده 

های  ارای ظاهری مناس  بودند که بررسید  C  1250°و  1220

دقیق تر ریزسامتار در بزرگنمایی های بالاتر انرا  شد  میانگین 

قحر الیاف نیز نسبت به الیاف ما  کاهش یافت و بیشترین مادار  

حاصل    C  1250°کاهش قحر در الیاف ت  اوشی شده در دمای  

 شد 

اوشی شده در  مربوط به سحوح الیاف ت   SEMتصاویر  

یش داده شده است   نما  8اوشی در ش ل  دماهای مختل  ت  

ال  مشاهده می شود، سح  نمونه  -8همان طور که در ش ل  

به چگالی   تواه  با  اما  باشد،  ترک می  بدون  ی نوامت و  ما  

سامتار   در  تواهی  قابل  ریز  های  تخلخل  نمونه  این  پایین 

مربوط به    SEMد تصاویر  -8ب تا  -8مشاهده می شود  اش ال  

دماهای  نمونه های ت  در  را   C  1270°تا    1220اوشی شده 

نشان می دهد  طبق این تصاویر، با افزایش دمای ت  اوشی از  

(، 4ها کاهش یافت )ادول    میزان تخلخل   C  1270°به    1220

ترک  تصاویر  اما  )روی  شود  می  مشاهده  ریزسامتار  در  هایی 

مشخص شده اند( که می تواند به تنش های آزاد شده در فرایند 

چس  سوزی و مروج ترکیبا  آلی نسبت داده شود  با تواه  

  C  1220°اوشی شده در دمای  ها در الیاف ت ترک به این ه این  

مد    مشاهد  2/ 5به  زماساعت  و  دما  افزایش  با  و  نشد  ن       ه 

فرایند چس   ت  که  رسد  می  نظر  به  اند،  شده  ظاهر  اوشی 

سوزی نمی تواند عامل ایراد آن ها باشد  کارازون و هم اران  

دلایل و م انیز  اوانه زنی    2020در پژوهش انرا  شده در سال  

اوشی را محال ه ک در سرامی  ها ب د از فرایند ت و رشد تر

های ب د از فرایند وااین، ترک ردند  طبق نتایج این م و بررسی ک 

مودودیت ت  به  ت اوشی  فرایند  از  های  مانع  که  اوشی 

شود   شود، نسبت داده مینمونه در ی  یا چند اهت می  1اناباض

 
1 Shrinkage 

همراه   به  را  ت  اوشی  از  ناشی  های  ترک  که  دارند  عواملی 

اوشی )دما، نرخ و زمان(، چگالی  عبارتند از: رییم دمایی ت 

  لاز  به ذکر است  ]21[ه  ی ما ( و هندسه نمونفشردگی )چگال

تصاویر   در  الیاف  مرب  SEMکه  و سح  ش ست  سح   به  وط 

اوشی  ت   C  1250°( که در دمای  mm  3تر)قحر حدود  ضخیم

گو  هیچ  میشدند،  نتیره  در  نشد   مشاهده  ترکی  گدت  نه  توان 

شی  او هندسه الیاف )قحر آنها( عامل مودود کننده اناباض ت 

می تواند عامل ایراد ترک باشد  با تواه به قحر الیاف گزارش  

در دمای  اوشی  ، بیشترین مادار اناباض ت 4ادول  شده در  

°C  1250    قحر(μm  181مشاهده ایراد  می  (  باعث  که  شود 

است   بیش شده  نمونه  این  در  ترک        اف یالاست    یهیبدترین 

دما  یاوشت  در    ن یح  در(  μm  300)قحر    C  1220°  یشده 

  ی عار  را  نمونه  نیا  که  بوده  همراه  یکمتر  اناباض  با  یاوشت 

از طرفاست   سامته  ترک   از در   ادتریز  یواود تخلخل ها  ،ی  

م  نیا مان   ینمونه مود  موسوب    یتواند  ترک  رشد  برابر  در 

 شود  

و    SEMتصاویر   ما   الیاف  ش ست  سحوح  به  مربوط 

اوشی شده به همراه هیستوگرا  های اندازه دانه، در  الیاف ت 

الیاف  -9نشان داده شده است   طبق تصویر    9ش ل   ال ، در 

ما  مورفولویی دانه ها شبه م  بی بوده و میانگین اندازه دانه 

در دمای     می باشد  در نمونه های پخته شده nm 500ها حدود 

°C  1220    ش ل طبق  نشد   مشاهده  ترکی  گونه  ،  ب-9هیچ 

ریزسامتار این نمونه نسبت به نمونه ما  متراکم تر و دانه درشت  

شود  در نمودار  ولی همچنان تخلخل هایی مشاهده میتر است  

ها دانه  اندازه  دانه   ،توزیع  اندازه  مودوده  در  فراوانی     بیشترین 

μm  25 /1-1   اوشی میانگین  به دست آمد  با افزایش دمای ت

اندازه دانه و تراکم سامتار افزایش یافت، به طوری که در دماهای  
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بیشترین فراوانی به ترتی  در مودوده اندازه  C 1270°و  1250

مربوط    SEMحاصل شد  تصاویر    μm  5 /2-2و    μm  5 /1-1دانه  

به    C  1220°  شده در دمای به سح  ش ست الیاف ت  اوشی

نمونه  ساعت و تصویر سح  ش   4مد    در    PZTست  بال  

مشاهده    و-9  وه  -9دمای بهینه ت  اوشی در می روگراف های  

-زمان ت   شیبا افزا  ،می شود  بر اساس نتایج به دست آمده

ریزسامتار    ،C  1220°  یشده در دما  یاوشت   افیال  در  یاوش

ساعت    2/ 5دانه ها متراکم تر و میانگین اندازه دانه نسبت به زمان  

اندازه دانه، با افزایش    افزایش یافته است  طبق هیستوگرا  های

از مودوده  زمان ت  ها  دانه  اکثریت  برای    μm  2 /1-1اوشی 

برای زمان ت    μm  5-2 /1به    ب(-9)ش ل  ساعت    2/ 5زمان  

فزایش یافت  همان طور که در ا  ه(- 9)ش ل  ساعت    4اوشی  

بال  که در   PZTمشاهده می شود، در مورد نمونه    و-9  ش ل

مد     C  1270°دمای   ت   2/ 5به  است، ساعت  شده  اوشی 

مورفولویی از حالت م  بی به شبه کروی تغییر یافته است و  

ضمن ایراد ریزسامتار کاملاْ متراکم، بیشترین فراوانی اندازه دانه  

 به دست آمد  μm 5 /2-3ها در مودوده 

 
 

  
 )ب( )الف( 

  

  
 )د( )ج(
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 )و(  )ه(

دراه سانتی  1270و )د(   1250، )ج( 1220مربوط به سحوح الیاف ما  )ال ( و الیاف ت  اوشی شده در دماهای )ب(   SEMتصاویر  .8شکل 

  5/2دراه سانتی به مد   1250در دمای  mm 3اولیه  قحرساعت و )و( الیاف با  4دراه سانتی گراد به مد    1220ساعت، )ه(   5/2گراد به مد   

 ساعت
 

 

  
 )الف( 

  

  
 )ب(
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 )ج(
  

 
 

 )د(
  

  
 )ه(
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 )و( 

دراه   1270، )د( 1250، )ج( 1220اوشی شده در دماهای )ب(  مربوط به سحوح ش ست )ال ( الیاف ما  و الیاف ت   SEMتصاویر  .9 شکل

  5/2  مد  به گراد یسانت دراه 1270  یدما در شده یاوشت  بال  نمونه ( و) و ساعت 4  مد  به 1220)ه(  ساعت،  5/2سانتی گراد به مد   

 ساعت

 

اوشتی  ت  PZTبا ماایسته میانگین اندازه دانه در الیاف 

شتده،  اوشتیت و نمونه بال     اوشتیت شتده در شترایس بهینه  

شده حدود   اوشتیت مشتاهده می شتود که اندازه دانه در الیاف 

نصتت  میانگین اندازه دانه در نمونه بال  می باشتتد  چان  و 

به حضتتور تنش هم اران با گزارش نتایج مشتتابه، این پدیده را 

های ستحوی شتدیدتر در الیاف نستبت به نمونه بال  و در نتیره 

تتراگونالیته شتتدیدتر نستتبت دادند که به کاهش اندازه دانه در 

هایبر و هم اران در   ]20[ماایسته با نمونه بال  منرر می شتود  

ای بین الیاف تهیه شتتده از ستته شتترکت   ماایستته 2008ستتال 

(، مواد هوشتمند  VSSP، روش ACتراری سترامی  پیشترفته )

(SM روش ،ALCERU( و ستتترانوا )CN  )روش اکستتتتروین ،

بود و درصتتتد   μm  250انرتا  دادنتد  قحر متوستتتس این الیتاف  

تخلخل و میانگین اندازه دانه ها در هر ستته نوع الیاف مواستتبه  

مده میانگین اندازه دانه ها در الیاف شتتتد  طبق نتایج بدستتتت آ

بود     μm  8 /1و    2/ 1،  3/ 8بته ترتیت     SMو    AC  ،CNشتتترکتت  

، 10/ 1درصتد تخل ها نیز در هر سته روش ذکر شتده به ترتی   

  درصتتد تخلخل ها و میانگین  ]18[گزارش شتتد   % 2/ 1و   3/ 6

اندازه دانه های الیاف ت  اوشتتی شتتده در دمای بهینه در این 

پژوهش بتا اعتداد بتدستتتت آمتده در الیتاف تهیته شتتتده بتا روش 

 هم موانی دارد   CNاکستروین در شرکت  

به منظور بررسی عناصر تش یل دهنده الیاف، نمونه ت   

و مپ مربوطه    EDXتوسس آنالیز    C  1220°شده در دمایاوشی  

مشاهده می شود، ماادیر    10بررسی شد  همان طور که در ش ل  

نایوبیو  به    PZTوزنی و اتمی عناصر اصلی سازنده ترکی    و 

شناسایی شد، در ادول آورده    EDXعنوان آلاینده که در طی  

های   مپ  در  نیز  عناصر  توزیع  علاوه،  به  است     EDXشده 

   مشاهده می شود
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Elt W% A% 

O 22.63 70.02 

Ti 4.87 5.04 

Zr 23.92 12.98 

Nb 1.24 0.66 

Pb 47.34 11.31  

 

 

 C 1220°و مپ مربوط به سح  ش ست الیاف ت  اوشی شده در دمای EDXنتایج آنالیز  .10 شکل
 

 یریگجه ینت -4
با استداده از روش اکستروین    PZTدر این پژوهش، الیاف  

با استداده از افزودنی های   PZTتهیه شد  بدین منظور، ممیرهای  

مناس  تهیه شدند  در میان ترکی  های مختلدی که مورد بررسی  

گرفتند، ممیر حاوی   از    %   85قرار  مناس   مادار  با  که  اامد 

وزنی پلاستیسایزر گلایسرول    %   1و    PVAوزنی    %  15مولول  

در آسیای اتریشن آماده سازی شده بود، از بهترین رفتار روولویی  

ریق برموردار بود  الیاف ما  به دست آمده از این ممیر  برای تز

متوسس   قحر  ت     μm  321با  مختل   های  زمان  و  دماها  در 

آن ها  در  فازهای مواود  ریزسامتار و  اوشی پخت شدند و 

محال ه گردید  چگالی الیاف ما    XRDو    SEMتوسس آنالیزهای  

 و ت  اوشی شده نیز توسس روش ارشمیدس اندازه گیری شد 

بر اساس نتایج به دست آمده ممیر ت  اوشی شده در دمای  

°C  1220     با    2/ 5به مد برابر  با چگالی  مادار   %  93ساعت 

که عاری از هرگونه ترک بود،    μm  321تئوری و قحر متوسس  

 به عنوان بهترین الیاف انتخاب شد 

 

 یسپاسگزار -5
دکتر   آقای  اناب  از  مااله  این  مسئول   ،پایدارنویسنده 

استاد تما  گروه مهندسی مواد دانشگاه شیراز به ماطر در امتیار  

مد  اارای این  قرار دادن ترهیزا  آزمایشگاه پیل سومتی در

  نمایدپژوهش قدردانی می
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 Abstract     Nickel-rich layered oxide cathode materials with the chemical formula of LiNi0.8Co0.1Mn0.1O2 
(NCM) are increasingly utilized in the electric vehicle industry owing to their high energy density and high 
capacity. Although increasing the nickel concentration would enhance the chemical reaction between the surface 
layer and Li+/Ni2+ cationic mixing, the structural and thermal stability of the cathode material would be degraded. 
The single crystallization strategy of the particles can improve the structural stability and electrochemical 
performance of the cathode materials; however, their mechanism is not well understood yet. In this research, a 
computational model was proposed to show that by reducing the pH and controlling the amount of 
supersaturation, the nucleation rate of hydroxide particles and consequently the number of formed nuclei would 
decrease. Based on the results of this model, the numbers of hydroxide nuclei formed at the end of                           
co-precipitation synthesis at pH 11.5, 11, and 10.5 were, respectively, 5.73, 4.3, and 2.27 times the number of 
nuclei formed in co-precipitation synthesis at pH 10. According to the observations, by reducing the pH during 
the synthesis process from 11.5 to 10, the fine particles produced in the system will be completely transformed 
into larger crystals, thus tending to become single crystals. As a result, the problems of the cathode/electrolyte 
intermediate layer will be minimized. The results of this model can justify the experimental results obtained by 
other researchers who synthesized single-crystal cathode materials. 
 

   https://doi.org/10.30501/jamt.2022.351905.1238              URL: https://www.jamt.ir/article_156840.html 
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NCM, 
Single Crystal Cathode, 
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1. INTRODUCTION 

Many parameters, such as pH, ammonia 
concentration, reaction temperature, inlet salt 
concentration, feed flow rate, stirring speed, reaction 
time, and reactor design, determine the morphology and 
chemical properties of the hydroxide precursors in the 
coprecipitation synthesis process [1-3]. Different 
morphology (shape, particle size, and tap density) as 
well as the structural stability of the hydroxide precursor 
cause differences in the electrochemical properties of 
LiNixCoyMnzO2 layered cathode material [4]. Ternary 
cathode materials LiNi0.8Co0.1Mn0.1O2 are usually 
synthesized as polycrystalline particles. First, the 
primary hydroxide particles nucleate and grow and then, 
as the primary particles aggregate together, the 
secondary particles become spherical. The secondary 
spherical particles of these polycrystalline materials 
create a new impedance during the charging process due 
to the formation of Cathode/Electrolyte Interface (CEI) 
and cation mixing in the cracks, which damages the 
capacity of this polycrystalline ternary cathode material. 
The single crystallization strategy of the particles can 
improve the structural stability and electrochemical 
performance of LiNi0.8Co0.1Mn0.1O2 ternary cathode 
materials. crystal-Single  cathode materials have an 
anisotropy structure that can effectively reduce the 

micro-strain created during crystal lattice changes. The 
better mechanical strength of single crystal particles can 
prevent the expansion of microcracks during cycling, 
reduce the side reactions that occur between the active 
material and electrolyte in the cathode material, and 
finally create a single crystal ternary cathode material 
with excellent and stable cyclability [5]. 

pH is one of the most influential parameters in 
coprecipitation synthesis. It is possible to create 
hydroxide particles of different sizes and cathode 
materials with other electrochemical properties by 
controlling the pH. Li et al. [6] synthesized 
Ni0.6Mn0.2Co0.2(OH)2 hydroxide precursor with suitable 
particle size to prepare single crystal oxide cathode 
material by adjusting the pH in the co-precipitation 
process. Zhang et al. [5] reported that by lowering the 
pH during the synthesis, nickel-rich 
Ni0.8Co0.1Mn0.1(OH)2 single crystal cathode precursor 
would exhibit better cyclability and performance than its 
synthesized counterpart at constant pH. 

In this research, a computational model was proposed 
to clarify the mechanism of the particle size variation 
upon decreasing pH during synthesis. According to the 
proposed computational model, reducing the pH and 
controlling the supersaturation ratio would decrease the 
nucleation rate of the hydroxide particles. Consequently, 
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the number of formed nuclei is low as a result of which, 
the produced microparticles in the system can be 
completely transformed into larger crystals, hence their 
tendency to single-crystal formation. 

To confirm the modeling results, two 
Ni0.8Co0.1Mn0.1(OH)2 hydroxide precursors were 
synthesized at two different pHs of 10 and 11.5. The 
results from the computational model and experiments 
showed that by reducing the pH during synthesis as well 
as controlling the supersaturation ratio and the number 
of formed nuclei, the hydroxide precursor formation 
with the desired particle size and tap density was made 
possible. According to the conducted experiments and 
computational model results, reducing the pH during 
synthesis leads to the formation of the hydroxide 
precursors with the desired morphology and tap density 
by controlling both the supersaturation ratio and the 
number of formed nuclei. On the contrary, the results of 
this model can justify the results obtained from recent 
research on the synthesis of single-crystal cathode 
materials. 
 
2. MATERIALS AND METHODS 

2.1. Computational methodology 

Once the equilibrium relations are combined with the 
mass balance ones, two sixth-order polynomial 
equations with two unknown [M2+] and [NH3] are 
obtained. Followed by solving the equations based on 
the Newton–Raphson nonlinear method, the values of 

[M2+] and [NH3] are obtained. As a result, the 
concentration of the ammonia metal complex, 
nucleation rate, and number of synthesized hydroxide 
nuclei can be determined at any time of synthesis. 
 
2.2. Experiments 

In this study, practical experiments were carried out to 
evaluate the results of the computational model. The 
metal sulfate solution (MSO4) with a concentration of 2 
mol/L was pumped into the reactor, where M stands for 
the transition metal: Ni (0.8), Mn (0.1), and Co (0.1). 
The pH inside the reactor was maintained constant by 
injecting the required amount of sodium hydroxide 
solution (NaOH). Concomitantly, the NH4OH solution 
was separately pumped into the reactor at a fixed rate. 
Ammonia acts as a chelating agent and prevents the 
formation of impure phases. To ensure satisfactory 
mixing of reactants and products, the reactor was 
constantly stirred at the speed of 1000 rpm. After 
synthesis, the precipitate was filtered and washed 
several times with distilled water to remove the residual 
ions. The precipitate was dried overnight at 100 °C to 
obtain a metal hydroxide precursor. The morphology 
and particle size of the synthesized powders were 
observed using a Field Emission Scanning Electron 
Microscope equipped with an energy-dispersive X-ray 
spectrometer (FESEM, TESCAN, Mira3-XMU). Figure 
1 shows the schematic of the batch co-precipitation 
synthesis reactor. 

 

 
Figure 1. A schematic diagram of a batch co-precipitation synthesis reactor 

 
3. RESULTS AND DISCUSSION 

As the concentration of ammonia in the reactor 
increases, the amount of metal ammonia complex would 
also increase. In this condition, if there is a sufficient 
amount of OH- in the reactor, the metal ammonia 
complex reacts with OH- as a result of which, hydroxide 
nuclei will be formed. On the contrary, if OH- is 
insufficient, the metal ammonia complex remains in the 
solution in the reactor and after the end of the synthesis, 

it leaves the reactor in the form of blue effluent. Figure 
2 shows the nucleation rate of hydroxide particles in the 
computational model. At the concentration of 0.5 mol/L 
ammonia, pH has a negligible effect on the nucleation 
rate. In the case of increasing the ammonia 
concentration, pH plays a key role in that with its 
increase from 10 up to 11.5, the nucleation rate and the 
number of nuclei formed contribute to a significant 
increase in the reactor. 
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Figure 2. Nucleation rate of Ni0.8Mn0.1Co0.1(OH)2 hydroxide precursor at different pH values and ammonia concentration 

 
Figure 3 shows the number of hydroxide nuclei 

(calculated by the model) in co-precipitation synthesis 
at different pH values. Based on the results of this 
model, the numbers of hydroxide nuclei formed at the 
end of co-precipitation synthesis at pH 11.5, 11, and 
10.5 are, respectively, 5.73, 4.3, and 2.27 times the 
number of nuclei formed in co-precipitation synthesis at 
pH 10. Therefore, it can be concluded that by reducing 
the pH value during the synthesis process from 11.5 to 
10, the microparticles produced in the system will be 
completely transformed into larger crystals, thus tending 
to become single crystals. As a result, the problems of 
the cathode/electrolyte interface are minimized which 
can justify the experimental results from the study 
conducted by Zhang et al. [5] on improving the 
electrochemical performance of the synthesized cathode 
material when the pH is reduced from 11.5 to 10.5 

during the synthesis. Therefore, based on the calculation 
model and synthesis results, it is suggested to start co-
precipitation synthesis at pH 11.5 mainly because at this 
pH, as shown in Figure 3, the highest number of primary 
hydroxide nuclei are obtained, which, due to the high 
surface energy, aggregate together to form secondary 
particles. When the first packages of the secondary 
particles are created by lowering the pH of the reactor, 
the formation of new nuclei can be controlled so that the 
formed microparticles have enough time to grow. As the 
pH gradually decreases from 11.5 to 10, the secondary 
particles are formed that are composed of larger primary 
particles than in the synthesis at the constant pH of 11.5. 
In contrast, the size of the secondary particles does not 
increase. As a result, the tap density of the particles will 
not decrease, and Cathode/Electrolyte Interface (CEI) 
problems will be less. 

 

 
Figure 3. The number of Ni0.8Mn0.1Co0.1(OH)2 hydroxide precursor nuclei during the synthesis process 
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4. CONCLUSION 

The computational model presented in this research 
calculates the nucleation rate and number of formed 
nuclei by measuring the supersaturation ratio in the co-
precipitation synthesis process. This model provides a 
better understanding of the mechanism of hydroxide 
particle size change and its tendency to single 
crystallization when the pH value decreases during 
synthesis. Based on the computational model and 
performed syntheses, in co-precipitation synthesis at pH 
11.5, the highest number of primary hydroxide nuclei 
are formed, which aggregate, join together due to the 
high surface energy, and create spherical packages of 
secondary particles. In the case of the formation of the 
first packages of the secondary particles, the formation 
of new nuclei is controlled by gradually reducing the 
reactor pH; therefore, the formed microparticles will 
have enough time to grow. Thus, changing the pH 
during synthesis from 11.5 to 10 makes it possible to 
synthesize the secondary particles in which there are 
larger primary particles than those when the pH takes the 
constant value of 11.5. The tendency to single crystal in 
these particles is more, and they will have fewer 
problems of Cathode/Electrolyte Interface (CEI). 
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 و يانرژ یچگال لیدلبه 2O0.1Mn0.1Co0.8LiNi (NCM)اي غنی از نیکل اکســـیدي لایه کاتدي مواد     هدیچک 

 شیا افزاب ،این وجود با. دارندمورد توجه قرار  یکیالکتر يدر صـــنعت خودروها ياندهیطور فزابالا به تیظرف
 ماده یرتو حرا يساختار يداریپا و شیافزا 2Ni/+Li+یونیکات اختلاط و یسطح هیلا ییایمیواکنش ش کل،ین مقدار
مواد  ییایمیلکتروشا و عملکرد يساختار يداریپا تواندیذرات م ونیزاسیکریستالتک. راهبرد ابدییم کاهش يکاتد
نشان  ،یاسباتمح یبا ارائه مدل ،پژوهش نی. در استین شدهشناخته کاملاً آن سازوکار یول ،را بهبود بخشد يکاتد

ــرعت جوکه  میدهیم ــیذرات ه زنیانهس ــبتو کنترل  pHبا کاهش  يدیدروکس ــباع کاهش مفوق نس و  ابدییاش
ــک يهاتعداد جوانه جهیدرنت ــده کم لیتش ــودیمش ــاس. ش ــیه يهامدل، تعداد جوانه نیا جینتا براس  يدیدروکس

 تعداد برابر 27/2 و 3/4 ،73/5 ترتیببه 5/10و 11 ،5/11 برابر با pH در یرســوبهم ســنتز انیپا در شــدهلیتشــک
سنتز از  ندیفرا نیدر ح pHبا کاهش مقدار  ،لذا است. 10 برابر با pH در یرسوبهم سنتزدر  شدهلیتشک يهاجوانه

سدیذرات تولزیربه  ،10به  5/11  لیتبد تربزرگ يهاستالیطور کامل به کرتا به شودیاجازه داده م ستمیشده در 
ستالتک سمتبهشوند و  شترك  و یابند لیشدن تما کری صل م شکلات ف . ابدیکاهش  هاندر آ تیکاتد/الکترولم

صل جینتا ستالتک يمواد کاتد که را ییهاپژوهش یتجرب جینتا تواندیم مدل نیا از حا  هیتوج اندسنتز کرده کری
 .کند

 

   https://doi.org/10.30501/jamt.2022.351905.1238       URL: https://www.jamt.ir/article_156840.html 

 :هادواژهیکل
 ،یرسوبهم

NCM، 
 ،کریستالتک کاتد
 ،یمحاسبات مدل
 ونی-میتیل يباتر

 

 مقدمه -1
 ،2OzMnyCoxLiNi (NCM) ياهیلا دیاکس يمواد کاتد

 يداریپابا بالاتر،  ریپذبرگشت تیو ظرف يریپذکلیس لیدلبه
کمتر  تیو سم ترنییپا نهیخوب، هز يریپذبهتر، نرخ یحرارت

 ،يمواد کاتد نی]. در ا1-3اند [شده 2LiCoO يکاتدها نیگزیجا
 زاست، منگن فیضع یحرارت يداریبالا اما پا تیظرف يدارا کلین

کبالت و  است یعال یمنیو ا يریپذکلیسکم اما  تیظرف يدارا
و  میاما س ،دهدمی شیرا افزا یکیالکترون تیو هدا يریپذنرخ

 
 

کبالت و منگنز  کل،ینسبت ن يسازبهینه]. با 5 و 4، 1گران است [
خوب  يریپذکلیسو  یعال يداریبالا، پا يانرژ یچگالتوان یم

 يدر سل باتر NCM ي]. عملکرد ماده کاتد6را به دست آورد [
مانند ساختار  zMnyCoxNi(OH)2 مادهشیپ يهایژگیبه و
ذرات  یو چگال هیو ثانو هیاندازه ذرات اول ،شناسیریخت ،يبلور
 شناسیریختساختار و  يسازبهینه]. 7دارد [ یبستگ هیثانو

 یعامل ،سنتز طیبا اصلاح شرا ،يدیدروکسیه مادهشیذرات پ
با عملکرد  ونی-میتیل يباتر يبه کاتدها یابیدر دست یاتیح

https://doi.org/10.30501/jamt.2022.351905.1238
mailto:reza_rfr@yahoo.com
http://journals.merc.ac.ir/
https://www.jamt.ir/
https://doi.org/10.30501/jamt.2022.351905.1238
https://www.jamt.ir/article_156840.html
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مانند  بسیاري يپارامترها ،یرسوبسنتز هم ندیفرابالاست. در 
pHنرخ اك،یغلظت آمون ،يواکنش، غلظت نمک ورود ي، دما 

 وجود ندیفرازمان  و زدن، سرعت همهادهندهواکنش يورود
 مادهشیپ ییایمیو خواص ش شناسیریختدارد که 

]. تفاوت در 8 و 7 ،4[ کنندیم نییرا تع يدیدروکسیه
 يداری) و پاياضربه ی(شکل، اندازه ذرات و چگال شناسیریخت
ماده  ییایمیالکتروش اتیخصوص دربه تفاوت  بیترک يساختار

 شودیممنجر  2OzMnyCoxLiNi (NCM) ياهیلا دیاکس يکاتد
به صورت  معمولاً 2O0.1Mn0.1Co0.8LiNi ییتا]. مواد کاتد سه9[

ذرات  ابتدا]. 10شوند [میسنتز  یکریستالپلیذرات 
با  ،و سپس کنندیرشد م زنند،یم جوانه هیاول يدیدروکسیه

 يکرو هیذرات ثانو گر،یکدیدر کنار  هیذرات اول شدنياتوده
 ،یکریستالپلیمواد  نیا هیثانو ي]. ذرات کرو11[ رندیگیم شکل

و اختلاط  CEI(1( تیکاتد/الکترولفصل مشترك  جادیا لیدلبه
 جادیا دیجد یامپدانس ،شارژ ندیفرادر طول  ها،در ترك یونیکات
 بیآس یکریستالپلی تاییسهماده کاتد  نیا تیظرفبه د که نکنمی

 يداریاپتواند یذرات م ونیزاسیکریستالتک راهبرد. زندیم
 ییتامواد کاتد سه ییایمیو عملکرد الکتروش يساختار

2O0.1Mn0.1Co0.8LiNi  .ماده کاتد  ذراترا بهبود بخشد
طور تواند بهمیند که ايگردساختار ناهمسان يدارا یکریستالتک

را  یستالیشبکه کر راتییدر طول تغشده جادیکرنش ازیثر رؤم
 تواندیم کریستالتکبهتر ذرات  یکیکاهش دهد. استحکام مکان

 يریپذکلیسها در طول تركکرویاز انبساط م يثرؤطور مبه
و  ماده فعال نیرا که ب یجانب يهاواکنش ،کند يریجلوگ

 کی جهیدرنتکاهش دهد و  دهدیدر ماده کاتد رخ م تیالکترول
 جادیا داریپا یعال يریپذکلیسبا  کریستالتک ییتاسه ماده کاتد

 ].10[ کند
 شتری، بzMnyCoxNi(OH)2 مادهشیپ یرسوبدر سنتز هم

آن انجام  نگیتوریمانرشد ذرات و  سازوکار درخصوصمطالعات 
 شدهانجام يهااز پژوهش ی] و تعداد اندک11-13شده است [
] 15 و 14[ است ندیفرا يسازمدلو  يسازهیشب درخصوص

 يهاواکنشبا حل  ،]12[ دانو  2بوملوان ، 2009]. در سال 16[
رشد ذرات  سازوکار ،یرسوبهم سنتز در یتعادل ییایمیش

 
1 Cathode/Electrolyte Interface 
2 Van Bommel & Dahn 
3 Barai 
4 Liu 

2(OH)1/3Co1/3Mn1/3Ni نیو به ا ندکرد یشده را بررسرسوب 
 نیحدر  ییایمیش يهاتعادل لیو تحل هیکه تجز دندیرس جهینت

ماده  يهایژگیو ینیبشیپ يبراتواند یم یرسوبواکنش هم
و  3ییراا، ب2019استفاده شود. در سال  سنتزشده يدیدروکسیه

اندازه و  ینیبشیپ يبرا یمدل محاسبات نیاول] 14[ شهمکاران
 را 1/3Co1/3Mn1/3Ni(OH)2 يدیدروکسیه مادهشیذرات پ عیتوز

 و رشد ،یزنجوانه مراحل گرفتن نظر در با ،ها. آنکردندارائه 
 دهیچیپ یاسیچندمق یمحاسبات کردیرو کی ذرات، شدن ياتوده

کردن مدل ساده يبرارا  بسیاريرا اتخاذ کردند و مفروضات 
 کینامید نیب یارتباط یلو ،در راکتور در نظر گرفتند يشنهادیپ

. در است نشده مطرحها، در مدل آن ،و تکامل ذرات الاتیس
 الاتیس کینامید کیتکن با ،]15[ شو همکاران 4وی، ل2021سال 

 يدیدروکسیذرات ه یرسوبهم ندیفرا ،)CFD(5یمحاسبات

2(OH)0.2Co0.2Mn0.6Ni کوئت  - لوریت انیراکتور جر کیدر  را
نرخ برش  ریتأثذرات و  کینامیدرودیها ه. آنکردند يسازهیشب

کردند و مدل  را بررسیو رشد ذرات  لیبر تشک یوضعآشفته م
بر تکامل  رشانیتأثسنتز و  نیحدر  ییایمیش يهاها به واکنشآن

] 16[ شو همکاران 6ی، ش2022پردازد. در سال یذرات نم
          7تیجمع موازنهمعادله -یمحاسبات الاتیس کینامید

(CFD-PBE)  زمانهمرسوب  يسازهیشب يبرارا 
 يهايباتر يماده کاتدشیپ منزلهبه Ni-Mn-Co يدهایدروکسیه
 کینامیرا با د تیکه معادله تعادل جمع ندکرد شنهادیپ ونی-میتیل

اندازه ذرات  یتکامل ریکند تا سیادغام م یمحاسبات الاتیس
. با توجه کند فیتوص یرسوبهم يندهایرا در فرا يدیدروکسیه

 یاتیعمل طیبا شرا یها، اندازه ذرات خروجآن يشنهادیبه مدل پ
 ،متفاوت است ،يورود موادو غلظت  انیمانند سرعت جر ،سنتز

 پرداخته هادر مدل آن یرسوبدر سنتز هم pH يدینقش کل به یول
پارامترها در  نیاز مؤثرتر یکی pHکه  یصورت درنشده است، 

 ذرات توانیم pHکنترل  با و است یرسوبسنتز هم
با  يمواد کاتد جهیدرنت ومتفاوت  يهااندازه با يدیدروکسیه

 یبرخ در]. 17کرد [ جادیامتفاوت  ییایمیخواص الکتروش
 جیاما نتا ،نشدهارائه یمدل محاسبات ،شدهانجام يهاپژوهش

ذرات  یرسوبرا در سنتز هم pH يدیپژوهش اثر کل یتجرب

5 Computational Fluid Dynamics 
6 Shiea 
7 Population Balance Equation-Computational Fluid 
Dynamics 
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مثال،   ی. برادهدیم  شینما  یووب به  کریستالتک  یدیدروکسیه

  ندیفرا  در  pH  میبا تنظ  ،[ 1۷]  2018و همکارانش در سال    1یل

با  را    0.2Co0.2Mn0.6Ni(OH)2  ید یدروکسیه  مادهشیپ  ،یرسوب هم 

مناسب   ذرات  کاتد  هیته  منظور بهاندازه    ی دیاکس  یماده 

ژانگ  کریستالتک کردند.  سال    2سنتز  در  همکارانش    2022و 

کاهش  10]  دادند  نشان   ]pH،  ح پ  نیدر   یکاتد  ماده شیسنتز 

 یریپذک یس  ،  0.1Mn0.1Co0.8Ni(OH)  ک ین  زا  یغن  یکریستالتک

. در  داردثابت     pHسنتزشده در    مادهشیپ  از  یو عملکرد بهتر 

اندازه    راتییتغ  سازوکار  ،یم اسبات  یمدلارائه    با  ،پژوهش  نیا

کاهش   با  را    مدل .  میدهیم  نشان  سنتز  نیح  در  pHذرات 

و کنترل   pHبا کاهش    ،که  دهدیم  نشان  ما  یشنهادیپ  یم اسبات

ه  یزنجوانهسرعت    ،S  3اشباک فوق  نسبت   ی دیدروکسیذرات 

به    و  کم  شده یتشک  یهاتعداد جوانه  ،جهیدرنت.  ابدییم  کاهش

  کام    طوربه  تا  شودیم  داده  اجازه  ستمیس  در  دشدهیتول  ذراتریز

و     یتبد  تربزرگ  یهاستالیکر  به  کریستالتک  سمت بهشوند 

  در متفاوت سنتز  16 یبرا یم اسبات مدل  نیا. یابند  یشدن تما

،  10)  یهاpH( و  تریمول بر ل  3و    2،  1  ،0/ ۵)  ا  یآمون  یهاغلظت 

  دو   ،یسازمدل   جینتا  دییتأ  برای.  شد  اجرا(  11/ ۵و    11  ،10/ ۵

  ط یشرا  در  0.1Co0.1Mn0.8Ni(OH)2  یدیدروکسیه  مادهشیپ

  از .  شدند  سنتز  11/ ۵و    10  متفاوت  pHدو    با  کسانی  یاتیعمل

  ی م اسبات مدل جی نتا و شدهانجام یهاشیآزما  قیتلف با  ،سو  کی

 به دست آورد که  سنتز  نیح  در  pH  کاهش  یبرا  ییالگو   توانیم

کنترل   جوانه  اشباک فوق  نسبت با  تعداد    شده،  ی تشک  یهاو 

دلخواه    یاضربه  یچگال  و  ذرات  اندازهبا    یدیدروکسیه  مادهشیپ

  ج ینتاتواند  میمدل    نیا  جینتا   گر ید  یسو   از  و  شود  دیتول

 را  کریستالتک  یکاتد  مواد  سنتز  دروصوص  ریاو  یهاپژوهش

 .کند هیتوج

 

 تحقیق روش  -2
 ها گونه غلظت  و ییایمیش یهاواکنش   -1-2

شام     فلز  سولفات  م لول  از  یفلز  دیدروکسیه   یتشک

  ی فلز  یهاسولفات.  است   یمتعدد  ییا یمیش - یکیزیف  یهاده یپد

آب ح     یراحتبهبا     ت یحلال  واسطهبه   pH  اگر.  شوندمی در 

افزودن    م لول   ی فلز  یدهایدروکسیه  ،ابدی  شیافزا   NaOHبا 

 
1 Li 
2 Zhang 

کنند و فازها   ،Ni(OH) 2  یدیدروکسیه  یممکن است رسوب 

2Mn(OH)  2  ایCo(OH)  ی جابهجداگانه    صورتبه  

2(NMC)(OH)  تشک   یریجلوگ   منظوربهشوند.     یتشک     ی از 

  نگ یچلاتعام     منزلهبه  ا یجداگانه، آمون  یدیدروکسیرسوبات ه 

اضافه   م لول  تشک  تا  شودمیبه  آمون   یبا  فلز،    ا  یکمپلکس 

 نامطلوب به حداق  برسد.  یرسوب فازها

آمون   یدلبه م لول  راکتور،    ا  یحضور  داو   در 

کمپلکس     ی تشک  ا  یبا آمون  ر یطبق واکنش ز  یفلز  ی هاونیکات

 :دهندمی

 

(1        )                            
22

3 3 nM nNH M(NH )
++ +  

 
2+M  یفلز  یهاونی کات  Co) Mn, (M=Ni,   از هستند که 

  6تا    1از    تواندیم  nو    شوندمیوارد راکتور    یم لول سولفات

 شهیهم  افتد،می   اتفاقبا     pH  در  یرسوبهم   ازآنجاکهکند.    رییتغ

  که   دارد   وجود  م لول  در  اضافی   ی دروکسیه  یهاونیآن  مقدار

  واکنش   طبق  و  دهندمیواکنش    فلز  ا  یآمون  کمپلکس  با  یآسانبه

 .کنندمی رسوب مطلوب طیشرا ت ت  یفلز یدهایدروکسیه، 2

 

(2)                 
2

3 n 2 3M(NH ) 2OH M(OH) nNH
+ −+ +  

 

 است   آهسته  یندیفرا  مذکور   واکنش  که  موضوک  نیا  در

  کمپلکس   و  رسوب  نیب  یتعادل  آن  در  که  عی سر  یندیفرا  ای

وجود  . با  دارد  وجود  نظر  اوتلاف  tشودمی  حاص   فلز   ا  یآمون

 یدهایدروکسیه  یدهشده است که رسوب  رفتهیپذ  یووببه  ن،یا

  ی هاونیآن  و  فلز  ا  یآمون  کمپلکس  نیب  واکنش  قیطر  از  یفلز

  در   یاحتمال  یتعادل  یهاواکنش[.  14]   افتدیم  اتفاق   یدروکسیه

  های ثابت داده شده است.  شینما ریدر ز یرسوبهم سنتز راکتور

 ارائه شده است.  1در جدول  زین مرتبط یتعادل

 

(3)                                       
22

3 3M NH M(NH )
++ +  

(4)                                    
22

3 3 2M 2NH M(NH )
++ +  

(۵)                                    
22

3 3 3M 3NH M(NH )
++ +  

3 Super-Saturation Ratio 
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(6)                                    
22

3 3 4M 4NH M(NH )
++ +  

(۷)                                    
22

3 3 5M 5NH M(NH )
++ +  

(8)                                    
22

3 3 6M 6NH M(NH )
++ +  

(9)                                       3 2 4NH H O NH OH−+ +  

(10)                                          
2

2M(OH) M 2OH
+ −
+  

(11)                                                 2H O H OH+ −+  

 

 [12]  یاحتمال یهاواکنش   یتعادل هایثابت .1 جدول
log K   

Co Mn Ni K Equilibrium reaction 

2.10 1.00 2.81 K1  
22

3 3M NH M(NH )
++

+
 

3.67 1.54 5.08 K2  
22

3 3 2M 2NH M(NH )
++

+
 

4.78 1.70 6.85 K3  
22

3 3 3M 3NH M(NH )
++

+
 

5.53 1.30 8.12 K4  
22

3 3 4M 4NH M(NH )
++

+
 

5.75 - 8.93 K5  
22

3 3 5M 5NH M(NH )
++

+
 

5.14 - 9.08 K6  
22

3 3 6M 6NH M(NH )
++

+
 

-4.8 -4.8 -4.8 Kb 23 4NH H O NH OH
+ −

+ +  

-14.89 -12.70 -15.22 Ksp 
2

2M(OH) M 2OH
+ −

+  

-14 -14 -14 Kw 2

2H O H OH
+ −

+  

 

به    ز یمعاد ت موازنه جرم ن  ،یتعادل  ی بر واکنش ها  علاوه

 : است ریشرح ز
 

(12)       

 2 2 2
M 2 3

2 2 2
3 2 3 3 3 4

2 2
3 5 3 6

C M M(OH) M(NH )

M(NH ) M(NH ) M(NH )

M(NH ) M(NH )

+ + +

+ + +

+ +

   = + + +   

     + + +     

   +     
 

(13 )

   3
2

NH 3 4 3

2 2 2
3 2 3 3 3 4

2 2
3 5 3 6

C NH NH OH M(NH )

2 M(NH ) 3 M(NH ) 4 M(NH )

5 M(NH ) 6 M(NH )

+

+ + +

+ +

 = + + + 

     + + +     

   +     
 

رسوب   یدیکل  ینقش  S  اشباکفوق  نسبت   یدهدر 

دقدارند  یرسوب هم   ندیفرادر    یفلز  یدهایدروکسیه مقدار   قی. 

فلز و    ا  یبه غلظت کمپلکس آمون  14  معادله  براسا   نسبت   نیا

ا   یدروکسیه  ونیغلظت   در  است.   MNH3C  ،رابطه  نیوابسته 

ک    ی هاونیآن  غلظت   OHCفلز،    ا  یآمون  مپلکسغلظت 

در  است   یفلز  دیاکس  1م صول  ت یحلال  Ksp  و    یدروکسیه  .

pH    غلظت فرض     یدروکسیه  ونیثابت،    ،دشو میثابت 

م لول  pHبا  MNH3(C(فلز  ا  ی غلظت کمپلکس آمون ،حالبااین

 .[14] کندمی رییتغ ا  ی و غلظت آمون

 
1 Solubility Product 

(14)                                                      

3
2

MNH OH

sp

C .C
S

K
=

 
 

)معاد ت    جرم  موازنه  و   یتعادل  معادله  11  یسازساده  با

  ا ی کمپلکس آمون  یها گونه  غلظت   توانمی  ریز  شرح  به(  13تا    3

 کرد:فلز در داو  راکتور را م اسبه  
 

(1۵)                                   
2 2

3 1 3M(NH ) k M NH
+ + =    

(16)                                  
2 22

3 2 2 3M(NH ) k M NH
+ + =    

(1۷)                                  
2 32

3 3 3 3M(NH ) k M NH
+ + =    

(18)                                
2 42

3 4 4 3M(NH ) k M NH
+ + =    

(19)                                  
2 52

3 5 5 3M(NH ) k M NH
+ + =    

(20)                                  
2 62

3 6 6 3M(NH ) k M NH
+ + =    

(21)                                             
4

b

3 2

NH OH
K  

NH H O

+ −      
=

 

(22)                                            ( )

2

sp

2

2

M OH
K  

M OH

+ −      
=
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(23)                                                2

w

H OH
K  

H O

+ −      
=

 
 

 م یفرض کن    aرا sp / K 2]-[OHمقدار  اگر  ،22معادله    در

 : نوشت توانمی

 

(24)                                          ( ) 2

2
M OH a. M   +   =     

 

  'a  و با فرض  23و    21معاد ت    قیبا تلف  ، گرید  ی سو   از

 داشت:  می وواه w]/K-][OH+[H bKبرابر با  

 

(2۵)                                     4 3NH OH a '. NH+ −   =     

 

 م، یر یدر نظر بگ  yرا    NH]3[و مقدار    xرا    M]+2 [مقدار  اگر

  دو   معادله  دو   ،13و    12در معاد ت موازنه جرم    یگذاریبا جا

 : داشت  میوواه  ریز شرح به 6 درجه مجهول

 

(26)          

2 2 3
M 2 3

1

4 5 6

4 5 6

C  x a.x K .x.y K .x.y K .x.y

K .x.y K .x.y K .x.y

+ = + + + + +

+ +  

 

(2۷)       

2 3
NH3 2 3

1

4 5 6

4 5 6

C y a '.y K .x.y 2K .x.y 3K .x.y

4K .x.y 5K .x.y 6K .x.y  

= + + + + +

+ +  

 

+2مقدار    ،مذکور  معاد ت  در
MC و  NH3C  نرخ    لهیوس به

  ن ییبه راکتور تع  ا  یو م لول آمون  ی م لول سولفات فلز  یورود

  طور به  ا یآمون  م لول  و  یفلز  سولفات  ،ندی فرا  نی. در ح شودیم

+2 (t)غلظت فلز   جهیدرنت  و  دشونمیداو  راکتور وارد    وستهیپ
MC  

آمون زمان    NH3C(t)  ا  یو  با  راکتور  داو   .  کندیم  رییتغ  tدر 

فلز  یورود   انیجر  بودنثابت   رغمیعل سولفات  به    یم لول 

راکتور    ی فلز  یهاونیکات  غلظت راکتور،     ثابت  نرخ  باداو  

    یدلبه  یفلز  یهاونی کات  از  ی بخش  رایز  ؛ابدیینم  شیافزا

.  شودیم  مصرف  یفلز  دیدروکسیه  هیاول  ذرات  رشد  و  یزنجوانه

فلز   mc  اگر نمک  تزر  یغلظت  راکتور  داو   به  که    ق یباشد 

  شود،یم
N

MC (t)  ند یفرادر    شدهمصرف   ی فلز  ی هاونی مقدار کات  

 
1 Fortran 

و    tدر زمان    یفلز  یدهایدروکسیه  یزنجوانه
G

MC (t)
  مقدار  

 دیدروکسیرشد ذرات ه ندیفرادر   شدهمصرف یفلز ی هاونیکات

باشند، غلظت فلز در م لول داو  راکتور در    t  زماندر    یفلز

 :دآی یدست م به ریاز رابطه ز tزمان 
 

(28)                    ( )

M

M

N G

Mm mc .F .t

C (t)
V t

C (t) C (t) −
 

−
 



=

 
 

اول  اگر در  و    i3NHC,در داو  راکتور    ا  یآمون  هیغلظت 

در م لول داو  راکتور   ا  یغلظت آمون  باشد،  ac  یم لول ورود

 : دشو میحاص   ریاز رابطه ز tدر زمان 
 

(29)                             

( )3

3

NH , i i a a

NH

C .V c .F .t

C (t)
V(t)

 
 

+  
 

=

 
 

در داو  راکتور با زمان   زیم لول ن  یحجم کل  ،نیهمچن

و سود به    ینمک فلز  ا ،یآمون  ی. اگر نرخ ورودابدییم  رییتغ

اول  nḞو    aḞ  ،mḞ  ترتیب بهداو  راکتور     هیفرض شود و حجم 

ن راکتور  کل  iV  زیداو   حجم  راکتور    یباشد،  داو   م لول 

 :دیآمیبه دست  ریزمان از رابطه ز براسا 
 

(30)                                     
( ) a m niV t V F F F .t


= + +

 
 +

  
 

متلب    افزارنرم  در  یکد  ،1فرترن  یسینو برنامهزبان    کمکبه

+2مقدار    ،t  نیدر زمان مع  که،  شد  نوشته
MC و  NH3C    م اسبهرا 

به روش ح    و  کرده  یگذاریجا  2۷  و  26  معاد ت  درکرده،  

مجهول  معادله   دو  ،2رافسون -  وتنین  یروطیغمعاد ت    یدو 

م را ح   مقاددکنیدرجه شش  معاد ت،  با ح   و    y و    x  ری. 

 مشخص  فلز  ا  یآمون  کمپلکس  مختلف  یهاغلظت گونه  جهیدرنت

 . شودیم

 

 یزنجوانه -2-2

ز  ک،ی کلاس  یزنجوانه  یتئور  براسا     نیتخم  ریرابطه 

 : دهدمیارائه  J یزنجوانهاز نرخ  یووب

2 Newton-Raphson Nonlinear Equations 
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(31)                                 

3 2

0
2 3 2

B g

16 V
J J exp

3k R T (lnS)
 

 − 
 =
 
   

 

0J    یزنجوانهثابت،  Bk    ،بولتزمن  یسط   یانرژ  γثابت 

  gRرسوب،    یجزئ  یمول  کسر V  شده،رسوب  یفلز   دیدروکسیه

 . است  اشباکفوق نسبت S دما و Tگازها،  یثابت جهان

  نییدر تع  یدینقش کل  ، 31رابطه    در،  0J  یزنجوانه  ثابت

    ینرخ تشک  نیبا تر  انگریدارد و معمو ً ب  (J)ک     یزنجوانهنرخ  

جد   یهامکان  تعداد  با  ینوعبه  دی با   ،نیبنابرا  است.  دیجوانه 

فرض شده است مقدار   نجایا  در.  باشد  مرتبط  یزنجوانهمناسب  

0J  با    اًم یمستقln(S)    تناسب    نیا  ب یضر   و  استمتناسب(A)    از

 :دیآمیبه دست  ریرابطه ز
 

(32)                                                          0J A.ln(S)=  
 

(33)                        
( )

3

0.5

1/3A g

MNH sp

N R T1
A

V
  .D. . K
 

=  
   

 

 AN ،یزنجوانهدر حال  یهاگونه یجزئ یمول حجم V  آن در که

و آووگادرو  DMNH3 عدد  کمپلکس    بیضر  فلز    ا  یآموننفوذ 

  ی بیتقر  Aتناسب    ب یپارامترها، مقدار ضر  یگذاریبا جا  که  است 
 .است  2 × 1010

  تعداد   توانمی  ،31از رابطه    یزنجوانهاز م اسبه نرخ    پس

 : [18-19]به دست آورد  ریاز رابطه ز tرا در زمان  هاجوانه
 

(34)                                  ( ) ( )D DN t t N t   J. t+  = +   
 

. دهدمیرا نشان    افتهیشیافزا  یفاصله زمان  Δt  معادله فوق،  در

 ،tمشخص    زماندر    گرفتهشک   یهاجوانه  تعداد   نییتع  از  پس

حجمیداو     یتصادف  صورتبه  هاجوانه  یم اسبات  فضای 

  ی امکان واص جوانه  کیاگر در    ،که  ین و به  شوند،می  عیتوز

  قرار   تواندمین  مکان  آن  در  یگرید  جوانه  چیه  ،ه باشدداشت  وجود

  دیجد  یهاجوانه  یبرا  یتصادف  صورتبه  یگرید  مکان  و  ردیبگ

 . شودمیانتخاب  گرفتهشک 

 بسته  راکتور  داخل در یرسوبهم سنتز  -۳-2

  تعداد   نییتع  منظوربه  شدهداده  شرح  یم اسبات  مدل

  استفاده  ی رسوبهم  سنتز   راکتور   داو    یدیدروکسیه  ی هاجوانه

را نشان    1بسته   یراکتوردر    یرسوبسنتز هم  کیشمات  1  شک .  شد

فلزدهدیم سولفات  م لول  غلظت  4MSO)  ی.  با   )mol/l  2 

راک   میآرابه داو   با   نماد  Mو    شدپمپ    توربه  واسطه  فلز 

  و   Co،  (۱/۰)  Mn  (0/ 1)  ،مشخص  یومتری استوک   یهانسبت 

(۸/۰)  Ni   یتجار  یسولفات  یهانمک  از  ،پژوهش  نیاست. در ا 

O2·6H4NiSO درصد 99 ولوص با، O2·7H4CoSO   با ولوص

  pHشد. مقدار    استفاده  درصد 98با    O2·H4MnSOو    درصد  98

  م یسد  دیدروکسیم لول ه  ازیمقدار مورد ن  قیداو  راکتور با تزر

(NaOH  .ثابت نگه داشته شد   OH (aq)4NHم لول    زمانهم( 

  ا یطور جداگانه با سرعت ثابت به راکتور پمپ شد. آمونبه  زین

تشکمیعم     سازکمپلکس  یعامل  منزلهبه از  و   یفازها   یکند 

برا می  یریجلوگ   یناوالص اکس  یریجلوگ   یکند.   ونی داسیاز 

ه تشک  دهایدروکسیناوواسته    ا ی  ی فلز  ی دهایاکس   یو 

طول    دهایدروکس یهیاکس نیرسوبهم   ندیفرا در  گاز    تروژنی، 

م لول حذف   ژنیشد تا اکس  دهیبه داو  راکتور دم  دائماً  یونث

ب واکنش  نانی اطم  یراشود.  ووب  اوتلاط  و  دهندهاز  ها 

 1000مداوم با سرعت  طور  به  ند یفرام صو ت، راکتور در طول  

شد و   لتریشد. پس از سنتز، رسوب فمی هم زده    قهیدور در دق

،  Na+)  ماندهیباق  یهاون یبار با آب مقطر شسته شد تا    نیچند
-2

4SO   ساعت    12رسوب    ،( حذف شوند. سپسگرید  یهاونی   ای

دما ت  سلسیو درجه    100  یدر  شد  پوشک    ماده شیا 

 .دیدست آه ب 0.1Mn0.1Co0.8Ni(OH)2 یزفل دیدروکسیه

با    یفلز  دی دروکسیه  مادهشیپ  زساوتاریر سنتزشده 

             یدانیم    یگس  یروبش  یالکترون  کروسکوپیم

(FESEM, TESCAN Mira3-XMU)    .مورد مطالعه قرار گرفت

اول  گیریاندازه  یبرا  2زر یمایجید  افزارنرم   از ثانو   هیذرات    هیو 

  ی ستالیکر ساوتار    یی شناسا  یذره( استفاده شد. برا   100  نیانگی)م

فاز ا  ، یدیدروکسیه  مادهپیش  یو  پرتو  پراش  آزمون    کسیاز 

(XRD  ،Panalytical X' Pert Pro  با تابش )Cu Kα (λ=1.54Å) 

 . شد استفاده

 

 
1 Batch 

 

2 Digimizer Image Analysis Software 
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 رسوبیشماتیک فرایند سنتز هم .1شکل 

 
 نتایج و بحث -3
 مدل با )3MNHC(فلز  اكیکمپلکس آمون غلظت محاسبه -3-1

 یمحاسبات
 )3MNHC(فلز  اكیکمپلکس آمون غلظت راتییتغ 2 شکل

 نشان یرسوبسنتز هم متفاوت يها pH درزمان  برحسب را
 نیاست. ا به دست آمده يشنهادیپ یکه با مدل محاسبات دهدیم

در شروع  فلز اكیکمپلکس آمون لینرخ تشک دهدیشکل نشان م
با گذشت زمان و  ،جیتدربه) و 1معادله بالا بوده ( فرایند سنتز

 )2معادله شده ( لیتشک يدیدروکسیمصرف کمپلکس، ذرات ه
 یبه مقدار ثابت باًیو تقر یابدمیغلظت کمپلکس کاهش  ،لذا است.

] 20[ 2017و همکارانش در سال  1رسد. در پژوهش هوآیم
سرعت اتفاق کمپلکس به لیاشاره شده است که واکنش تشک

در  یآهستگبهرسوب از کمپلکس  لیاما واکنش تشک ،افتدیم
غلظت  راتیی، علاوه بر تغ2 شکل. دشویم انجامزمان سنتز  یط

غلظت کمپلکس  دهدیفلز با زمان، نشان م اكیکمپلکس آمون
کاهش در  نی. اابدییراکتور کاهش م pH شیبا افزافلز  اكیآمون

سنتز  pH] در محدوده 12[ 2009ن بومل در سال اپژوهش و
 رسدینشان داده شده است. به نظر م زین (pH = 9-12) یرسوبهم

راست  سمتبه 2، معادله OH- شیافزا جهیدرنتو   pHشیبا افزا
فلز، مقدار  اكیبا مصرف کمپلکس آمون ،جهیدرنتو  دارد يشرویپ

 .شودیم لیتشک يشتریرسوب ب
 

 
 )یمدل محاسبات کمکبه( تریمول بر ل یک اكیغلظت آمونو  متفاوت يهاpHزمان سنتز در  یفلز در ط اكیغلظت کمپلکس آمون راتییتغ .2 شکل

 
1 Hua 
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 سنتز در يدیدروکسیه يهاجوانه تعداد محاسبه -2-3

 یمحاسبات مدل با یرسوبهم

مقدار کمپلکس  راکتور، اكیآمون غلظت شیافزا با
 زانیم به OH-اگر  طیشرا نیا در. ابدییم شیفلز افزا اكیآمون
، OH- با فلز اكیآمونکمپلکس باشد، داشته وجود راکتور در یکاف

 در .دنریگیم شکل يدیدروکسیه يهاجوانه و دهدمی واکنش
صورت  بهفلز  اكیآمونباشد، کمپلکس یناکاف OH-که  یصورت

سنتز به شکل  انیپس از پا و ماندمی یمحلول در راکتور باق
 سرعت 3 شکل. دشومیرنگ) از راکتور خارج ی(آب یپساب رنگ

 نشان یمحاسبات مدل در را يدیدروکسیه ذرات یزنجوانه
مول بر  5/0 اكیدر غلظت آمون یمدل محاسبات براساس. دهدیم
 شیدارد، اما با افزا یزنبر سرعت جوانه یاندک ریتأث pH تر،یل

آن  شیبا افزا ،که ينحوبه دارد يدیکل نقش pH اك،یغلظت آمون
 شدهلیتشک يهاجوانه تعدادو  یزنجوانه سرعت، 5/11به  10از 

 .دارد يریچشمگ شیافزا راکتور در
 با شده(محاسبه يدیدروکسیه يهاجوانه تعداد 4کل ش

. دهدیم نشان متفاوت يها pHدر  یرسوبهم سنتز در را) مدل
 يدیدروکسیه يهامدل، تعداد جوانه نیا جینتا براساس

 و 11، 5/11 يها  pHدر یرسوبسنتز هم انیشده در پالیتشک
 يهابرابر تعداد جوانه 27/2و  3/4 ،73/5 بیترتبه 5/10

با کاهش  ،لذا است. pH 10با  یرسوبشده در سنتز هملیتشک
ذرات زیربه  10به  5/11سنتز از  ندیفرا نیدر ح pHمقدار 

به  طور کاملبهتا  شودیاجازه داده م ستمیشده در سدیتول
شدن  کریستالتک سمتبهشوند و  لیتبد تربزرگ يهاستالیکر
 تیکاتد/الکترول فصل مشتركمشکلات  جهیدرنتو  یابند لیتما

 پژوهش یتجرب جینتا تواندیموضوع م نی. اابدیها کاهش در آن
 بهبود خصوص] را در10[ 2022و همکارانش در سال  ژانگ

که در  یطیدر شرا ،سنتزشده يکاتد ماده ییایمیشالکترو عملکرد
 .کند هیتوج ،ابدی لیتقل 5/10 به 5/11سنتز از  نیح

 

 
 )یمدل محاسبات کمکبه( متفاوت يهاpHو  اكیغلظت آمون در 0.1Co0.1Mn0.8Ni(OH)2 يدیدروکسیه مادهپیش یزنجوانه سرعت .3 شکل

 
 

 
ساعت، غلظت  4(زمان سنتز  یمدل محاسبات کمکبهزمان سنتز  یط در 0.1Co0.1Mn0.8Ni(OH)2 يدیدروکسیه مادهپیش يهاجوانه تعداد .4 شکل

 )مولاریک راکتور  اكیآمون
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 يدیدروکسیه مادهشیپ یرسوبهم سنتز -3-3
2(OH)0.1Co0.1Mn0.8Ni 

دو  ،يشنهادیپ یمحاسباتمدل  جینتا دییأمنظور تبه
 pHدر دو  0.1Co0.1Mn0.8Ni(OH)2 يدیدروکسیه مادهشیپ

 پرتوپراش  يالگو 5 شکلسنتز شدند.  10 و 5/11 متفاوت
 و pH 5/11 دودر  سنتزشده يدیدروکسیه يهامادهشیپ کسیا

مربوط به  يهاکیر هر دو نمونه، پد .دهدیم نشان را 10

2NCM(OH) یدر شدت نسب فقط نهنمو دوو  شودیم دهید 
 .اختلاف دارندبا هم  هاکیاز پ یبرخ

 

 
سنتزشده  0.1Mn0.1Co0.8Ni(OH)2 کسیا پرتوپراش  يالگو .5 شکل

 5/11و  10 هايpHمولار و  یک اكیدر غلظت آمون
 

 يهامادهشیپ FESEM ریتصاو 7و  6 يهاشکل
با  ریتصاو نیا در. دهندیم نشان را سنتزشده يدیدروکسیه

 ذرات اندازه هم و) 6(شکل  هیاول ذرات اندازه هم ،pH شیافزا
 هیاول ذرات نمونه، دو هر در. ابدییم کاهش) 7 (شکل هیثانو

 یول .آورندیم وجود به را هیثانو ذرات بسته و شوندمی ياتوده
شده زمان لیتشک هیبالاتر، ذرات اول pHدر نمونه سنتزشده در 

 زنندمی جوانه ذراتریز وستهیطور پرشد ندارند و به يبرا یکاف
 داخل در هیاول ذرات یفشردگ. رندیگیم قرار گریکدی يروو 

 نیا دیمؤ ،نشان داده شده است 6که در شکل  ،هیذرات ثانو بسته
 یچگال و هیو ثانو هیذرات اول اندازه 2 جدول. استمطلب 

 یچگال. دهدیم نشان را يدیدروکسیه يهامادهشیپ ياضربه

 ياضربه یاز چگال pH 5/11سنتزشده در  مادهشیپ ياضربه
 تواندیم آن لیدل که استبالاتر  pH 10سنتزشده در  مادهشیپ
 ذرات يهابسته داخل در هیاول ذرات یفشردگ و ذرات زشدنیر

 .باشد هیثانو
 

 
 

 
 يدیدروکسی) ههیذرات (اول FESEM ریتصاو .6 شکل

2(OH)0.1Co0.1Mn0.8Ni  و  اكیمولار آمون یکسنتزشده در غلظت
pH5/11و  10 هاي 

 
 

 

pH = 11.5 

pH = 10 

pH = 10 
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 يدیدروکسی) ههیذرات (ثانو FESEM ریتصاو .7 شکل

2(OH)0.1Co0.1Mn0.8Ni  و  اكیمولار آمون یکسنتزشده در غلظت
pH5/11و  10 هاي 

 
 

 سنتزشده يدیدروکسیه يهامادهشیپ مشخصات .2 جدول

 0.1Co0.1Mn0.8Ni(OH)2 يدیدروکسیه مادهپیش

pH 5/11 10 سنتز 

 3gr/cm( 32/1 58/1(ي اضربه یچگال

 65/12 16/7 (µm) هیثانو ذرات اندازه

 1/32 3/26 (nm) هیاول ذرات اندازه

 

سنتز  ،کریستالتک يبه ماده کاتد دنیرس منظوربه
به  یمنطق تربزرگ هیبا اندازه ذرات اول يدیدروکسیه مادهشیپ

 pHدر  يدیدروکسیه مادهشیپ یرسوب. با سنتز همرسدینظر م
 جینتا ،حالنیباا .کرد جادیا يتربزرگ هیذرات اول توانیم 10

 pH 10سنتزشده در دو  هیاندازه ذرات اول دهدینشان م 2جدول 
 اما ،استاغماض که قابل دارندتنها چند نانومتر تفاوت  5/11و 

 است شتریب pH 10سنتزشده در  هیاول ذرات نیب یخال يفضاها
 جهیدرنتو  يدیدروکسیپودر ه ياضربه یچگال کاهش موجبو 

 ،نی. بنابرادشومی يسل باتر در يماده کاتد تیکاهش ظرف
 شودیم شنهادیپ ،شدهانجام يسنتزها و یمحاسبات مدل اساسبر

مطابق  ،pH نیدر ا رایز ؛شود آغازpH 5/11  در یرسوبهم سنتز
 شکل هیاول يدیدروکسیه يهاتعداد جوانه نیبالاتر، 4شکل 

 وشدن  يابه توده لیتما ،بالا یسطح يانرژ لیدلبهکه  ردیگیم
 شدهسنتز ذرات یکروسکوپیم جینتارا دارند.  گریکدیبه  وستنیپ

 ساعت کی گذشت از پس ،دهدیم نشان 8شکل  درpH 5/11 در

شکل  ،جدا از هم ،يکرو هیثانو ذرات يهابسته ،سنتز شروع از
 هیذرات ثانو يهابسته نیاول کهیزماناستدلال،  نیا با. رندیگیم

 يهاجوانه لیتشک توانیراکتور، م pHبا کاهش  گرفت،شکل 
 يبرا یفرصت کاف ،گرفتهشکل ذراتریزرا کنترل کرد تا  دیجد

پس از گذشت  ،يدیدروکسیه يهاجوانه تعدادکنند.  دایرشد پ
 حدود 5/11 برابر با pHدر  ،ساعت از زمان شروع سنتز کی

به  5/11 از pH یجیتدر کاهش با. استجوانه  56/2 × 1410
ها ذرات داخل آن درکه  کردسنتز  ياهیثانو ذرات توانیم ،10
 5/11 ثابت مقدار pHکه  دیآ وجود به یحالت تر ازاي بزرگهیاول

 هم ،جهیدرنت. ابدی شیافزا هیکه اندازه ذرات ثانوبدون آن است،
فصل  مشکلاتو هم  کندینم افت ذرات ياضربه یچگال

 .داشت خواهند يکمتر (CEI) تیالکترول/کاتد مشترك
 

 
 

 

pH = 11.5 

15 min 

30 min 
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 يدیدروکسیه ذرات FESEM ریتصاو .8 شکل

2(OH)0.1Co0.1Mn0.8Ni  در هاي متفاوت سنتز زمانسنتزشده در
 pH 5/11مولار و  یک اكیآمون غلظت

 

 يریگجهینت -4
 گیرياندازهپژوهش، با  نیشده در اارائه یمحاسبات مدل

 و یزنجوانه سرعت ،یرسوبسنتز هم ندیفرادر  اشباعفوق نسبت
اندازه  رییتغ سازوکار وشده را محاسبه  لیتشک يهاجوانه تعداد

شدن را با  کریستالتک سمتبه لیو تما يدیدروکسیذرات ه
 مدل براساس. دکنیم هیتوجسنتز  نیدر ح pHکاهش مقدار 

 pH در یرسوبهم سنتزدر  شده،انجام يسنتزها و یمحاسبات
 شکل هیاول يدیدروکسیه يهاجوانه تعداد نیبالاتر 5/11
 بهو  شوندمی ياتوده ،بالا یسطح يانرژ لیدلبهکه  ردیگیم
 به را هیشکل ذرات ثانو يکرو يهابسته و وندندیپیم گریکدی

 شکل هیثانو ذرات يهابسته نیاول کهیزمان. آورندیم وجود
 دیجد يهاجوانه لیراکتور، تشک pH یجیتدر کاهش با رد،یگیم

 رشد يبرا یکاف فرصت گرفتهشکل ذراتریزو  شوندمی کنترل
به  5/11از در حین سنتز  pH رییبا تغ ،بیترتنیبد. کنندیم دایپ

ذرات ها که در داخل آن کردسنتز  ياهیثانو ذرات توانیم 10
 5/11 ثابت مقدار pHکه  وجود دارد یحالت از تراي بزرگهیاول

و  است شتریذرات ب نیشدن در ا کریستالتکبه  لیتما. است
خواهند  يکمتر (CEI) تیکاتد/الکترول فصل مشتركمشکلات 

 داشت.
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