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 ـدر تحق. باشـند یم ـ nm1تـا   3/0ده در انـدازه  ی ـچیستاله با کانـال هـا و حفـرات پ   یکر يهاکاتیلینوسیها آلومتیزئول    دهیچک ق حاضـر پوسـتۀ بـرنج کـه     ی

 ـسـنتز نانوزئول  يکا بـرا یلیاست، به عنوان منبـع س ـ  يک پسماند کشاورزی  ـ يکایلیاز س ـ یپوسـتۀ بـرنج منبـع مناسـب    . کـار رفـت   ت بـه یت سـودالا ی شـکل  یب

کـس و  یفلورسـانس اشـعه ا   يهـا دسـتگاه  توسـط پـودر اسـتخراج شـده    . مناسـب اسـتخراج شـد    ییای ـله محلـول قل یوس ـاست که از خاکستر پوستۀ بـرنج بـه  

کات یلینوس ـیم آلومیاز محلـول سـد   nm 60تـا   30سـتال  یت بـا دامنـۀ انـدازه کر   یسـودالا  يسـتال هـا  ینانوکر. قـرار گرفـت   یکس مـورد بررس ـ یپراش اشعه ا

ــاده طــاقC˚60 يدر دمــا ــدون کــاربرد م ــاکتور ، ب ــکل يســاز ســنتز گشــت کــه ف ــرا يدی ــزئول يســتال هــایســنتز کر يب ــی ــانومتر م ــدازه ن . باشــدیت در ان

  .گشت یبررس یروبش یکروسکوپ الکترونیکس و میله پراش اشعه ایوست بهینانوسودالا يستال هایکر یکیزیات فیخصوص
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Abstract    Zeolites are a series of microporous crystals with intricate pores and channels in the size range from 0.3 to 1 
nm and they have widely been used as catalysts, adsorbents, and ionexchangers. In the present study, rice husk, which is an 
agricultural waste, was used as silica source for nanozeolite sodalite synthesis. The effect of crystallization time on the 
final product properties was investigated. The obtained results showed that the crystallization time has significant effects 
on the structural properties of the synthesized sodalite nanozeolite. Sodalite nanocrystal with crystal sizes ranging from 30 
to 60 nm have been synthesized at 60°C and aging of 5 h, without adding any organic additives. Synthesized zeolite was 
characterized by XRD and SEM. 
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1. Acid Green 
2. Sodalite 

  مقدمه -1

ستاله بـا کانـال هـا و    یکر يهاکاتیلینوسیها آلومتیزئول

 ـnm 1تـا   3/0ده در انـدازه  یچیحفرات پ باشـند و بـه طـور    یم

بـه   یونین کنندة یگزیست، جاذب و جایگسترده به عنوان کاتال

ماننـد   ییهـا نـه یهـا در زم تی ـکـاربرد زئول . ]2, 1[روند یکار م

 یتیکـامپوز  يهـا و غشـاها  لمی، ف ـییایمیش ـ يساخت حسگرها

را بـه خــود جلـب     يشتریمر روز به روز توجـه بیپل-تیزئول

که  ياعنوان شبکهتواند بهیت مین زئولیعلاوه بر ا. ]3[کند  یم

کـار رود و  دهد بهیم يفعال مهمان را در خود جا يهامولکول

  .]4[د ید نماینانوساختار را تول یبیمواد ترک

دوسـتدار   ییایمیش ـ ينـدها یا فرآیسبز  يامروزه تکنولوژ

ن یمصـرف کننـدگان و قـوان    يست به جهـت تقاضـا  یط زیمح

پوستۀ برنج . افته استی يشتریت بیست محبوبیط زیسخت مح

بـرنج اسـت و    يآورو عمده در صـنعت عمـل   یمحصول جانب

 ـتول يبـرا  یعنـوان منبع ـ به  يتودة شهر يمانند اکثر مواد ز د ی

. ]6, 5[ند سـوزاندن شـناخته شـده اسـت     یجه فرآیدر نت يانرژ

ل خاکستر پوستۀ بـرنج بـا   یبرنج منجر به تشک پوستۀسوزاندن 

 ـمتغ% 98تا % 85گردد که از یم SiO2 يمحتوا . ]8, 7[ر اسـت  ی

س یلیس ـ ياز پودرهـا  یرود منبع خوبیکا که انتظار میلین سیا

توانـد از  یسیم باشـد، م ـ یلیسد یتریسیم و نیلیس دیخالص، کارب

مناسب اسـتخراج   ییایلۀ محلول قلیوسخاکستر پوستۀ برنج به 

ها تیاز زئول یسیم مثل برخیلیان سیسنتز مواد با بن يشده و برا

  . ]4[کار رود به 

حاصـل از خاکسـتر    يکایلیبا س ـ ZSM-5ت یسنتز زئول

عنـوان منبـع    پوستۀ برنج  مورد بررسـی قـرار گرفـت کـه بـه     

ــیگزیجــا ــیلین س ــد  یکا معرف ــزئول. ]9[ش ــا  ZSM-5ت ی را ب

دروترمال با کـاربرد  یطور هبه) 80و  40(متفاوت   Si/Alنسبت

کردنـد و از  مشتق شده از خاکستر پوستۀ برنج سـنتز   يکایلیس

ــدف  .]4[استفاده نمودند  1رنگ یکیتیه فتوکاتالیتجز يآن برا ه

 يک پسماند کشاورزیبرنج که از مطالعۀ حاضر، کاربرد پوستۀ 

ت یت سـودالا ی ـسنتز نانوزئول يکا برایلیاست، به عنوان منبع س

سنتز  يمهم برا يباشد که فاکتوریساز مبدون کاربرد ماده طاق

ر قابـل  ی ـمت بوده و غیساز گرانقماده طاق. ها استتینانوزئول

ن ماده  ممکن است منجر بـه تجمـع   یافت است و حذف ایباز

  .]10[ها به ذرات بزرگتر گردد ستالیرگشت نانوکررقابل بیغ

  شیانجام آزما ةنحو -2

  تهیۀ سیلیکا از خاکستر پوستۀ برنج -2-1

 ـته( یبرنج طارم محل ـ پوستۀ ه شـده از کارخانـه بـرنج    ی

به منظور جدا شدن ذرات شن و گرد و غبار غربال شده ) یکوب

خشک شـده   يهاپوسته. و سپس با آب مقطر شستشو داده شد

C يساعت در دمـا  6به مدت 
 g10مقـدار  . قـرار گرفتنـد   °700

ــه ــا هخاکســتر ب ــده ب  ,Merck)د ســدیم یدروکســیدســت آم

Germany)  ر ی ـساعت تقط 12دو مولار مخلوط شده و به مدت

ساعت، محلول بـه دسـت آمـده بـا      12بعد از . دیگرد یبرگشت

سپس مخلوط به . ظ رسوب داده شدیک غلیدریدروکلریاسید ه

 ید و با کاغذ صـاف یدست آمده کاملاً با آب مقطر شستشو گرد

C يمادة حاصله در دمـا . لتر شدین فواتم
در طـول شـب    °120

  .دیخشک گرد

  تیت سودالایۀ نانو زئولیته -2-2

ــنتز نــانو زئول  ــدر س ــودالای ــولیــترک 2تیت س  یب م

19Na2O:1.0Al2O3:4.0SiO2:190H2O استفاده شد.  

 ـبـا توجـه بـه ترک    دیدروکس ـیم هیمقدار سد ، یب مـول ی

سپس محلـول حاصـل   . دیشد و در آب مقطر حل گردمحاسبه 

-میم شـد و در قسـمت اول  سـد   یتقس ـ يبه دو قسمت مساو



  163 - 1389، اردیبهشت 2، شماره 2جلد   مجله مواد مهندسی
  

3. X-ray flourescence, XRF 
4. Amorphous 
5. X-ray Diffraction, XRD 
6. Scanning Electron Microscopy, SEM 

اسـتخراج   يکایلیو در قسمت دوم س) Merck, 98%( ناتیآلوم

نـا و  یآمـده شـامل آلوم  دسـت دو محلول بـه . دیشده اضافه گرد

. ط سنتز قـرار گرفتنـد  یکا با هم مخلوط شدند و تحت شرایلیس

در حمام روغـن تحـت    یلنیپروپ یپل يدر راکتورشدن  يبلور

) ســاعت 5و  2، 1(مختلــف  یط زمــانیو شــرا C˚60  يدمــا

وژ یفیله سـانتر یوس ـدسـت آمـده بـه   محصول بـه . گرفتصورت

)Beckmann, America ( ــا دور ــدت  rpm17000ب ــه م  30، ب

فوژ شـده بـا دسـتگاه    یسـانتر  يپودرهـا . شـد  يقه جداسازیدق

مجدداً در آب ) Retch Gmbh, VR1, Germany(ک یاولتراسون

ن ذرات مجدداً از محلول درحال یشدند و سپس امقطر پراکنده 

کار چنـد بـار   نیا. دندیگرد يآورفوژ جمعیتعادل، توسط سانتر

 يآورجمـع  يپودرها. دیرس 9ستم به کمتر از یس pHتکرار شد 

  .]11[دند یگرد خشک C65 يشده در آون با دما

  تعیین مشخصات -2-3

ــانس اشــــــع  3کــــــسیا ۀاز دســــــتگاه فلورســــ

)Philips,Spectrometer  PW2404 (ن ییو تع یه کمیتجز يبرا

موجود در پودر اسـتخراج شـده    يکایلیس یمقدار و درصد وزن

نـان  یمنظور حصـول اطم  به. برنج استفاده شد پوستۀاز خاکستر 

ــ ــودن یاز ب ــودر ســ 4شــکل ب ــل فــاز زئولیکا و تشــکیلیپ ت ی

 ( 5کـس یا ۀز پراش اشـع یسنتزشده با آنال يت، پودرهایسودالا

Philips, PW1800 (کروسـکوپ  یم. قرارگرفتنـد  یمورد بررس ـ

ــ ــ یالکترون 6یروبش
 )Philips, XL30 (ــ  ــور بررس ــه منظ  یب

  . شدن اندازه ذرات استفاده یپودرها و تخم يمورفولوژ

  بحثو  جینتا -3

استخراج شده نشان  يکایلیس XRFز یج حاصل از آنالینتا

، Fe2O3دسـت آمـده شـامل    بـات پـودر بـه   یداد که درصـد ترک 

، Al2O3؛ SiO2 ،988/87؛ K2O ،121/0؛ CaO  ،085/0؛047/0

. باشـد یم LOI ،64/10؛ Na2O ،566/0؛ MgO ،077/0؛ 477/0

ز یج آنالیت براساس نتایت سودالایب محلول سنتز نانوزئولیترک

XRF يالگـو  1شکل  .محاسبه شد XRD اسـتخراج   يکایلیس ـ

دسـت   بـه  يکایلیس ـ XRDز یبرطبق آنال. دهدینشان مشده را 

دار در یمعن ـ يهاکیعدم وجود پ. باشدیشکل میآمده کاملاً  ب

کا یلیشـکل بـودن س ـ  یبستال و یانگر عدم وجود کرین الگو بیا

  .است

ســنتز   يدروترمال بــرایــق حاضــر روش هیــدر تحق

 يادی ـدروترمال روش بنیک سنتز هیتکن. کار رفتت بهینانوزئول

دروترمال بـه  ی ـمعمـولاً سـنتز ه  . باشـد یها متیسنتز زئول يبرا

بالا و فشار بالا  يط دمایشود که تحت شرایگفته م ییواکنشها

)˚C 100>  وbar1> (بسـته   یسـتم یو در س یآب يهادر محلول

 يدروترمال شـامل دماهـا  یامروزه، مفهوم سنتز ه. افتدیاتفاق م

. ]12[گردد یز مین bar 1شتر از یط  و فشار بیمح يبالاتر از دما

سـتم  یت در ابعاد نـانومتر، س یزئول يستال هایبه منظور سنتز کر

باشد، ازآنجا که حالت  داشته یید حالت فوق اشباع بالایه بایاول

د تعداد یبالا و تول ییزاجاد نرخ هستهیل به ایفوق اشباع بالا تما

-ید مین اندازه ذرات را تولین کوچکتریاد هسته دارد، بنابرایز

-اشـباع بـه  کاته، حالت فوقیلینوسیآلوم يهادر ژل. ]13[د ینما

محلول است که معمولاً با مصرف مقدار  pHر یشدت تحت تأث

نـه مـاده   ید، هرچنـد هز ی ـآیدست مبه یساز آلفراوان ماده طاق

  

  .سیلیکاي استخراج شده XRDالگوي . 1شکل  
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ت، ی ـزئولنه کـردن  یار بالا است و بعد از کلس ـیبس یساز آلطاق

. ]14[ گـردد یشـده و وارد اتمسـفر م ـ   یسم یل به گاز آلیتبد

ش یتواند با افـزا یشدن م ياند که زمان بلورمحققان نشان داده

. ابـد یکـاهش   Na2O/SiO2 ش نسـبت  یو افـزا  NaOHغلظت 

 يبـرا  يدی ـکل ياز فاکتورها یکیعموماً حالت فوق اشباع بالا 

 ـدر تحق. ]15[ت اسـت  ی ـزئول ییستال نهایکاهش اندازه کر ق ی

و نسـبت   NaOHاشباع، با بالا بودن غلظـت  حاضر حالت فوق

75/4 = Na2O/SiO2  ن شده استیمأه تیستم اولیسدر.  

  اثر زمان کریستالیزاسیون -3-1

قابـل توجـه در    ياز پارامترها یکیون یزاسیستالیزمان کر

 ـآزمـودن اثـر زمـان،     يبرا. ها استتیسنتز زئول از  يک سـر ی

 5و  2، 1(ون یزاســیستالیر زمــان کرییــله تغیوســشــات بــهیآزما

ن یـی تع. ب ثابـت محلـول سـنتز انجـام شـد     یترک يرو) ساعت

دسـت آمـده نشـان داد کـه شـکل و      بـه  يهـا مشخصات نمونه

. ون استیزاسیستالیها وابسته به زمان کرستالیکر يخلوص فاز

-ه شده در زمـان یته ییت نهامحصولا XRD يالگوها 2شکل 

 ـآمـده بعـد از   دسـت نمونه بـه . دهدیمختلف نشان م يها ک ی

ش یکاملاً آمورف بوده است و بـا افـزا  ) الف -2شکل (ساعت 

  . ت مشاهده شدیزمان، حضور فاز زئول

. رگـذار اسـت  یتأث يهـا فـاکتور  تی ـسنتز زئول يزمان برا

شـکل  یب يهادهندهسنتز، واکنش يدن به دمایپس از رس یمدت

 ـنیم و آلومیس ـیلیکه شامل س ون مـورد نظـر هسـتند،    یوم و کـات ی

ن خـاطر  یبه هم ]13[مانند یم یشکل باقیهمچنان در حالت ب

ق، فـاز  ی ـن تحقی ـپس از گذشت یک ساعت از زمان سنتز در ا

ل نشده و محصول به دست آمده آمورف بود و یتشک یستالیکر

ان شـدند و  یت نمایزئول ين، بلورهایمدت زمان مع یپس از ط

  .ن شدندیگزیت جایزئول يشکل با بلورهایج مواد بیتدربه

 ســاعت 5و  2 ت در هـر دو زمـان  یگرچـه فـاز سـودالا   ا

آمـده  دسـت ل شده است اما نمونه بهیتشک )و ج ب -2شکل (

بود که بعد از حرارت  يفاز یساعت، همراه با ناخالص 2از پس

ت در یسـودالا  يهاستالیساعت محو گشت و کر 5 يدادن برا

 ،ساعته 2در نمونۀ . افتندیل ین مرحله به صورت خالص تشکیا

اسـت، امـا شـدت    شـده  مشاهده  ZSM-11ت یحضور فاز زئول

 ـکـه در موقع  تی ـن نـوع زئول یمشخصه ا کیپ  θ =2 934/7ت ی

 ـفاز غالـب در ا  باشد ویمار کم یبس ]16[قرار دارد  ن نمونـه،  ی

مشخصـه   يهـا کی ـت پی ـموقع. اسـت  تیسـودالا ت نوع یزئول

قـرار   16/14θ =2، 65/24، 99/31ر یدر مقاد تیسودالات یزئول

  . ]16[دارند 

پـس از  نـانوپودر سـنتز شـده     XRDز یآنال یج بررسینتا

سه آن یشود و مقایب مشاهده م -2در شکل  ساعت 5گذشت 

ش فـوق  یانگر آن است که در آزماینمونه استاندارد، ب يبا الگو

سنتز  يبا خلوص بالا و بدون تداخل فاز تیسودالا یتیفاز زئول

  .استده یگرد

ساعت  5) ج(و  2) ب(، 1) الف(سودالایت بعداز  XRDالگوهاي . 2شکل 

  .عملیات کریستالیزاسیون
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 ـپامهیفاز ن یکینامینظر ترمود ها ازتیزئول دار هسـتند و  ی

 ـ که طوريها وجود دارد، بهواکنش یدر سنتز آنها توال ک فـاز  ی

 يفازهـا  یمتـوال طـور  شود و بعـد بـه  یدار اول ظاهر میمه پاین

مثال، بـا زمـان    يبرا. ]12[شوند یگر میکدین یگزیدارتر جایپا

 ـ، زئولیشدن طـولان  يبلور  ـترتبـه  Xو  Aت ی ت ی ـب بـه زئول ی

 ـحضور فـاز زئول . شوندیل میتبد Pت و یسودالا  2ت بعـد از  ی

ق ین تحقیساعت در ا 5ت بعد از یساعت و خلوص فاز سودالا

  .باشدیت مین خصوصیز مربوط به همین

 يهــا تنهــا بــر اســاس پارامترهــاتیــل زئولیالبتــه تشــک

-ریز تأثیکا نیلیمانند منبع س يگریک نبوده و عوامل دینامیترمود

عـت مـواد   یار حسـاس بـه طب  یت بس ـیل زئولیتشک .گذار است

 يادین تنوع زیبنابرا. کا استیلیگر، مخصوصاً به منبع سواکنش

هـا و  یژه، ناخالص ـی ـکا، که در مسـاحت سـطح و  یلیاز منابع س

باشند تـاکنون  یمتفاوت م ییایقل يهات انحلال در مخلوطیقابل

تواند از جهات یکا میلیمنبع س. اندکار رفتهها بهتیدر سنتز زئول

 ــ ــه س ــف از جمل ــد کرینتیمختل ــیک رش ــتال و خصوص ات یس

ر قـرار دهـد   یت را تحت تأثیشدن زئول ي، بلورییمحصول نها

شکل  يکا رویلین استفاده از منابع مختلف سیهمچن .]18, 17[

ز فـاز  ی ـآمتیسنتز موفق. ]19[گذارد یت اثر میزئول يو مرفولوژ

ق حاضـر  ی ـقت در اندازه نانومتر در تحیت سودالایخالص زئول

 پوستۀاستخراج شده از  يکایلیدهنده مناسب بودن منبع سنشان

  . باشدیت مین نوع نانوزئولیسنتز ا ين مطالعه برایبرنج در ا

و  2نمونه سنتز شده بعد از زمـان   SEMر ی، تصو3شکل 

ر اندازه و شـکل ذرات را  ین تصاویا. دهدیساعت را نشان م 5

 ـدهـد، متوسـط ا  ینشان م ، ب-3در شـکل شـماره    دازه ذراتن

nm50 سـاعت   5د شده بعد از یباشد که مربوط به نمونه تولیم

   .است

 Fan سـنتز   يمختلـف بـرا   يهـا زمـان  ]20[و همکاران

کا مـورد  یلیوم س ـیت را با استفاده از منبع فیت سودالاینانوزئول

سـنتز   ين زمان بـرا یز بهترین مطالعه نیدر ا. بررسی قرار دادند

لازم به ذکر اسـت  . ساعت گزارش شد 5ت یفاز خالص سودالا

 ـ    ـن گـزارش در مـورد سـنتز نانوزئول   یکه مقالـه حاضـر اول ت ی

سـاز بـا اسـتفاده از منبـع     ت بـدون کـاربرد مـاده طـاق    یسودالا

  .باشدبرنج می پوستۀکاي استخراج شده از یلیس

  

 
)الف(  

 

 
)ب(  

ساعت  5) ب(و  2) الف(نمونۀ سودالایت بعداز  SEMتصویر . 3شکل 

  .کریستالیزاسیون
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  يریگ جهینت -4

ــدر تحق ــر، نانوزئولی ــق حاض ــودالای ــه روش یت س ت ب

 پوستۀاستخراج شده از  يکایلیدروترمال با استفاده از منبع سیه

 ات محصـول یون بر خصوصیزاسیستالیبرنج سنتز و اثر زمان کر

دسـت آمـده نشـان داد کـه زمـان      ج بـه ینتـا . شد یبررس یینها

ت یل فاز سودالایپ در تشک یار مهمیون نقش بسیزاسیستالیکر

ــخلـــوص و شـــکل نانوزئول. دارد ــان یـ ت وابســـته بـــه زمـ

ت بـا دامنـۀ   یسودالا يهاستالینانوکر. باشدیون میزاسیستالیکر

استخراج شـده از   يکایلیبا منبع س nm60تا  30ستالیاندازه کر

سـاز  ، بـدون اسـتفاده از مـاده طـاق    C˚60 يبرنج در دما پوستۀ

ت یــز فـاز خــالص زئول یــآمتی ـســنتز موفق .سـنتز شــده اسـت  

دهنـدة  ق حاضـر  نشـان  ی ـت در اندازه نـانومتر در تحق یسودالا

بـرنج در   پوسـتۀ استخراج شـده از   يکایلیمناسب بودن منبع س

لازم به ذکر . باشدیت مینانوزئولن نوع یسنتز ا ين مطالعه برایا

ت ی ـن گزارش در مورد سـنتز نانوزئول یاست که مقاله حاضر اول

سـاز بـا اسـتفاده از منبـع     ت بـدون کـاربرد مـاده طـاق    یسودالا

  .باشدبرنج می پوستۀکاي استخراج شده از یلیس

  تشکر و قدردانی

 یو علم ـ یمال یبانیق حاضر با استفاده از پشتیانجام تحق

ت مدرس و شـرکت سـامان   یدانشگاه ترب یعیدانشکده منابع طب

سـندگان  ینو. صورت گرفته اسـت ) SPAG(ا گستر یپژوهان آر

 یدانند که مراتب تشکر و قـدردان  ین مقاله بر خود واجب میا

ن یو همچن ـ یو علم ـ یمال يتهایل حماین دو نهاد به دلیرا از ا

ــا ــاب آق ــدس فرشــ يجن ــه يد فرهــادیمهن  خــاطر کمــک وب

  .ق به عمل آورندین تحقیشان در طول ایا یعلم يهاییراهنما
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