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 Abstract     The present project primarily aims to investigate the effect of synthesis method of the bioactive 

glass powder on the flowability and structural stability of the pastes from it. In this study, 45S5 bioactive glass 

was synthesized by melting and sol-gel methods. The rheological properties, injectability, washout resistance, 

and behavior of calcium phosphate deposition formation in the simulated body solution after 21 days were 

investigated using UV-visible spectroscopy, inductively coupled plasma atomic emission spectroscopy, and 

scanning electron microscopy. Finally, the cytotoxicity test was carried out, and its dependence on the 

concentration of the ions released from different pastes was evaluated. The bioactive glass powder prepared 

through the melting method was non-porous with a specific surface area of about 3 m2g-1 while the powder 

prepared by the sol-gel method was porous with a specific surface area of about 12 m2g-1. The values of the yield 

stress, viscosity, and thixotropy in the paste prepared by the sol-gel glass were higher than those of the sample 

prepared by melting method, and the injection force increased by about five times. Use of sol-gel glass led to the 

formation of pastes with lower washing resistance and for this reason, the dissolution and release rate of the ions 

from the paste containing sol-gel glass was higher than those of the same sample with molten glass. Increasing 

the specific surface area of the powder led to faster formation of the apatite layer on the surface of the samples; 

however, the rate of cell proliferation decreased due to the high concentration of ions in the environment. 
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1. INTRODUCTION 

With the development of non-invasive surgeries, the 

need for injectable materials has been increasingly felt 

in recent years. Injectable pastes are used in the cases 

where accessibility to the defect is limited or made 

possible through a narrow path. In case the damaged 

area is irregular in shape, the injectable pastes are 

required for accurately replacement [1] . 

In the previous research [2], the composite paste 

consists of bioactive glass and polycaprolactone 

microspheres as the drug carriers that was introduced as 

a successful injectable system. Considering that 

different glass synthesis methods affect the physical 

characteristics, this research aims to investigate and 

compare the flow properties, structural stability, and 

bioactivity of the pastes prepared from bioactive glasses 

based on the melting and sol-gel methods. So far, the 

effect of different parameters such as type and 

concentration of the liquid phase, particle size of solid 

phase, solid-to-liquid ratio, chemical composition, and 

additives on the properties of injectable pastes has been 

investigated. In this research, the effect of the synthesis 

method of bioactive glass powder on the stability and 

injectability of the resulting paste will be studied. 

 
2. MATERIALS AND METHODS 

Bioactive glass 45S5 with the chemical composition 

of 45 wt % SiO2, 24.5 wt % CaO, 24.5 wt % Na2O and 

6 wt % P2O5 was prepared through melting (M-BG) and 

sol-gel (S-BG) methods. The morphology of the glass 

particles was studied using a scanning electron 

microscope. The specific surface area of the powder was 

measured through the absorption and desorption curves 

of nitrogen gas through the BET method at the 

temperature of 77 K. Then, 60 wt % of bioactive glass 

powder (M-BG or S-BG) and 40 wt % of PCL 

microspheres were mixed with 4 % w/v sodium alginate 

aqueous solution at the fixed solid-to-liquid ratio of 2.5 

g/m to prepare an injectable paste. 

The rheological properties of the pastes were 

investigated in the static state using MC-R300 Anton 

Paar rheometer with parallel flat plates at room 

temperature. The required force for injection was 

generated by a mechanical test device (SANTAM STM-

20). In vitro assessments were done to check the stability 

of the paste in Simulated Body Fluids (SBF), and the 

ability of the apatite formation was investigated based 

on the XRD, FTIR, and SEM analyses. The amount of 

sodium alginate released from the composites was 

measured using a UV-visible spectrometer 

(PerkinElmer Lamda25 Us). Variations in the 

concentration of Ca and Si elements in the SBF solution 

were measured during 21 days using inductively 
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coupled plasma atomic emission spectroscopy (ICP-

AES ARL 3410). 

 
3. RESULTS AND DISCUSSION 

Melt-derived bioactive glass powder was non-porous 

with a specific surface area of 3.8 m2g-1 while the porous 

sol-gel bioactive glass powder was reported to be porous 

with a specific surface area of 11.908 m2g-1 . 

Both pastes exhibit thixotropy behavior and the 

amount of thixotropy can be estimated considering the 

hysteresis loop area. The paste prepared from the sol-gel 

glass (S-BG) has larger area than that prepared through 

the melting method (M-BG). Here, the viscosity 

decreases with an increase in the shear rate; for this 

reason, the pastes exhibit shear thinning behavior. The 

viscosity and yield stress values of S-BG are higher than 

those of M-BG mainly because the porosity affects the 

permeability of the powder, which is a measure of the 

plasticity of the paste. The required force to inject the   

S-BG paste is quite high (about 206 N), which is 

unreasonable for surgeries, while only 93 % of the paste 

can be injected. Upon using the melt-derived glass, the 

injection force will be reduced by 45 N that facilitates 

the injection of all the paste . 

Structural disintegration occurs in the S-BG paste over 

time, and the particles of the paste have been separated, 

however, it did not happen in M-BG paste. The amount 

of the released sodium alginate from the S-BG paste is 

more than that in M-BG paste. Since the washout 

resistance of these pastes depends on the presence of the 

sodium alginate phase, which acts as a carrier in the 

composite composition, the lower stability of the S-BG 

paste can be attributed to the faster removal of sodium 

alginate phase . 

The results of the ICP test indicated that the release 

amount of calcium ion into the environment is higher in 

S-BG paste than that in others. The difference in the 

release rate depends on the physical properties of the 

powders, higher specific surface area, and higher 

dissolution rate. As a result, calcium phosphate 

precipitation and apatite crystallization happen faster on 

the surface of the paste containing sol-gel bioactive 

glass. Consequently, a layer with a spherical 

morphology consisting of nano-sized crystallites can be 

detected in the SEM images that can be attributed to 

hydroxyapatite. 

The rate of cell proliferation in the vicinity of the        

S-BG is lower than the cell growth in the vicinity of the 

M-BG sample, given the essential role of the Ca and Si 

ions in the proliferation of bone cells and their limited 

concentration in the culture medium . 

 

4. CONCLUSION 

In the present research, the sol-gel glass powder 

proved to be more porous with a higher specific surface 

area than the melt-derived glass; hence, their resulting 

paste was characterized by higher yield stress, viscosity, 

and injection force than its counterpart. The paste 

prepared through the sol-gel glass had a higher 

degradation rate and less structural stability due to the 

fast release of sodium alginate and ions; however, its 

apatite formation ability is better than that of the paste 

containing melt-derived glass. 
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 ی پژوهش کامل مقاله
 

  هیتهپذیر یابی و پایداری ساختاری خمیرهای تزریقفعال بر جریان روش سنتز شیشه زیست ریتأث

 آناز  شده
 

 2 زادهلیاسماعجواد ، * 1 شکوفه برهان
 

 ایران ، قزوین ، زهراین ئبو ،ا زهرگروه مهندسی مواد، شیمی و پلیمر، مرکز آموزش عالی فنی و مهندسی بوئین  ار،استادی 1
 آموزش عالی فنی و مهندسی اسفراین، اسفراین، خراسان شمالی، ایران مجتمعشیمی، دانشکده مهندسی مواد و  ،یاراستاد 2

 

 : مقاله خچهی تار
 28/09/1401: هیاول ثبت

 28/10/1401: شده  اصلاح نسخة افتیدر

 1401/ 11/ 09پذیرش علمی: 

و پایداری    یابیجریان فعال بر خصوصیات  بررسی اثر روش سنتز پودر شیشه زیست  ،هدف از این پروژه      هدیچک 

ژل صورت گرفت.  -روش ذوبی و سلبه  45S5فعال  . سنتز شیشه زیستباشدیماز آن    شدهیه  تهساختاری خمیرهای  

در محیط   یفسفاتمیکلسو رفتار تشکیل رسوب  یشوئآب ی، مقاومت به ریپذقی تزرخصوصیات رئولوژیکی، 

گسیل اتمی و   سنجییف طجذب نوری،  سنجییف طهای از روش  یری گبهرهروز، با  21شده بدن بعد از سازیشبیه

یت  آزمون سمّ یتدرنهابرانگیختگی به کمک پلاسما و میکروسکوپ الکترونی روبشی مورد بررسی قرار گرفت و 

فعال  م شد. پودر شیشه زیستیافته از خمیرهای مختلف انجارهایش  هاییونسلولی و بررسی وابستگی آن به غلظت  

 شده یهتهپودر  کهی درصورت  ؛بودمترمربع بر گرم  3ویژه حدود  متخلخل با اندازه سطحغیر ،روش ذوبیبه شده یهته

        با شیشه شده یهتهبود. در خمیر مترمربع بر گرم  12حدود آن، ویژه  متخلخل و اندازه سطح ، ژل-به روش سل

روش ذوبی بیشتر بود، همچنین  به شده یه تهژل مقدار تنش تسلیم، ویسکوزیته و تیکسوتروپی نسبت به نمونه -سل

  یشوئآب ژل منجر به تشکیل خمیرهایی با مقاومت  -برابر افزایش یافت. استفاده از شیشه سل  5نیروی تزریق حدود  

ژل بیشتر از نمونه مشابه با شیشه  -ی شیشه سلاز خمیر حاو هایونسرعت انحلال و رهایش  کهیطوربه  ؛ کمتر شد

اما میزان تکثیر   ؛شد هانمونه لایه آپاتیتی روی سطح  تریعسرویژه پودر منجر به تشکیل  ذوبی بود. افزایش سطح

 . در محیط، کاهش یافت هایون دلیل بالا بودن غلظت سلولی به
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 : هادواژهیکل
 فعال،شیشه زیست

 روش ذوبی،

 ،ژل-سل

 رئولوژی،

 ی شوئآب

 

 مقدمه -1

مواد ترمیمی  عنوانبه معمولاًفسفاتی کلسیم یهاکیسرام

شکل بلوک یا گرانول استفاده و به  اندشدهاستخوان شناخته 

این مواد با مشکلاتی مواجه   بالینیکاربردهای    متأسّفانه.  شوندیم

سرامیکی  یهابلوک است. پر کردن کامل عیوب استخوانی با 

نیست، همچنین مواد گرانول پس از کاشت به بافت   ریپذامکان

 1هایکاشتینهعیب  نیتربزرگ. [1] کنندیماطراف حرکت 

جراح  رو،ازاین، آنهاست  شده نییتع پیشارتوپدی نیز شکل از

 
 

1 Implants 

منطبق کند یا  کاشتینههنگام استفاده باید محل عیب را با شکل 

ن به شکل مطلوب تخریب نماید. این بافت اطراف را برای رسید

امر موجب اتلاف استخوان سالم بیمار، آسیب بافت اطراف و  

 .[2] شودیمطولانی شدن زمان جراحی 

 یهایجراحهجومی مانند غیر یهاروشبا توسعه 

پذیر مورد نیاز خواهند بود. کاربرد  ، مواد تزریقیرپوستیز

در مواردی است که دسترسی به محل عیب    پذیرخمیرهای تزریق

است.   ریپذامکان ،محدود است و یا از طریق یک مسیر باریک

همچنین در مواردی که نیاز به جایگزینی دقیق خمیر در محل  
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طبق  . برشودیماستفاده    پذیراز خمیرهای تزریق  ، باشد  دهیدبیآس

غیرمخرب برای  یهاروشتزریق مواد استخوانی به ها،گزارش

ستون فقرات کاربردهای بالینی دارد  یهامهره درمان شکستگی 

عمومی   یهای ژگیواستخوانی باید تمام  پذیر. مواد تزریق [3]

یت،  عدم سمّ  : ازجمله  .در بدن را داشته باشند  استفادهقابل بیومواد  

فعالی و قابلیت تشکیل پیوند با استخوان، قابلیت تحریک زیست

پذیری در زمان مناسب و  تخریب، زیستیساز استخوان به 

 .دنریگیمقابلیت تحمل بار در مناطقی از بدن که تحت فشار قرار  

به یک  ،غیرمخرب جراحی یهاروش در  ،هایژگیو نیبراعلاوه 

ار کرد. قابلیت تزریق  راحتی با آن ککه بتوان به  استخمیری نیاز  

 یهایژگیوقبول نیز از بالا، ویسکوزیته مناسب و پایداری قابل

 .[4] نیاز است مورد

را از  (BG) 1فعال زیست یهاشه یشکه  یاعمدهویژگی 

سرعت بالای   کند،یمفعال متمایز زیست یهاکیسرامسایر 

واکنش سطحی است که منجر به اتصال مستقیم به استخوان از 

 شودیم  کاشتینهبر سطح    ( HA)  2آپاتیتتشکیل هیدروکسی  طریق

که  (Si)سیلیسیم دلیل رهایش یون به  هاشه یش[. همچنین این 5]

 یسازاستخوان فسفاتاز و فرایندهای باعث بهبود فعالیت آلکالین

آپاتیت و  مانند هیدروکسی ییهافسفات یم، نسبت به کلسشودیم

فعال در زیست  یهاشهیش.  [6]فسفات ارجحیت دارند  کلسیمتری

  ؛بهتری دارند 3زیستی رفتار  2SiO ،CaO ،O2Na ،5O2Pسیستم 

تعویض یونی بین سطح شیشه   یهاواکنش ،سدیم یهاونیزیرا 

 ترعیسرو باعث رسوب  بخشندیم سرعتو مایعات بدن را 

 .[7]  شوندیمفسفاتی بر سطح شیشه ترکیبات کلسیم

  یهاشه یشزیادی برای ترکیب  یهاتلاش تاکنون 

ایجاد  منظوربهپذیر تخریببا پلیمرهای زیست فعالزیست

             فعالی وعالی، زیست سازگاریداربستی با زیست

پذیری صورت گرفته است. استخوان طبیعی از تخریبزیست

  هیدروکسی  یک فاز آلی مانند کلاژن و یک فاز معدنی شبیه به

-های سرامیکآپاتیت تشکیل شده است. بنابراین کامپوزیت

  به  ؛مناسبی برای بازسازی استخوان هستند یهانیگزیجاپلیمر 

خوبی داشته    یفعال که استحکام مکانیکی مناسب و زیستشرطی

       ، دیاسکیلاکتپلی باشند. پلیمرهای سنتزی مختلفی مانند

دلیل  به  آنهالاکتیدکوگلیکولید و کوپلیمرهای  پلی  کاپرولاکتون،پلی

 
1 Bioactive Glass 
2 Hydroxyapatite 

دهای ترمیم پذیری در کاربرتخریبسازگاری و زیست زیست

کاپرولاکتون یک پلی ،انیمنیدرا. [7] شوندیماستخوان استفاده 

است که حین تخریب محیط اسیدی ایجاد    بلورین  نیمه  استری پل

سازگاری بالا،  دلیل زیست ، این پلیمر بهنیبراعلاوه . [8] کندینم

 نهیگزو چقرمگی بالا  یریپذانعطافسرعت تخریب پایین، 

، حالن یباا. [9]  باشدیم مدتی طولانمناسبی برای کاربردهای 

کاپرولاکتون کاربرد  پلی زیگرآبفعالی ضعیف و طبیعت زیست

در ترمیم استخوان محدود کرده است. ترکیب این   ییتنهابهآن را  

شبیه به بخش معدنی   فعالزیست یرآلیغپلیمر با یک فاز 

فسفات و یا شیشه   کلسیمآپاتیت، تریاستخوان مانند هیدروکسی

است.  ضعفنقطه ین مناسبی برای غلبه بر ا حلراه  فعالزیست

 ؛ابدییمطریق، تردی مواد سرامیکی کاهش  نایاز  کهنیاضمن

. [10] دهدیمکاپرولاکتون خصوصیت الاستیک به مواد پلی زیرا

سازمان غذا و دارو را دارد و برای  هیدییتأکاپرولاکتون پلی

کار  های مختلف بهبندیدارو در فرمول شدهکنترلرهایش 

یا   زیرا با طیف وسیعی از داروها سازگار است. میکرو ؛رودیم

زیرا   است،  کردن دارو  کپسولهشکل برای    نیترمعمولکرات  نانو

 ویژه دلیل سطح پایدارتر بوده، به هاشکل کرات نسبت به سایر 

قابلیت حمل مقدار بیشتری دارو را داشته و سرعت رهایش    ،بالا

 . [12و 11]است  کنترلقابل از آن 

 یهایژگیوترکیب شیشه، روش سنتز آن نیز بر  برعلاوه 

به   معمولاً  فعالزیست  یهاشه یشاست.    رگذاریتأثمحصول نهایی  

  ، . در روش ذوبی شوندیمتهیه  ژل-سل دو روش ذوبی و یا 

اما   ؛شودیمشیشه از ذوب ترکیبات اکسیدی در دماهای بالا تهیه  

اولیه تحت  ی هامادهمحلول حاوی پیش ژل- سلدر روش 

.  دهدیمدر دمای اتاق تشکیل یک ژل  4بسپارش یهاواکنش

پلیمری هستند که قابلیت نگهداری مقدار زیادی   یهاشبکه   هاژل

دارند. این شبکه از سیلیکاهایی با  حلال را در ساختمان خود 

حلال موجود در آن   ،تینهادرپیوند کووالانسی تشکیل شده که  

حرارت درجه سلسیوس    600خشک شده و برای مثال در دمای  

 هیته لفعازیست یهاشه یشتا به شیشه تبدیل شود.  شودیمداده 

 ه یتهویژه بالاتری نسبت به انواع  ژل سطح-روش سلبه  شده

روش معمول ذوبی دارند که منجر به بهبود فعالیت به شده

و پیوند با بافت   آپاتیتهیدروکسی ترعیسرسلولی، رسوب 

3 Biological 
4 Polymerization 
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 ،است که امکان کنترل  نییدماپایک فرایند    ژل-سل .  [8]  شودیم

    . روش [13]بالاتر است  یکنواختی و خلوص ترکیب در آن

،  هاماده به شرایط فرایند مانند نوع حلال، نوع پیشژل -سل

استوکیومتری آب به آلکوکسید و نوع کاتالیزور بسیار حساس 

این  ژل -سلذوبی و  یهاشه یش. تفاوت فیزیکی بین [14]است 

 کهیدرحال ؛ذاتی دارند یهاتخلخل  ژل -سل یها شه یشاست که 

دلیل سطح  ها بهذوبی متراکم هستند. نانوتخلخل  یهاشه یش

 .[15]  شوندیمخاص خود باعث بهبود رفتار سلولی 

[ خمیر کامپوزیتی متشکل از  16در تحقیقات گذشته ]

کاپرولاکتون حامل دارو  و میکروکرات پلی فعالشیشه زیست 

 کهییازآنجاموفق معرفی شد.  پذیرستم تزریقیک سی عنوانبه 

فیزیکی آن  یها یژگیومتفاوت سنتز شیشه بر روی  یهاروش

خواص  سه یمقااثرگذار است، هدف از این تحقیق بررسی و 

 هیتهفعالی خمیرهای یابی، پایداری ساختاری و زیستجریان

.  ژل است-سلروش ذوبی و به فعالزیست یها شه یشاز  شده

تاکنون اثر پارامترهای متفاوتی مانند نوع و غلظت فاز مایع، اندازه 

ذرات فاز جامد، نسبت جامد به مایع، ترکیب شیمیایی و نوع 

بررسی شده است، در   پذیرافزودنی بر خواص خمیرهای تزریق

بر پایداری   فعالروش سنتز پودر شیشه زیست  ریتأثاین تحقیق 

 مطالعه خواهد شد.یابی خمیر حاصل از آن و جریان

 

 روش تحقیق -2
 از ین موردمواد اولیه  -1-2

  ، روش ذوبی به هاشه یشبرای ساخت  ازین موردمواد اولیه 

، کربنات 3CO2Na، کربنات سدیم 2SiOسیلیسیم  دیاکسید

که همگی از  هستند 5O2Pاکسید فسفر و پنتا 3CaCOکلسیم 

 2سیلیکاتاتیل اورتوخریداری شدند. تترا 1رکشرکت مِ

(TEOS )3اتیل فسفات ، تری (TEP) آبه از  و نیترات کلسیم چهار

تهیه شدند.  ژل -سل شرکت مرک برای ساخت شیشه 

 شده  گفتهروش  براساس (PCL) 4کاپرولاکتون میکروکرات پلی

آلژینات با ویسکوزیته [. سدیم16در مقاله پیشین سنتز شدند ]

 تهیه شد.  5متوسط از شرکت سیگما آلدریچ

 

 
1 Merck 
2 Tetraethyl Orthosilicate 
3 Triethyl Phosphate 

 هاشه ی شیابی سنتز و مشخصه -2-2

،  2SiO % 45با ترکیب شیمیایی  45S5 فعالشیشه زیست 

CaO % 24.5 ،O2Na % 24.5  5وO2P % 6  )به دو  )درصد وزنی

روش   براساستهیه شد. در روش ذوبی  ژل-سلروش ذوبی و 

  2SiO  ،3CO2Na  ،3CaCOمقادیر مناسبی از مواد اولیه  [  17مقاله ]

  . مخلوط شدند  یااره یسبه مدت یک ساعت در آسیاب  5O2Pو 

درجه سلسیوس  1400سپس پودر حاصل در بوته آلومینایی در 

طح فلزی سیک ساعت ذوب شد. مذاب بر روی  2به مدت 

در دمای محیط سرد شود و شیشه آمورف    سرعتبه کوئنچ شد تا  

 یااره یسساعت در آسیاب  3مدت دست آید. فریت حاصل بهبه

 موردنظر آسیاب شد تا پودر شیشه دور در دقیقه  250با سرعت 

 دست آمد. به

روش  براساس ژل -سلروش به فعالتهیه شیشه زیست

[ صورت گرفت. ابتدا آب و اتانول با  18در مقاله ] شدهارائه

 5/2نسبت 
آب 

اتانول 
با در نظر گرفتن  با هم مخلوط شدند، سپس =

  6/21نسبت  
آب 

TEOS
=    ،TEOS   به محلول فوق در دمای   یآرامبه

کاتالیزور  ،TEOS کافتآبتسریع  منظوربه  محیط اضافه شد.

 05/0 مولار با نسبت 2نیتریک اسید
اسید 

TEOS
افزوده شد.  =

، نمک سدیم و نمک کلسیم TEPسایر مواد یعنی    ،بیترتنیهمبه 

زدن  اضافه شدند و عمل هم 45S5برحسب درصد مولی شیشه 

ادامه پیدا دور در دقیقه  200مدت یک ساعت با سرعت ثابت به

کرد تا سل شفاف حاصل شود. تشکیل ژل با استفاده از کاتالیزور 

در  شده خشکژل  تاًینهار تسریع شد و مولا 2بازی آمونیاک 

 در اتمسفر هوا عملیات حرارتی شد.   درجه سلسیوس  700دمای  

ذرات شیشه توسط میکروسکوپ الکترونی   شناسیریخت

( که با ولتاژ  SEM, Stereoscan S 360 Cambridgeروبشی )

، مشاهده شد. یک لایه کردیمکار کیلوولت  15 دهندهشتاب

روش کندوپاش پوشش  به  یبررس  موردنازک طلا بر سطح نمونه  

جذب و   یهایمنحنویژه پودر از طریق  داده شد. اندازه سطح

 ,6BET (BET, ASAP 2010روش واجذب گاز نیتروژن به

Micromeritics, USA) سلسیوس   درجه -196 در دمای

 شد. یریگاندازه

4 Polycaprolactone 
5 Sigma-Aldrich 
6 Brunauer-Emmett-Teller Analysis 
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 خمیرهاساخت  -2-3

درصد وزنی پودر شیشه   60فاز جامد خمیر شامل 

 هیته( یا BG-M) 1روش ذوبی به شده هیته 45S5 فعالزیست

درصد وزنی   40همراه ( بهBG-S) 2ژل -سلروش به شده

  محلول آبی سدیم  ،کاپرولاکتون بود. فاز مایعپلی میکروکرات

انتخاب شد. خمیرها با مخلوط  درصد وزنی به حجمی    4آلژینات  

تهیه لیتر گرم بر میلی 5/2کردن فاز پودر و مایع با نسبت ثابت 

 شدند. 

 
 یابی جریان یهای ژگیو  -2-4

خصوصیات رئولوژیکی خمیرها در حالت چرخشی با  

با صفحات تخت   MC-R300) (Anton Paarاستفاده از رئومتر 

از خمیر گرم    3موازی در دمای اتاق بررسی شد. برای هر آزمون،  

پایینی   صفحهدقیقه، بر مرکز    1مدت  زدن بهتهیه شده و بعد از هم

تنظیم متر میلی 1فاصله بین صفحات  کهیدرحال ؛قرار داده شد

پارامترهای رئولوژی پایدار در حالت سرعت   یریگاندازه شد. 

سرعت برشی   کهیطوربه  ؛صورت گرفت شدهکنترل (γ̇)  برشی

افزایش و سپس در همان زمان    s  1000-1تا    s  0-1از  ثانیه    180در  

( و ویسکوزیته σتنش برشی ) یهایمنحنبه صفر کاهش یافت.  

(η )ی  تابعی از سرعت برشی رسم شدند. به تنش برش عنوانبه

این  .شودیم ( گفته σ0در سرعت برشی صفر، تنش تسلیم )

σمنحنی  یابیبرون از  ،مقدار − γ̇ دیآیمدست به. 

درون یک به شده هیتهخمیر  ،پذیریبرای بررسی تزریق

منتقل شد و تحت بار فشاری عمود بر سطح  لیتر میلی 3سرنگ 

پیستون قرار گرفت. نیرو توسط دستگاه آزمون مکانیکی 

(SANTAM STM-20)    اعمال و  متر بر دقیقه  میلی  30با سرعت

 نمودار نیروی اعمالی در برابر جابجایی پیستون رسم شد.

 
 بررسی تخریب و انحلال  -2-5

بررسی پایداری خمیر در  منظوربهتنی آزمایشات برون 

( و همچنین توانایی SBF)  3تماس با محلول شبیه به مایعات بدن

توانایی تشکیل پیوند با   دهندهنشان تشکیل آپاتیت خمیر که 

تنی خمیرها، انجام شد. برای مطالعه رفتار برون  ،استخوان است

 
1 Melt-Derived Bioactive Glass 
2 Sol-Gel-Derived Bioactive Glass 

به مدت   SBFمحلول لیتر میلی 100از هر کامپوزیت در گرم  1

 ساعت تعویض شد. 48هر  SBFشد.  ورغوطه روز  21

  شده  قیتزر، خمیرهای  یشوئآببرای بررسی مقاومت به  

درجه   37 4خانه گرمو درون  ندشد  ورغوطه  SBFبلافاصله در 

در   یورغوطه روز    21قرار گرفت. رفتار خمیر بعد از    سلسیوس

SBF  کیفی با دوربین دیجیتال ثبت شد. صورتبه 

ها در محلول  آلژینات از کامپوزیتمیزان رهایش سدیم

SBF  جذب نوری  یسنجف یطروز توسط دستگاه  21طی   
(UV-visible spectrometer- PerkinElmer Lamda25 Us )  

 شد. یریگاندازه

در محلول سیلیسیم و کلسیم تغییرات غلظت عنصرهای 

SBF  گسیل اتمی و  یسنجفیطروز با استفاده از  21طی

  (ICP-AES ARL 3410)برانگیختگی به کمک پلاسما 

 شد. یریگاندازه

 

 شیمیایی یهاگروهمشاهده ریزساختار، آنالیز فازی و  -2-6

قبل و بعد از  شده خشکسطح خمیر  شناسیریخت

توسط میکروسکوپ الکترونی روبشی مورد    SBFدر    یورغوطه 

 مطالعه قرار گرفت.

در  یورغوطه روز  21آنالیز فازی خمیرها قبل و بعد از 

SBF ایکس  یسنجی پرتوتوسط پراش(XRD, Philips 

PW3710)  با تابشCu-K𝛼  و جریان  کیلوولت  40که با ولتاژ

درجه   2θ ≤ 10 ≥ 50 ، در محدودهکردیمکار آمپر میلی 30

 انجام شد. 

شیمیایی موجود در خمیرها   یهاگروه شناسایی پیوندها و  

 ی سنجفیطتوسط  SBFدر  یورغوطه روز  21قبل و بعد از 

حالت  در (FTIR, BRUKER VECTOR 33) قرمزمادون 

    800از پودر نمونه با گرم میلی 10عبوری صورت گرفت. 

شکل قرص  مخلوط شده و به  (KBr)  برمیدپتاسیم  پودرگرم  میلی

     وضوح با  cm 0040-400-1در محدوده  هاقرصپرس شد. 
1-cm 2 .آنالیز شدند 

 

 آزمون تکثیر سلولی  -2-7

بر زنده بودن   شده هیته یهانمونهبرای بررسی اثر 

3 Simulated Body Fluid 
4 Incubator 
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                   MTT یسنجرنگ استئوبلاست، آزمون  یهاسلول 

(3-dimethylthiazol-2,5-diphenyltetrazolium bromide)   با

 عصاره ( و NCBI C555) MG-63انسانی  یهاسلولاستفاده از 

 خشکبا افزودن پودر خمیر    هانمونه هر نمونه انجام شد. عصاره  

گرم بر میلی 200با نسبت  RPMI 1640 محیط کشت به  شده

  37 خانهگرمری در ساعت نگهدا 72تهیه شد. بعد از لیتر میلی

، مخلوط سانتریفیوژ و سپس فیلتر شد. عصاره  درجه سلسیوس

 50،  75تا    RPMI 1640حجمی( با افزودن    درصد  100خالص )

سلول در ظروف   10000 درصد حجمی رقیق شد. تعداد 25و 

سرم درصد    10حاوی    RPMI 1640  کشت  در محیط  یاخانه   96

 unit/ml 100و  نیلیسیپن unit/ml 100(، FBS) 1جنین گاوی

  درجه سلسیوس  37  خانهگرماسترپتومایسین کشت داده شد و در  

ساعت نگهداری   24مدت  به درصد گاز کربنیک  5تحت اتمسفر  

  عصاره، محیط کشت خارج و هاسلولشد. بعد از چسبیدن 

اضافه شد. چاهک بدون   هاخانه به  FBSدرصد  10با  هانمونه 

ساعت،   48انتخاب شد. بعد از  نمونه کنترل عنوانبه عصاره 

توسط یک  هاعصاره در مجاورت  هاسلول  شناسیریخت

مشاهده شد.    (Olympus CKX41)میکروسکوپ نوری معکوس  

 زنده بعد از نگهداری در  یهاسلولشمارش تعداد  منظوربه 

محیط خارج شد و    ،روز  2مدت  به  درجه سلسیوس  37  خانهگرم

گرم بر  میلی RPMI 1640 (5در  شدهحل  MTTمیکرولیتر  100

ساعت زمان برای تشکیل   4( به هر چاهک اضافه شد. لیترمیلی

کرده خارج  رمازان لازم است. سپس رنگ واکنشوف  یهاستالیکر

        لیتر میکرو 100رمازان بنفش در وف یهاستالیکرشده و 

انحلال کامل، دانسیته سولفوکساید حل شدند. بعد از متیلدی

                               2دریر تیکروپلیم نوری محلول توسط 

(BIO-TEK Elx 808, Highland park,USA  در ) 570  موجطول 

بر اساس نمودار استاندارد    هاسلولشد. تعداد    یریگاندازه نانومتر  

با دانسیته سلولی مشخص تعیین شدند.  ییهانمونهاز  شده هیته

توسط میکروسکوپ  هاعصاره در مجاورت  هاسلول تصویر 

 . نوری ثبت شد

 

 نتایج و بحث -3

 
1 Fetal Bovine Serum 
2 Microplate Reader 
3 Scanning Electron Microscope 

 شدهسنتز ژل -سلمشخصات پودر شیشه ذوبی و  -1-3

  )SEM( 3میکروسکوپ الکترونی روبشی تصویر  1 شکل

  جذب و واجذب گاز نیتروژن پودر شیشه  یهایمنحن و

.  دهدیمرا نشان  ژل-سلروش ذوبی و به شده ه یته فعالزیست

ذرات  SEMپودر شیشه ذوبی در تصویر  شناسیریخت

که   دهدی مرا نشان  میکرومتر    4- 10با اندازه    رمنظمیغ  یچندوجه

. حجم کلی و میانگین شعاع اندشده اگلومره  ترکوچکذرات 

نانومتر   93/77و  متر مکعب بر گرم  سانتی  9/2  بیترتبه   هاتخلخل 

بنابراین تخلخل پودر کم اما در محدوده ماکرو   ؛تخمین زده شد

  BET  روشویژه پودر به  دارد. اندازه سطحقرار  (  a  >  50  نانومتر)

 شد. یریگاندازهمترمربع بر گرم  8/3

جذب و  یهایمنحنکه  دهدی مالف نشان -1شکل 

 4ی آیوپاکبندطبقه. طبق باشندیمواجذب بر روی هم منطبق 

که معرف  باشدی م IIIایزوترم جذب مطابق با ایزوترم نوع 

. اندازه  [19] است متخلخل با انرژی جذب پایین غیر یاماده 

مترمربع بر  BET، 908/11روش به ژل-سلویژه پودر  سطح

   وحجم کلی نانومتر  81/33 حفرهمزو یهاتخلخل ، شعاع گرم

 گزارش شد.متر مکعب بر گرم سانتی  12/0ها تخلخل

جذب و واجذب بر روی هم   یهایمنحنب  -1در شکل  

 یبندطبقه. طبق دهندیم 5پسماند منطبق نیستند و تشکیل حلقه 

و حلقه    باشد ی م  Vایزوترم جذب مطابق با ایزوترم نوع    آیوپاک،

است که   (H1) 1نوع  یمنحنبه شبیه  شده لیتشک پسماند

عمودی و موازی هستند. این   باًیتقرجذب و واجذب    یهاشاخه 

و انرژی جذب  حفرهمزو یهاتخلخل با  یامادهمعرف  ،شکل

     .[19] باشدیمهم مرتبط به ی هاتخلخل اما بدون  ،پایین

ذرات  ، SEMدر تصویر  ژل-سل پودر شیشه  شناسیریخت

 10از  ترکوچکتقریبی اگلومره با اندازه  رمنظمیغ یچندوجه

. بنابراین با اینکه در هر دو روش ذوبی  دهدی مرا نشان  میکرومتر  

اما   ؛مشابه است باًیتقرو اندازه ذرات  شناسیریخت ژل،- سلو 

 جهیدرنتمنجر به تولید پودری با تخلخل بالاتر و    ژل-سلروش  

 ویژه بالاتر شده است.  سطح

 
 خمیرهایابی  خصوصیات جریان -3-2

4 IUPAK 
5 Hysteresis 
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ب منحنی تنش برشی و ویسکوزیته -2الف و -2شکل 

از شیشه ذوبی و   شده هیته یرهایخمسرعت برشی  برحسب

تشکیل یک  ،برگشت  و رفت . منحنی دهدیمرا نشان  ژل-سل

ویژگی تیکسوتروپی این  دهندهنشان داده است که  پسماندحلقه 

به این مواد است. هر دو خمیر رفتار تیکسوتروپی مثبت دارند 

در یک سرعت  منحنی رفتنسبت به  معنی که منحنی بازگشت

تنش برشی کمتری دارد. مقدار تیکسوتروپی را   ،برشی ثابت

 ،گریدعبارت به ؛تخمین زد پسماندتوان با مساحت حلقه می

 [.16] دهدیمتیکسوتروپی بیشتر خمیر را نشان   ،تربزرگ ه یناح
 

 
 هیتهایزوترم جذب و واجذب پودر شیشه و  SEMتصویر . 1 شکل

 ژل -سلروش الف( ذوبی و ب( به شده

 

ژل  -سلبا شیشه  شده هیتهکه خمیر  شود ی ممشاهده 

روش ذوبی  به شده هیتهخمیر  تیکسوتروپی بیشتری نسبت به

برای   ازیموردندارد. درجه تیکسوتروپی متناسب با انرژی 

دلیل شکستن ساختار داخلی شکل گرفته است. این ساختارها به 

اند. آلژینات تشکیل شده   یهامولکولذرات با هم و با    کنشبرهم

  شده  جادیاپیوندهای  ،باشد تربزرگ چه مساحت حلقه  هر

بیشتر است.  آنهابرای شکستن  ازیموردنو انرژی  ترندیقو

پیوندهای  ینیبش یپبرای  توانی مبنابراین از آزمون رئولوژی 

 موجود در خمیر استفاده کرد.
 

 
-سرعت برشی ب( ویسکوزیته-منحنی الف( تنش برشی. 2 شکل

 ی خمیرهای مختلفریپذقیتزررعت برشی و ج( س

 

ویسکوزیته  ،در هر دو خمیر، با افزایش سرعت برشی

خمیرها رفتار رقیق برشی دارند. رفتار   رو،ایناز ؛ابدیی مکاهش 

از تنش تسلیم،  بزرگترکه در تنش  کندیمرقیق برشی مشخص 

که خمیر  شودی م. این رفتار باعث ابدییمجریان  یآسانبه ماده 

یابی خوبی حین تزریق داشته باشد و حین تزریق رفتار جریان

میزان ویسکوزیته   ژل-سل همگن بماند. در خمیر حاوی شیشه 

  ،و تنش تسلیم نسبت به حالتی که از شیشه ذوبی استفاده شده 
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  ی هایژگیوخصوصیات رئولوژیکی خمیر به . باشدیمبیشتر 

و اندازه ذرات   هاتخلخل  خصوصاً شدهاستفادهفیزیکی پودر 

پودر که معیاری از  یرینفوذپذبر روی  عواملبستگی دارد. این 

است. از مقایسه این دو   رگذاریتأث ،حد پلاستیک خمیر است

بیشتر باشد    هاتخلخلحجم    هرچهنتیجه گرفت که    توانیمخمیر  

بین ذرات   کنشبرهم بیشتر است و    یرینفوذپذ(  ژل-سل )شیشه  

چون مایع به جای آنکه بین ذرات قرار گیرد در  ؛شودیمبیشتر 

از شیشه    شده  هیتهدر خمیر    ،جهیدرنتنفوذ کرده است.    هاتخلخل 

ش تسلیم و ویسکوزیته که معیاری از انرژی لازم برای تن  ژل-سل

 افزایش پیدا کرده است. ،یابی خمیر استجریان

نیروی  صورتبه منحنی تزریق خمیرها ج -2در شکل 

اعمالی در برابر جابجایی پیستون رسم شده است. در هر دو  

 ابدییمافزایش  سرعتبه خمیر نیروی اعمالی در ابتدای تزریق 

سرنگ و خمیر غلبه کند، پس از   یهاواره یدتا بر اصطکاک بین 

دلیل پیوستگی بین و به ابدییم تزریق با نیروی ثابت ادامه  ،آن

آلژینات جدایش فازی اتفاق  ذرات شیشه و محلول سدیم

دلیل  به تواندیمافزایش شدید نیرو  ،. در پایان نمودارافتدینم

پایان تزریق باشد    یعبارتبه یا  رسیدن پیستون به انتهای سرنگ و  

دلیل جدایش فاز جامد و مایع  و یا ممکن است مسیر تزریق به

 )پدیده فیلترپرس( بسته شده باشد.

ژل  -سلبرای تزریق خمیر حاوی شیشه  ازیموردننیروی 

عمال جراحی ( که برای اَنیوتن 206)حدود  بسیار بالاست

 تواندیمخمیر درصد  93تنها  کهنیاضمن ؛است یرمنطقیغ

نیوتن   45تزریق شود. با استفاده از شیشه ذوبی نیروی تزریق به 

 1بوهنر. طبق تعریف شودیمو تمام خمیر تزریق  ابدیی مکاهش 

و همچنین نیوتن  100بیش از  آنهاخمیرهایی که نیروی تزریق 

،  درصد باشد 90از سرنگ کمتر از  شدهخارجحجم خمیر 

 .[20]نیستند  پذیرتزریق

     نشان داد ذرات شیشه BET که نتایج طورهمان 

متخلخل بودند.   باًیتقر استفاده مورد ژل-سل  فعالزیست

موجود در ذرات شیشه اثری مانند افزایش نسبت   یهاتخلخل 

  ؛ پودر است  یرینفوذپذدلیل اصلی    هاتخلخل   جامد به مایع دارند.

مقدار  ،مایع به درون حفرات یهامولکولنفوذ  ،گریدعبارتبه 

اصطکاک  ،جهیدرنت ؛دهدیمآب موجود بین ذرات را کاهش 

 
1 Bohner 

 وارهیدخمیر و اصطکاک خارجی بین خمیر و  داخلی بین اجزاء 

  . همچنین سطحشودی مو حرکت دشوار  ابدییم سرنگ افزایش 

آلژینات ویژه بالاتر پودر باعث واکنش بیشتر ذرات با مایع سدیم

شیشه   ،نیبراعلاوه . ابدیی مویسکوزیته افزایش  جهیدرنت ،شده

      تیز دارد. این  یهاگوشهبا  رمنظمیغ یچندوجهذرات 

و حرکت    دهدی مبین ذرات را افزایش    کنشبرهم  شناسی، ریخت

،  ژل- سل. نیروی تزریق بالاتر شیشه کندیم تر سخت را  آنها

بالاتر آن نسبت به شیشه ذوبی   تهیسکوزیوتوسط تنش تسلیم و 

 .شودیم دییتأنیز 

 

 بررسی تخریب و انحلال خمیرها -3-3

حالت فیزیکی خمیرهای فوق بلافاصله بعد از تزریق و  

الف نشان داده  -3در شکل  SBFدر  یورغوطه روز بعد از  21

با گذشت زمان   ژل-سل از شیشه  شده هیتهشده است. خمیر 

ساختاری شده و ذرات خمیر از هم جدا   یدگیپاشازهم دچار 

اتفاق   یشوئآببا شیشه ذوبی  شده هیته. اما در خمیر اندشده 

که ناشی    شودی منیفتاده و بیشتر پدیده بادکردگی و تورم مشاهده  

 . باشدیمپلیمری کامپوزیت  شبکهآب در  یهامولکولاز جذب 

باید  شودیمبردهای بالینی استفاده خمیری که برای کار

توانایی پایدار ماندن در محل تزریق را در طول درمان داشته باشد  

حرکت نکند. گزارش  هاقسمتبه سایر  2زیستیو با مایعات 

شده است که مهاجرت ذرات ریز خمیر باعث ایجاد مشکلاتی 

 شودی م آنها التهابی در  یهاواکنشاطراف و ایجاد  یهابافت در 

هیچ واکنش گیرشی در خمیر حاوی شیشه   کهییازآنجا. [8]

، پایداری ساختاری آن با محلول افتدینماتفاق  فعالزیست

 که سدیم رسدیمنظر . بهشودیممین أت شده اضافهپلیمری 

. ستاین خمیرها یشوئآبمناسبی برای غلبه بر  نهیگزآلژینات 

 یهاگروه دارد.  OH-و  COO-عاملی  یهاگروه آلژینات سدیم

  ، سطح ذرات شیشه Ca+2 یهاون یدر محلول با  COO-باردار 

 Ca+2 یهاونی ،نیبراعلاوه . کندیمپیوند الکترواستاتیک برقرار 

پلیمری   یهاونیآنموجود در محیط حاصل از انحلال شیشه، با 

واکنش داده و ژل آلژینات کلسیم را به دور ذرات  (  1)طبق معادله  

 [.6] کندیمشیشه تولید 
 

 

2 Biologic 
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C5H7O4COONa + Ca2+ = (C5H7O4COO)2Ca + 2 Na+           )1( 

 

و  Ca+2آلژینات توانایی بالایی در ایجاد پیوند با سدیم

ایجاد ژل آلژینات کلسیم دارد. این ژل یک کمپلکس نامحلول  

در آب بوده که از پخش شدن و گسستگی خمیر در مایعات 

 .کندیمفیزیولوژیک جلوگیری 

ب غلظت تجمعی آلژینات موجود در محلول  -3در شکل  

SBF  اساس زمان ارائه شده است. در آزمون  بر ها نمونهحاوی

       موج طول در محدوده  شده جادیاپیک  ،جذب نور مرئی

در  شده جادیامربوط به جذب گروه کربونیل نانومتر  260-250

موجود در ساختمان   حلقه اثر شکستن زنجیره اصلی و باز شدن 

یافته از آلژینات رهایش. مقدار سدیم[21]آلژینات است سدیم

ژل بیشتر از مقدار آن در خمیر -با شیشه سل  شده هیتهخمیر 

 یشوئآب مقاومت به    کهازآنجا.  باشدی مبا شیشه ذوبی    شده  هیته

یک  عنوانبه آلژینات که در این خمیرها به حضور فاز سدیم

 توانیم ،بستگی دارد ،کندیممحمل در ترکیب کامپوزیت عمل 

خروج این  ژل را به  -به روش سل   شده  هیتهمقاومت کمتر خمیر  

 آلژینات نسبت داد. فاز سدیم

غلظت عناصر کلسیم و سیلیسیم  د-3ج و -3شکل 

ژل و ذوبی را بعد  -با شیشه سل  شده هیتهیافته از خمیر رهایش

. غلظت کلسیم در  کندی ممقایسه    SBFدر    یورغوطه روز    21از  

SBF  گرم بر میلی 78حدود  هانمونه کردن  ورغوطه اولیه قبل از

اولیه با  یروزهادر  هاونیاست. برای هر دو نمونه رهایش لیتر 

رهایش کاهش   ،هفتهدوسرعت بیشتری آغاز شده و بعد از 

کاهش در نمونه ذوبی بیشتر است. به. این روند روابدییم

 هیتهبیشتر خمیر  یشوئآبالف گویای -3که شکل  طورهمان 

نیز در این خمیر با  هاونیرهایش  ،ژل است -با شیشه سل شده

 سرعت و مقدار بیشتری صورت گرفته است.

 

 
یافته، ج( آلژینات رهایش، ب( غلظت تجمعی سدیمSBFدر  یورغوطهروز   21قبل و بعد از  شدهقیتزرالف( حالت فیزیکی خمیرهای . 3 شکل

 SBFیافته از خمیرهای مختلف در محلول غلظت کلسیم و د( غلظت سیلیسیم رهایش
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که میزان رهایش یون  کنندی مبیان  1ICPنتایج آزمون 

 ؛ژل بیشتر است-با شیشه سل   شده   هیتهکلسیم در محیط از خمیر  

فسفاتی در این خمیرها بیشتر سرعت رسوب لایه کلسیم  رو،ایناز

از نمونه ذوبی مشابه است. این اختلاف در سرعت رهایش به  

خصوصیات فیزیکی دو پودر بستگی دارد. سرعت انحلال بالاتر  

ویژه بالاتر این پودر است.   ژل ناشی از سطح-سل  خمیر شیشه

اتفاق  ترعیسرفسفات و تبلور آپاتیت رسوب کلسیم جهیدرنت

 . افتدیم

 

 سطح  شناسیریخت -3-4

قبل و بعد از   شدهخشکخمیرهای  SEMتصاویر 

روز، در دو بزرگنمایی مختلف در شکل   21مدت به یورغوطه 

یکدیگر   نشان داده شده است. ریزساختار از ذرات شیشه که به  4

نقاط   صورتبهکه   کاپرولاکتونو میکروکرات پلی  اندشده فشرده  

تشکیل شده است. توزیع یکنواخت ذرات  ،شوندیمسیاه دیده 

است.   مشاهدهقابل و پیوند حامل آلی با سطح ذرات شیشه 

آلژینات باعث ایجاد پیوستگی در سیستم شده است. بعد سدیم

  ، فعالروز بر روی سطح خمیر حاوی شیشه زیست  21از گذشت  

سایز  نانو یهاغهیتکروی متشکل از  شناسیریختیک لایه با 

به   شناسیریخت. این است ، تشکیل شدهفرورفتهدرهم

بین   جادشدهیاموسوم است. حفرات  آپاتیتهیدروکسی

شکل آپاتیت مربوط به تخریب فاز شیشه  یالهیم یهاستالیکر

آپاتیت تشکیل شده   ،. بر روی ذرات شیشهباشدیم فعالزیست

کاپرولاکتون فاز جدیدی  اما بر سطح میکروکرات پلی است،؛

در سطح خمیر حاوی  شده جادیا. تغییرات شودی نممشاهده 

، حاکی از رسوب SBFدر    یورغوطه روز    21از    شیشه ذوبی بعد

اگرچه در بزرگنمایی بالاتر هنوز  ؛باشدیمیک لایه جدید 

 .شودی نمآپاتیت مشاهده  یهاتیستالیکرمربوط به  یهای سوزن

 فعالاز شیشه زیست [22]در خمیری که سایر محققان 

تشکیل آپاتیت بر روی سطح  ، اندکردهبوراتی و کایتوسان تهیه 

فعالی است که این امر زیست  صیتشخقابل روز    60بعد از حدود  

در این تحقیق را  یبررس مورد فعالبیشتر ترکیب شیشه زیست

 در این تحقیق سدیم شده هیتهه در خمیر گرچ ؛دهدی منشان 

 افتادن تشکیل آپاتیت شده است. ریتأخآلژینات باعث به 
 

 
  SBFدر یورغوطهروز  21قبل و بعد از خمیرهای مختلف  SEMتصویر . 4 شکل

 

 1فسفاتی آمورف بعد از لایه کلسیم هازیرا طبق گزارش

تشکیل    فعالبر روی سطح شیشه زیست  SBFدر    یورغوطه روز  

. [23] شودیمتبلور این لایه انجام  ،روز 3و بعد از  شودیم

 
1 Inductively Coupled Plasma-Atomic Emission Spectroscopy 

 شدهل یتشکآلژینات توضیح داد که ژل کلسیم گونهنیا توانیم

 هیدروکسیزنی فعال برای جوانه یهامحلدر اطراف ذرات، 

نیز  هاچنانچه طبق گزارش ؛کندی مرا مسدود  (HA) آپاتیت

https://en.wikipedia.org/wiki/Inductively_coupled_plasma_atomic_emission_spectroscopy
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جذب    قیازطر  فسفاتیکلسیمآلژینات در خمیرهای سیمانی  سدیم

افتادن    ریتأخبر روی سطح سیمان باعث افزایش زمان گیرش و به

 . [24] شودیمتشکیل آپاتیت 

 

 شیمیایی یهاگروهآنالیز فازی و  -3-5

خمیرهای مختلف قبل   )XRD(  1ایکسپراش اشعه  الگوی

الف آورده  -5در شکل  SBFدر  یورغوطه روز  21و بعد از 

. استآمورف  کاملاًدر خمیرها  شده استفاده شهیششده است. 

درجه مربوط به   23و  21در زوایای  شده دهیداصلی  یهاکیپ

                 مشخصه  یهاکیپ( 200( و )110صفحات اتمی )

  ،. در نمونه حاوی شیشه ذوبی[25] هستند کاپرولاکتونپلی

قبل و بعد از   ایکسپراش اشعه تفاوت چشمگیری در الگوی

  بلورین . طبق این نتایج، هیچ فاز شودینممشاهده  یورغوطه 

نیست. گرچه   یی شناسا قابل آپاتیت بر روی نمونه منسوب به 

نتیجه گرفت که لایه  توانیم 2FTIR و SEMنتایج  براساس

با   ییشناساقابلبر سطح خمیر آمورف است و  شده لیتشک

XRD  روز   21ژل بعد از - نیست. اما در نمونه حاوی شیشه سل

درجه بیانگر پراش  8/31در زاویه  شده جادیاپیک  ی،ورغوطه 

بر سطح   کرده رسوب  فسفاتی( فاز کلسیم211از صفحه اتمی )

بر سطح    کرده  رسوب نتیجه گرفت که فاز    توانیم.  باشدیمخمیر  

فاز    کهیدرصورت  ؛بلورین بوده  ، ژل-خمیر حاوی پودر شیشه سل

بر سطح خمیر حاوی پودر شیشه   شده لیتشک فسفاتیکلسیم

 نیست. ییشناساقابل  XRDو توسط  استآمورف  ،ذوبی

ویژه پودر   نیز اثر اندازه حفرات و سطح [26]در مرجع 

  بر رهایش یون کلسیم و ارتباط آن با تشکیل رسوب کلسیم

به دو روش   شده هیته فعالدر دو پودر شیشه زیست فسفاتی

ژل بررسی شده است. در آن تحقیق نیز تبلور  -مختلف سل

ویژه و تخلخل   در پودری که سطح  فسفاتیرسوب کلسیم

فاز آپاتیت در  یهاکیپاتفاق افتاده و  ترعیسر ،بالاتری داشته

XRD  زیرا تشکیل آپاتیت در  اندشدهبا شدت بیشتری ظاهر .

سطح ماده    یریپذواکنش  مقیاسی از  ،محلول شبیه به مایعات بدن

 .باشدی م یموردبررس

 فعالاز شیشه زیست شده هیتهخمیر   FTIRیهافیط

ب آورده  -5در شکل  یورغوطه قبل و بعد از  ژل-سل ذوبی و 

 
1 X-Ray Diffraction 

        و  فعالمشخصه شیشه زیست یهاکیپشده است. تمام 

  آنها مربوط به خمیر کامپوزیت  FTIRدر طیف  کاپرولاکتونپلی

مربوط به پیوند   cm 746-1و  1016. پیک شودی منیز مشاهده 

 cm 498-1که پیک حالیدر ؛باشدی م Si-O-Si رمتقارنیغکششی 

. حالت کششی  [27] دهدیمحالت خمشی این پیوند را نشان 

مشخص شده   cm 606-1در گروه فسفات با پیک  O-Pپیوند 

دلیل ارتعاش پیوند  به  cm  3423-1. پیک پهن در حدود  [28]است  

H-O  2 یهاگروه . حضور باشدیم شده جذبآبCH ،3CH  و

C=O در ترکیب هستند.  کاپرولاکتونوجود پلی مؤید

 گروه کربوکسیلات COO-، پیوند ارتعاشی کششی نیبراعلاوه 

 حضور دارد. cm 1630-1آلژینات نیز در 
 

 
مختلف  یهانمونه FTIRو ب( طیف  XRDالف( الگوی . 5 شکل

 SBF در یورغوطهروز  21قبل و بعد از 

2 Fourier Transform Infrared Spectroscopy 
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جذب مربوط به   ینوارها، SBFدر  یور غوطه بعد از 

  دهنده نشان شدت یافته است که  ،شده جذبآب  OHگروه 

ویژه ناشی   . این افزایش سطحباشدیمویژه خمیر  افزایش سطح

نانوسایز بر سطح خمیر  شناسیریختاز تشکیل یک لایه با 

آلژینات، پیوندهای  گروه کربوکسیلات سدیم برعلاوه . باشدیم

مربوط به  توانندیم cm 1450-1و  1415در  شدهمشاهده 

باشند.   کردهرسوبفسفات کربناتی در شبکه کلسیم یهاگروه 

با پیک   ،دهدی مرخ  cm 1090-1که حدود  O-Pپیوند کششی 

  ی پوشانهم  cm  1200-900-1در محدوده    Si-O-Siپهن مربوط به  

روز   21نیست. بعد از   صیتشخقابل  یآسانبه   ،دلیلهمین، به رددا

در   شده جادیاپیک دوتایی  ،در محلول فیزیولوژیک یورغوطه 

  فسفاتی در فاز کلسیم  O-Pنماینده تشکیل پیوند    cm 604-1و  560

پهن بودن پیک و میزان دوتایی  بهباتوجه  .باشدیم کردهرسوب 

 شانه. طرح کردم توانیم نیزمیزان بلورینگی نسبی را  ،آنشدن 

گروه کربنات و در  یوندهایپنماینده  cm 870-1در  جادشدهیا

گروه فسفات در   ی وندهایپ ندهینما cm 1200-1 و 1050، 958

 کاپرولاکتونشیمیایی خمیر پلی یهاگروهشبکه آپاتیت هستند. 

اما از شدت  ؛تغییری نداشته است SBFدر  یور غوطهبعد از 

آلژینات در ترکیب که معرف حضور سدیم COO-پیک گروه 

 . باشدیمخروج آن از خمیر  دهندهنشان کاسته شده که  ،است

 

 تکثیر سلولی -3-6

روز   2بعد از  هاسلول الف درصد زنده ماندن -6شکل 

مختلف را   یهانمونه   یهاعصاره مختلف    یهاغلظتمجاورت با  

. برای هر دو نمونه با رقیق شدن عصاره، تعداد  کندیممقایسه 

  M-BGدر نمونه    ،گریدعبارت به  ؛ابدییمزنده افزایش    یهاسلول 

حیات سلولی را تا  درصد، 25به  100رقیق کردن عصاره از 

 درصد  25. عصاره  دهدیمنمونه کنترل افزایش    درصد  50حدود  

زنده حدود    یهاسلول بهتری داشته و تعداد    جه ینت  M-BGنمونه  

گروه کنترل است. میزان تکثیر سلولی در مجاورت   درصد 90

در   هاسلولژل کمتر از رشد - با شیشه سل  شده هیتهخمیر 

  تواند یماین اتفاق    است.با شیشه ذوبی    شده  هیتهمجاورت خمیر  

  ها ون یژل و بالا بودن غلظت -بیشتر نمونه سل  یشوئآب دلیل به

 در محیط باشد. 

نقش اساسی در تکثیر سیلیسیم و ی کلسیم هاونی

در محیط کشت یک  آنهااستخوانی دارند و غلظت  یهاسلول 

 سازاستخوان  یهاسلولبرای تکثیر  Ca+2حد بحرانی دارد. 

 400بیش از  یهاغلظت مناسب گزارش شده است و در 

. تکثیر شودیمی بودن مشاهده اثر سمّلیتر میکروگرم بر میلی

میکروگرم   80-160در حضور محیط حاوی    MG-63  یهاسلول 

افزایش مقدار  کهی درحال ؛افزایش داشته است  Ca+2لیتر بر میلی

را کاهش داده    هاسلولفعالیت  لیتر  میکروگرم بر میلی  240  آن به

 یهاسلول جهت تکثیر  Si+4مناسب . غلظت [29]است 

تعیین شده لیتر  میکروگرم بر میلی  20  ،مراجع  افتهیطبق    استخوانی

      در سیستم معمول فعالانحلال شیشه زیست .[51]است 

O2Na-5O2P-CaO-2SiO    باعث افزایشpH    زیرا    ؛شودیممحیط

  H+با    Ca+2و    Na+سطح شیشه مانند    یهاون یتبادل کاتیونی بین  

قلیایی باعث ایجاد   یهاونی. رهایش بیشتر افتدی ممحیط اتفاق 

 .شودیمی در محیط کشت سلول اثرات سمّ
 

 
و ب( تصویر میکروسکوپ نوری  MTTالف( نتایج آزمون . 6 شکل

 مختلف یهانمونهدر مجاورت  هاسلولاز 

 

کمتر در مجاورت نمونه   زنده یهاسلولتعداد  واقع در

از این  Si+4و  Ca+2 یهاونیدلیل رهایش بیشتر ژل به-سل

در مجاورت   MTTآزمون  ،منظورنیهمبه. باشد یم هانمونه 

نیز انجام گرفت تا غلظت مناسب    هانمونه   شده   ق یرق  یهاعصاره 
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دست آید. باید توجه  استئوبلاست به  یهاسلولجهت تکثیر 

را به غلظت   هاسلولوابستگی تکثیر  ،داشت که این نتایج

  نی بودو به معنای سمّ کندیماثبات  Si+4و  Ca+2 یهاونی

 نیست.  دشدهیلتوخمیرهای 

در معرض   MG-63  یهاسلول   شناسیریختب  -6شکل  

 صورتبه زنده  یهاسلول. دهدیمعصاره خمیرها را نشان 

نقاط سفید دیده   صورتبه مرده  یهاسلول کشیده شده و 

 .شوندیم

      و  45S5تهیه کامپوزیت شیشه  با همکارانشو  1لو

( نشان دادند که رفتار  PLAGAگلیکولید )-کو-لاکتیدپلی

در کامپوزیت  فعال استخوانی به مقدار شیشه زیست یهاسلول 

در مجاورت   سازاستخوان  یهاسلول بستگی دارد. رشد و تمایز 

بیشتر از نمونه حاوی  45S5درصد  20و  10کامپوزیت حاوی 

  20و  10کامپوزیت حاوی  ،نتایج بود. بنابر 45S5درصد  50

درصد  50نسبت به ترکیب حاوی فعال شیشه زیستدرصد 

استخوانی بود.   یهاسلولبرای تمایز  یترمناسبگزینه  ،شیشه

که یک حد بحرانی برای مقدار شیشه  کندیماین تحقیق ثابت 

زیرا مقدار زیاد شیشه   ؛در کامپوزیت وجود دارد فعالزیست

  ؛شودیممحیط کشت سلول  pHباعث افزایش بیش از حد 

ای انحلال، رسوب و تعویض یونی، درواقع حین فراینده

از شیشه   سدیم، سیلیسیم، کلسیم و فسفر قلیایی مانند یهاونی

 .[30]  شوندیممحیط  pHآزاد شده که باعث افزایش 

 

 یریگجهینت -4
 عنوان به  توانیمموارد زیر را    آمدهدست بهبا توجه به نتایج  

 :کردبیان  یریگجهینت

متخلخل  غیر ،روش ذوبیبه شده هیته یهاشه یشپودر  •

ژل متخلخل بوده  -روش سلبه   شده  هیتههستند اما شیشه  

 روش معمول ذوبی دارد.بالاتری نسبت به ژه یو و سطح

تیکسوتروپ بوده و رفتار رقیق  ،شده ساختهخمیرهای  •

با شیشه   شده هیتهاما تیکسوتروپی خمیر  ؛برشی دارند

 شده هی ته. استفاده از پودر شیشه باشدیم ژل بیشتر-سل

  دلیل تخلخل و سطحژل به جای ذوبی، به-روش سل به

 
1 Lou 

 جهیدرنتبین ذرات و    کنشبرهمویژه بالاتر باعث افزایش  

 . شودیمافزایش تنش تسلیم، ویسکوزیته و نیروی تزریق  

با   شده هیتهیافته از خمیر آلژینات رهایشمقدار سدیم •

با   شده هیتهژل بیشتر از مقدار آن در خمیر -شیشه سل 

و    ترعیسرهمین امر باعث تخریب    .باشدی مشیشه ذوبی  

با شیشه   شده هیتهمقاومت ساختاری کمتر خمیرهای 

 ژل شده است.-سل

 شده ه یتهژل -خمیری که از شیشه سل یفعالزیست •

بیشتر  ، شده هیتهنسبت به خمیری که از شیشه ذوبی 

 ترعیسر و رسوب در آن    هاون یزیرا فرایند انحلال    ؛است

بر سطح   کرده رسوب فسفات و فاز کلسیم افتدیماتفاق 

 . شودیمآن در شبکه آپاتیت کریستالی 

 

 یسپاسگزار -5
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 Abstract     Among different active materials, nickel hydroxide is one of the most promising pseudocapacitive 
materials; however, its electrochemical performance is notably restricted because of its low conductivity and 
weak stability. To overcome these drawbacks, several solutions were suggested including making it composite 
with electrically conductive materials such as metal particles, various carbon materials, and conductive 
polymers. In addition, removing the insulating polymer binder used in the electrode prepration can reduce the 
internal resistance of the electrode, thus leading to improvement in its energy storage performance. In this 
research, a novel, facile, and efficient approach was developed to prepare a binder-free nickel hydroxide 
electrode, which includes the layer-by-layer chemical deposition of nickel hydroxide nanoparticles with β-phase 
structure on the nickel foam. The structural characterization and surface morphology of the as-prepared electrode 
was investigated using X-Ray Diffraction (XRD), Fourier Transform Infrared Spectroscopy (FTIR), and Field 
Emission Scanning Electron Microscopy (FESEM). Further, the energy storage performance of the prepared 
supercapacitor electrode was evaluated using cyclic voltammetry and galvanostatic charge-discharge techniques. 
The prepared electrode showed a specific capacitance of 767 F g-1 at the discharge current density of 1 A g-1 and 
cyclic stability of 91.4 % after 1000 cycles. 
 

   https://doi.org/10.30501/jamt.2023.378893.1263              URL: https://www.jamt.ir/article_167310.html 

Keywords: 
Supercapacitor, 
Binder Free Electrode, 
Nickel Hydroxide, 
Electrochemical Performance 

1. INTRODUCTION 

In recent years, energy storage is one of the most 
popular reaserach topics in the scientific community. 
With the increasing progress in the human societies, the 
consumption of energy, especially clean energy, has 
significantly accelerated, which rose concerns about 
environmental pollution [1]. As one of the most 
advanced energy storage devices, supercapacitors 
exhibit significant capability and efficiency in the world 
of electronics due to their high energy storage capacity 
and very high cycle stability [2]. Pseudocapacitors, in 
which the electric charge is stored through an 
oxidation/reduction process, use metal oxides and 
nitrides such as RuOx, MnOx, and VN as well as 
conducting polymers such as polyaniline as electrode 
material [3]. Nickel hydroxide (Ni(OH)2) is one of the 
best electroactive materials for pseudocapacitors due to 
its convenient synthesis, environmental friendliness, 
low cost, and acceptable theoretical specific capacitance 
[4]. However, this electrode material has relatively low 
electrical conductivity, which in turn reduces its 
practical specific capacitance. Due to the very low 
electrical conductivity of the binder used in preparing 
practical energy storage electrodes such as 
Polyvinylidene Fluoride (PVDF), a simple and efficient 
approach was employed in the present study to prepare 

binder-free nickel hydroxide supercapacitor electrode 
based on the layer-by-layer deposition of active material 
according to the chemical precipitation method on the 
nickel foam current collector without using any 
expensive equipment. 
 
2. MATERIALS AND METHODS 

Before chemical deposition of the active material on 
the substrate, the nickel foam must be devoid of any 
pollution and oxide layer. For this purpose, the nickel 
foam was immersed in a 1 M HCl solution for about 10 
minutes to remove the surface oxide layer and then, it 
was rinsed with distilled water. In order to deposit nickel 
hydroxide nanoparticles on the nickel foam, three 
solutions were prepared, and the nickel foam substrate 
was immersed in these solutions, respectively: 

1. The first solution was a 1 % aqueous solution of 
ammonia at room temperature. 
2. The second solution was 0.2 M nickel nitrate aqueous 
solution containing 1.5 wt % Triton X-100 surfactant at 
room temperature. 
3. The third bottle contains pure double distilled water 
at 80 °C. 

The chemical deposition of nickel hydroxide on the 
nickel foam was conducted by successive immersion in 
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solutions (1) to (3). Briefly, the cleaned nickel foam 
substrate was immersed in the first solution, i.e., 1 % 
ammonia solution, for five seconds and then, it was 
immediately transferred to the second solution 
containing nickel ions and immersed in it for 15 seconds 
until the nickel ions could react with the hydroxide ions 
absorbed on the nickel foam and nickel hydroxide was 
precipitated. Finally, the electrode was transferred to 
pure water with the temperature of 80 °C and placed in 
it for another 15 seconds. The structural and chemical 
characterization of the prepared electrode was 
conducted using XRD and FTIR, respectively. The 
surface morphology of the as-prepared electrode was 
evaluated using the FE-SEM method. Further, the 
performance of the electrochemical charge storage of 
the prepared electrode was evaluated in a three-electrode 
cell containing 6 M KOH aqueous electrolyte using 

cyclic voltammetry and galvanostatic charge-discharge 
techniques. 
 
3. RESULTS AND DISCUSSION 

3.1. Characterization of nickel hydroxide electrode 

Figure 1 demonstrates the XRD pattern of the nickel 
foam with and without chemical deposited active 
material. As observed in this figure, regardless of the 
peaks related to pure nickel, the other peaks are 
attributed to crystal planes (001), (100), (101), (102), 
(110), and (111), respectively. The peaks correspond to 
the card number 117-14, which is related to the beta 
phase of nickel hydroxide (β-Ni(OH)2) with a hexagonal 
crystal structure [5]. 

 

 
Figure 1. XRD patterns of the bare nickel foam and nickel hydroxide electrode 

 
Figure 2 depicts the FESEM images of the bare nickel 

foam and nickel foam coated with nickel hydroxide in 
various magnifications. It can be seen that the 
precipitated nickel hydroxide active material has a three-
dimensional porous morphology with a well-arranged 
flower-like structure, and it consists of nano-sheets that 
are intersected with each other. This unique structure 
can prevent their agglomeration and ensure the 

maintenance and stability of their porous and three-
dimensional morphology. The obtained three-
dimensional porous structure enjoys many advantages in 
terms of charge storage because the electrolyte ions can 
easily migrate to the active material and thus increase its 
electrochemical utilization. As a result, an enhancement 
in both specific capacity and rate capability of the 
prepared electrode can be expected. 

 

   
Figure 2. FESEM images of the (a) bare nickel foam and (b, c) Ni(OH)2 deposited nickel foam 
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3.2. Electrochemical performance of nickel 
hydroxide electrode 

Figure 3(a) illustrates the CV curve of the nickel 
hydroxide electrode at the scanning rate of 10 mV s-1. 
As observed, the voltammogram has two oxidation and 
reduction peaks which appear at the voltages of about 
0.38 and 0.15 V (vs. Ag/AgCl reference electrode), 
respectively. The formation of these peaks is attributed 
to the faradic reactions of oxidation/reduction, which is 
a characteristic of the charge storage mechanism in the 
electrochemical pseudocapacitors. To better understand 
the rate capability of the prepared binder free nickel 

hydroxide electrode, the specific capacitance of the 
electrode was calculated at different current rates, and 
the results are shown in Figure 3(b). According to this 
figure, with an increase in the discharge current rate, the 
electrode capacity would decrease. This behavior was 
observed in all pseudocapacitive electrodes that resulted 
from the insufficient time for electrolyte ions to difuse 
into the active material of the electrode. However, it 
should be noted that despite the ten-fold increase in the 
discharge current rate from 1 to 10 A g-1, the capacitance 
decreased from 767 to 305 F g-1, indicating a 60.2 % 
decrease in the specific capacitance. 

 

 
 

Figure 3. (a) Cyclic voltammetry and (b) current rate performance of the nickel hydroxide electrode 
 
4. CONCLUSION 

In the present research, nickel hydroxide was 
deposited on the nickel foam current collector using a 
new method of layer-by-layer chemical deposition 
without using any non-conductive polymer binders. The 
structural and morphological characterization as well as 
the charge storage performance of the prepared 
electrode was carefully investigated. The results 
confirmed the successful precipitation of the beta phase 
of nickel hydroxide with a porous and three-dimensional 
structure consisting of intersected nanosheets, which 
showed a high specific capacity of 767 F g-1 at the 
current rate of 1 A g-1. Of note, the prepared electrode 
showed good cyclic stability with 90.6 % capacitance 
retention after 1000 charge and discharge cycles. 
Finally, the obtained results revealed that the proposed 
method for preparing the electrode can be promisingly 
employed to prepare other supercapacitor and batteries 
electrodes. 
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 : مقاله خچهی تار
 11/10/1401: هیاول ثبت
 10/11/1401: شده  اصلاح نسخۀ افتیدر

 1401/ 12/ 03پذیرش علمی: 

  ؛ است خازنیمواد شبه نتریتیقابلو با نی از مستعدتر یکی  کلین دیدروکسیمواد فعال مختلف، ه  نیدر ب     هدیچک 

غلبه بر   يمحدود شده است. برا فی ضع ي داریو پا نییپا یکیالکتر تیهدا لیدلآن به ییایمیعملکرد الکتروش یول
انواع مواد   ،يمانند ذرات فلز تهیسیالکتر يکردن آن با مواد هاد تیکامپوز ازجمله  متعددي يراهکارهامشکل،  نیا

در ساخت الکترود   استفاده مورد ينارسانا  بسپارحذف چسب  ن،یرسانا، وجود دارد. همچن ي هابسپارو  یکربن
در آن شود.    ي انرژ  سازيرهی منجر به بهبود عملکرد ذخ  یجهدرنتالکترود شده و    ی سبب کاهش مقاومت داخل  تواند یم

استفاده شده است   کلی ن دیدروکسیالکترود بدون چسب ه هیته يروش نو، ساده و کارآمد برا  کی از  ق، ی تحق ن یدر ا
    .  باشدیم کلیبر سطح فوم ن  بتابا فاز  کل ین دیدروکسینانوذرات ه هیلابه هیلا ییایمیش نشانیکه شامل رسوب

 سنجییف ط، ایکس يتوبا استفاده از پراش پر  شدهیه تهالکترود  یسطح  شناسیریختساختار و  یابیمشخصه
قرار گرفت.    یمورد بررس  )FESEM(   ی دانیم  ل یگس  یروبش  ی الکترون  کروسکوپیو م  )FTIR(  هیفور  لیتبد  قرمزمادون
-و شارژ  ايچرخه  يولتامتر   هايبا استفاده از روش  شده  یهته  یالکترود ابرخازن  يانرژ  سازيرهیعملکرد ذخ  ن،یهمچن

فاراد بر گرم   767 ژهیو ت یظرف يدارا شده یه ته، الکترود  طورخلاصهبه قرار گرفت.  یابیمورد ارزابت ث انیجر هیتخل
 .باشدیچرخه م 1000پس از درصد  6/90 اي چرخه  يداریو پاآمپر بر گرم   1 یهتخل  انیجر ی در چگال

 

   https://doi.org/10.30501/jamt.2023.378893.1263       URL: https://www.jamt.ir/article_167310.html 

 : هادواژهیکل
 رخازن،اب

 الکترود بدون چسب،

 ،بتاهیدروکسید نیکل 
 کارایی الکتروشیمیایی 

 

 مقدمه -1

 نیترمهماز  یکی يانرژ رهیذخ ریاخ يهاسال در 
جوامع   روزافزون   شرفتیاست. با پبوده    یجامعه علم  عاتموضو
سرعت   زینهاي پاك انرژي خصوصبه  يمصرف انرژ بشري،

هاي ها از آلودگینگرانی خاطربهکه این  گرفته است
 یکیالکترون  لیوسا  عیتوسعه سر  با  . همچنیناست  یطیمحستیز

 
 

1 Mobile Phones 
2 Laptops 
3 Systems 
4 Supercapacitors 

 3هاي سامانه به    ازین  2هاتاپ لپو    1هاي همراه نظیر تلفن  حجمکم
توان و   یبا چگال مدتی طولان و منیا صورتبه  يانرژ رهیذخ
 يبرا  یمختلف  لی]. وسا1شود [یم  احساس  شیازپش یببالا    يانرژ
و ... وجود   4ها ها، ابرخازنها، خازنيباتر لیازقب يانرژ رهیذخ

 دارند.
 ره یذخ لیوسا نیترشرفتهیپ یکی از عنوانبه ها ابرخازن 

 يداریو پا يانرژ رهیذخ يبالا تیظرف واسطهبه يانرژکننده 

https://doi.org/10.30501/jamt.2023.378893.1263
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 ییو کارا تیقابل ک،یالکترون يایبالا در دن بسیار  ياچرخه
 نییولتاژ شکست پا ياما آنها دارا ؛]3و  2[ دارند یتوجهقابل 

را  یکیها بار الکترابرخازننوعی از . باشندیمولت  3تا  2 نیب
  لیتشک تیالکترودها و الکترول نیکه در ب یکیالکتر دانیدر م

ي بار  سازرهیذخ 1سازوکار  براساسکنند. یم رهی شده است، ذخ
  ي خازنها -1 شوند:یم میها به دو دسته تقسابرخازن ،الکتریکی

در   هانوع خازن نیدر ا ) کهEDLC( 2دوگانه الکتریکی هیلا
عبور   ترودهااز فصل مشترك الک یالکترون چیه ،آلدهیحالت ا

در  کیاستات صورتبه یکیالکتر يبار و انرژ رهینکرده و ذخ
. در واقع رفتار ردیگیصورت م  تیفصل مشترك الکترود/الکترول

سازوکار   ].4-6است [ 3کیفارادریحالت غ نیدر ا ستمیس
EDLC    مشترك الکترود با   فصلبا مساحت    میصورت مستقبه ها
که در آنها بار   4ها خازنشبه - 2 متناسب است. تیالکترول

خازن   در کاهش/اکسایش ندیفرا کانجام ی قیاز طر یکیالکتر
انتقال بار  ي الکتروشیمیاییهانوع خازن  نیشود. در ایم رهیذخ

کار  ها بهنوع ابرخازن نیکه در ا ياست. مواد کیاز نوع فاراد
    صورتبه را  اءیاحو  ونیداسیاکس تیقابل دیروند بایم

با سازوکار   يانرژ  يسازرهیامکان ذخ. داشته باشند ریپذبرگشت
  یه دوگانه لا يها ابرخازننسبت به  ، یخازنرفتار شبه یعنیدوم، 

 تر نییتوان پا یچگال ،یخازنرفتار شبه ،وجودنیباا است؛ شتریب
       رفتار يکه دارا يدارد. مواد يکمتر ياچرخه يداریو پا
  xRuO  ،xMnOمانند    دهایتریو ن  دها یهستند شامل اکس  یخازنشبه
  سازوکارند.  باشیم  نیلیآنیمانند پل  يهاد  5ي هابسپار  زین  و  VNو  

 ]. 12-7[ دارد یبستگ يها به نوع ماده الکترودعملکرد ابرخازن 
سنتز سهل و   لیدل) به2Ni(OH)( کلین دیدروکسیه

  تیظرفي، صرفه اقتصاد ،ستیزط یمحبا  يراحت، سازگار 
  بخش تیرضاو عملکرد  قبولقابل  يتئور ژهیو بارذخیره

 فعال مواد نیاز بهتر یکی ییایمیلکتروشاکسایش/کاهش ا
]. 13-15[ آیدشمار میها بهخازنشبه يبراالکترودي 

یک ماده مهم و کاربردي در علم   عنوانبه هیدروکسید نیکل 
شیمی، فیزیک و مواد شناخته شده است که داراي کاربردهاي  

]،  17یست []، الکتروکاتال16فوتوکاتالیست [ ازجمله بسیاري 

 
1 Mechanism 
2 Electrical Double Layer Capacitors 
3 Non-Faradic 
4 Pseudocapacitors 
5 Polymers 

] و 19[ 6الکتروشیمیایی حسگرهاي]، 18]، باتري [13ابرخازن [
، هیدروکسید نیکل به دو  بلورینساختار  براساسباشد. غیره می

]. فاز بتاي هیدروکسید نیکل 20شود [بندي میطبقه  بتاو    آلفافاز  
ساختار است. همچنین، فاز آلفا از  ) هم2Mg(OH)با بروسیت ( 

ها لاي لایهتشکیل شده است که لابه  2Ni(OH)-βهاي موازي  لایه
است که   توجهقابل ]. 21اند [هاي آب اشغال شدهتوسط مولکول

  بتابه فاز  سرعتبه ،تهیه ندیفراناپایدار بوده و اغلب در  آلفافاز 
در بسیاري از کاربردها   کهنیابه باتوجه ]. 22شود [تبدیل می

دارد،   آنهاتوجهی بر عملکرد قابل  ریتأثاندازه و شکل ذرات 
هاي سنتز متنوعی براي تهیه هیدروکسید نیکل استفاده روش
نشانی ]، رسوب23نشانی شیمیایی [توان به رسوباند که میشده

] و غیره 20]، هیدروترمال [25ژل [-]، سل24الکتروشیمیایی [
 اشاره کرد. 

  بار ذخیره  تیظرف  NiOنسبت به    2Ni(OH)  کهنیارغمی عل
و  نییپا يساختار يداریپا لیدلدارد، به يتربالا  يتئور ژهیو

در آن با محدودیت مواجه بالا، انتقال الکترون    یکیمقاومت الکتر
دارد  ینییپا یکیالکتر تیهدا 2Ni(OH)که یمعننیابه ؛است

و بالا   يسازرهیذخمشکل و بهبود عملکرد  نیرفع ا ي]. برا26[
وجود   ینگوناگو يهاروش 2Ni(OH) یکیالکتر تیبردن هدا

 نیو همچن یکیالکتر تیتوان هدایم آنهاکمک دارند که به
  عملکرددست آوردن هب يآن را برا يساختار يداریپا

  ، یکی از راهکارهاي اساسیبهبود داد.  بهتر ییایمیالکتروش
یکل با مواد کردن مواد فعال بر پایه هیدروکسید ن 7کامپوزیت

به انواع مواد کربنی،   توانیم  نیبنیازارساناي الکتریکی است که  
      بسپارهاي هادي و ذرات فلزي اشاره کرد. همچنین، در

از یک بسپار عایق الکتریسیته  ،هاي سنتی ساخت الکترودروش
براي  9چسب  عنوانبه ) PVDF( 8وینیلیدن فلورایدمانند پلی

شود که این اتصال مواد فعال به سطح الکترود استفاده می
بسپار بر روي سطح ذرات فعال نشسته و باعث   دهندهاتصال

توجه  افت قابل  جهیدرنتافزایش مقاومت داخلی الکترود و 
کنندگی انرژي الکترود عملکرد الکتروشیمیایی و قابلیت ذخیره

طور  بهن مواد فعال را تواشود. براي غلبه بر این مشکل میمی

6 Electrochemical Sensor 
7 Composite 
8 Polyvinylidene Fluoride 
9 Binder 
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و بدون استفاده از چسب بر سطح الکترود پوشش داد   میمستق
نشانی  هاي مختلفی نظیر رسوبکه براي این هدف از روش

     و ... استفاده 1نشانی الکتروفورتیکالکتروشیمیایی، رسوب
 .شودمی

در تحقیق حاضر، براي ساخت الکترودهاي ابرخازنی  
اده و کارآمد استفاده شده است که  از یک روش س  ،بدون چسب

روش شیمیایی و مواد فعال به هیلاهیلانشانی مبتنی بر رسوب
باشد. الکترود  اي میگیري از هرگونه تجهیز پرهزینهبدون بهره

یابی شد و عملکرد  هاي مختلفی مشخصهبا روش شدههیته
  ، طورخلاصهبهسازي انرژي آن مورد ارزیابی قرار گرفت. ذخیره
را نشان   شده هیتهالکترود  قبولقابل عملکرد  آمدهدست بهنتایج 

دادند که امیدواري براي استفاده از این روش را در تهیه انواع 
    ها افزایش ها و ابرخازنالکترودهاي بدون چسب در باتري

 دهد.می

 
 روش تحقیق -2

پژوهش، همه مواد اولیه شامل نیترات نیکل، در این 
، استون، کیدریدکلریاس ،X-100 2تریتون هیدروکسید آمونیوم،

از درجه آزمایشگاهی  استفاده موردهیدروکسید پتاسیم  و اتانول
از آب  نیهمچنآلمان خریداري شدند.  3ركبوده و از شرکت مِ

 . شداستفاده  شیحلال در تمام مراحل آزما عنوانبه دوبار تقطیر 

 
 سازي بستر فوم نیکلآماده -1-2

نشانی بر روي بستر، فوم نیکل باید عاري از قبل از لایه
. براي این منظور، ابتدا فوم  هرگونه آلودگی و لایه اکسیدي باشد

برش داده شد؛ زیرلایه پس از  متر سانتی 1در  2ابعاد  نیکل در
 کیدریدکلریاسدر محلول یک مولار  ،مواد شویندهشستشو با 

ور شد تا لایه اکسیدي دقیقه غوطه  10حدود  زمان  مدتبراي 
محلول   در ،پس از شستشو با آب فراوانسطحی زدوده شود و 

ها از سطح حذف شوند.  ها و چربیاتانول قرار گرفت تا آلودگی
گردید تا در خشک  4کندر خشک موردنظرزیرلایه  تیدرنها

نشانی  مرحله بعد نانوذرات هیدروکسید نیکل بر روي آن لایه
 شوند. 

 

 
1 Electrophoretic Deposition 
2 Triton X-100 

 هاسازي محلولآماده -2-2
ذرات هیدروکسید نیکل بر روي  دهی نانو براي پوشش 

زیر است که  صورتبه فوم نیکل احتیاج به تهیه سه محلول 
ي مشخص در این انهابراي زم بیترتبه زیرلایه فوم نیکل 

 شود:ور میها غوطه محلول

که  استوزنی آمونیاك  درصد 1محلول آبی  ،اوّلمحلول  )1
 گیرد.در دماي محیط مورد استفاده قرار می

مولار نیترات نیکل حاوي  درصد 2محلول  ،محلول دوم )2
باشد. براي تهیه این محلول  می  X-100سورفکتانت تریتون  

 آبه را به مقداري آبگرم نیترات نیکل شش 91/2ابتدا 
 5/1بار تقطیر اضافه کرده و پس از انحلال کامل، دو
کنیم و را به محلول اضافه می X-100تریتون  تریلیلیم

رسانیم. می تریلیلیم 50حجم محلول را به  تیدرنها
 گیرد.محلول دوم نیز در دماي محیط مورد استفاده قرار می

  80باشد که تا  بشر سوم حاوي آب دوبار تقطیر خالص می )3
 شود.گرم میدرجه سلسیوس 

 
 رسوب شیمیایی نانوذرات هیدروکسید نیکل -2-3

بستر فوم نیکل توسط   نشانی هیدروکسید نیکل برلایه
  ) صورت 3) تا (1هاي شماره (وري متوالی در محلولغوطه

نشانی شیمیایی را نشان شماتیکی از روند لایه  )1گیرد. شکل (می
در محلول   ،شده، زیرلایه فوم نیکل تمیزطورخلاصهبه دهد. می
ور شده و  ثانیه غوطه  5آمونیاك براي    درصد  1یعنی محلول    اوّل

محلول   ،شود و با تکان دادنسپس از درون محلول خارج می 
شود. سپس الکترود آمونیاك اضافی از روي الکترود گرفته می

  ،ن قرار دارندهاي نیکل در آ بلافاصله به محلول دوم که یون 
هاي نیکل  گیرد تا یونثانیه در آن قرار می  15منتقل شده و براي  

واکنش  ،بر بستر فوم نیکل شدهجذبهاي هیدروکسید با یون
الکترود به بشر   ،تیدرنهاداده و هیدروکسید نیکل رسوب کند. 

ثانیه   15منتقل و براي درجه سلسیوس  80آب خالص با دماي 
 عنوانبه   ،تا اینجا  گرفتهصورتگیرد. مراحل  دیگر در آن قرار می

ها شوند که با تکرار این چرخهیک چرخه در نظر گرفته می
بسته به ضخامت   ،یابد. بنابراینضخامت لایه افزایش می

3 Merck 
4 Oven 
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الکترودها در   تیدرنهاشوند و ها تکرار میچرخه  ،موردنظر
درنظر  ياگونه به ها شوند. تعداد چرخهخشک می کنخشک

گرفته شد که وزن متوسط ماده فعال هیدروکسید نیکل در هر 
نشانی  باشد. رسوب گرمیلیم 4از الکترود حدود  مترمربعی سانت

    هاي زیر خلاصهشیمیایی هیدروکسید نیکل توسط واکنش
 شود:می

 OH 4+O ↔ NH2+ H 3NH +¯                                   )     1(واکنش  

 3Ni(NO(O2+ 6H ¯3+ 2NO 2+O → Ni2.6H2                  )    2(واکنش  

 Ni(OH) ¯+ 2OH 2+Ni →2↓                                )     3(واکنش  

    اتفاقات زیر رخ  بیترتبه در این سه مرحله  درواقع
بر  اوّلهاي هیدروکسید در مرحله دهد که شامل جذب یونمی

)؛ جذب یون نیکل 1روي سطح فوم نیکل طبق واکنش شماره (
 رسوبِ   ،درادامه) و  2بر روي سطح الکترود طبق واکنش شماره (

  )3درجاي هیدروکسید نیکل در همان محل طبق واکنش شماره (
نیافته  زدودن ذرات شل و اتصال) 1طبق شکل شماره ( .باشدمی

انجام  در مرحله سوم  ،رمقطوري در آببه زیرلایه در اثر غوطه 
 تا فقط ذرات متصل در هر مرحله باقی بمانند.شود می

 

 
 نشانی نانوذرات هیدروکسید نیکل بر بستر فوم نیکلرسوب ندیفرا شماتیکی از  .1شکل 

 

 کترود هیدروکسید نیکللیابی امشخصه -4-2
با استفاده از    شده   جادیا و ساختاري پوشش    1فازي   تحلیل 

MPD PRO -X'Pert-مدل ( ،)XRD( 2پراش اشعه ایکس

PW3040/60(   و با زاویه روبشیθ2    درجه انجام شد.    80تا    5از
 با استفاده از  کلین دیدروکسیهماده فعال  ییایمیساختار ش

 ساخت شرکت )FTIR( 3قرمزمادون  هیفور لیتبد یسنجفیط
  شناسیریختهمچنین، قرار گرفت.  یمورد بررس 4بروکر 

توسط میکروسکوپ الکترونی روبشی    شده  هیتهسطحی الکترود  
  XMU-MIRA3 TESCANمدل  )SEM-FE( 5نشر میدانی
 ارزیابی شد. 

 
1 Phase Analysis 
2 X-Ray Diffraction 
3 Fourier-Transform Infrared Spectroscopy 
4 Bruker 

 رودتبررسی الکتروشیمیایی الک -2-5
بررسی کارایی الکتروشیمیایی الکترود ابرخازنی در  

گالوانواستات  -الکترودي دستگاه پتانسیواستاتسیستم سه
هاي ولتامتري با استفاده از روش )6(ساخت شرکت اُتولب

جریان ثابت انجام شد که در آن از  8و شارژ/تخلیه  7ايچرخه
  بیترتبهو پلاتین    (Ag/AgCl)الکترود استاندارد نقره/نقره کلرید  

الکترود مرجع و کمکی بهره گرفته شد. همچنین،  عنوانبه 
الکترود کاري مورد استفاده قرار  عنوانبه  شده هیتهالکترود 

مولار هیدروکسید   6محلول آبی    ، گرفت. الکترولیت مورد استفاده
اي، در  ولتامتري چرخه يآزمونهاپتاسیم در دماي اتاق بود. 

5 Field Emission Scanning Electron Microscopy 
6 Autolab 
7 Cyclic Voltammetry 
8 Galvanostatic Charge/Discharge 
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 ثانیه در بازه پتانسیلبر    ولتیلی م  50تا    5روبش پتانسیل    يهانرخ
انجام   Ag/AgClولت نسبت به الکترود مرجع  )7/0(تا  )-1/0(

ي ثابت مختلف  انهاشارژ/تخلیه در چگالی جری  يآزمونهاشدند.  
گیري شدند. ظرفیت ویژه  آمپر بر گرم اندازه 10و  5، 2، 1

) Δtبا استفاده از زمان تخلیه ( شده هیتهالکترودهاي ابرخازنی 
تخلیه) الکتروشیمیایی -هاي تخلیه در آزمون شارژ (مطابق منحنی
 بدست آمدند.  ) 1(مطابق معادله 

 

 C = i ∗ ∆t                                                    )          1معادله  (
m ∗ ∆V

 
 

 (i)گرم،  بر  فاراد برحسب  خازن  ویژه  ظرفیت   (C)  ، رابطه  نیدراکه  

وزن ماده فعال برحسب   (m)آمپر،  برحسب تخلیه جریان
 ].27ولت است [ برحسب پتانسیل  بازه )∆ (Vو  گرمیلیم

 

 نتایج و بحث -3
 یابی الکترود هیدروکسید نیکلمشخصه -1-3

بر سطح فوم  شده دادهساختار فازي لایه نازك پوشش 
 )2(نیکل با استفاده از پراش اشعه ایکس بررسی شد. شکل 

از سطح فوم نیکل بدون پوشش و   ایکسالگوي پراش اشعه 
طور که در این  دهد. همان را نشان می  شده  هیتههمچنین الکترود  

هاي مربوط به نیکل  قلهاز  نظرصرف شود، می شکل ملاحظه
مربوط به صفحات   بیترتبه  شدهمشخص هاي قله خالص، سایر 

         ) 111( و )110)، (102)، (101)، (100)، (001(بلورین 
  14-117با شماره کارت  شده مشخصهاي قله باشند. می

            که مربوط به فاز بتاي هیدروکسید نیکل  دارند تمطابق
)2Ni(OH)-β 28باشد [می 1هگزاگونال بلورین ) با ساختار  .[

شود که این فاز خالص است و فاز آلفاي همچنین، مشاهده می
 خورد.چشم نمیهیدروکسید نیکل به

، از شده هیتهبررسی ساختاري بیشتر الکترود  منظوربه 
استفاده شد. شکل    (FTIR)ریه  فو انتگرال  قرمزمادونسنجی  طیف

شده از سطح  از پوشش خراشیده آمدهدستبه  FTIRطیف  )3(
موجود در عدد   قلهمطابق نمودار، دهد. نیکل را نشان میفوم 

  يهاگروه یمربوط به ارتعاش کشش  cm 3643-1موج 
در  عیوس نواراست.  یدروژنیهریغ وندی) پOH-( لیدروکسیه

   کششی  ارتعاش یجذب قلهبه  cm 3559-1حدود  عدد موج

 
1 Hexagonal 
2 Aromatic Ether 

آب   يهامولکول حاصل از قرار گرفتن  لیدروکسیه يهاگروه
نسبت داده   کلین دیدروکسیساختار ه ياهیلانیب يواقع در فضا

 cm 1627-1در عدد موج  شده مشاهده  قلههمچنین، شود. یم
    نیآب موجود در ب يهامولکول خمشیمربوط به ارتعاش 

  موج  اعداد در ییهاقله]. 29است [ کلین دیدروکسیه يهاهیلا
-مستقر  يهاونیبه ارتعاش  cm 1384-1 و 1480

3NO  نسبت  
 از ترکوچککه عدد موج  یینوارها ]. 30و  29د [نشومی داده

1-cm 1000  دارند به ارتعاشO-Ni  وOH-Ni شوند  یمربوط م
به   cm 1101-1و  1301ي هادر عدد موج ی]. جذب سطح29[

  شتریب ی]. با بررس31و  29د [نشویربط داده م 2آروماتیک اتر 
و   2959ي هاموجود در عدد موج  ينوارها، FTIR يهافیط
1-cm 2878  ی پیوندکششارتعاش  لیدلبه بیترتبه H-C   در

نشان    FTIR  ج ی]. نتا32اند [شده  جادیا  - 2CHو    -3CH  يهاگروه
ذرات سطح نانوبه  )Triton X-100(رفکتانت ودهند که سیم
وجود   به دست آمده، جینتا .استمتصل شده  کلین دیدروکسیه

     اثبات  را تراتینو  لیدروکسی ه يهاونی ،آب يهامولکول
 .کنندمی

 

 
الکترود  اشعه ایکس فوم نیکل خالص والگوي پراش  .2شکل 

 هیدروکسید نیکل 
 

 شده هیتهسطحی الکترود  شناسیریختبررسی  منظوربه 
  شده دادهو همچنین نحوه توزیع اندازه ذرات ماده فعال رسوب 

 ریتصاوهاي میکروسکوپی انجام شد. بر سطح الکترود، بررسی
از فوم    )FESEM(  3یدانیم  لیگس  یروبش  یالکترون  کروسکوپیم

3 Field Emission Scanning Electron Microscopy 
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  کل ین دیدروکسیشده با هیدهپوشش  کلیخالص و فوم ن کلین
 . اندنشان داده شده )4(مختلف در شکل  يها ییدر بزرگنما

 

 
 نانوذرات هیدروکسید نیکل  FTIRطیف  .3شکل 

 
 

 
 

 

 
 

 
تصاویر میکروسکوپ الکترونی روبشی از سطح (الف) فوم  .4شکل 

هاي هیدروکسید نیکل در  ورقهد) نانو-ج-نیکل خالص و (ب
 هاي مختلفبزرگنمایی

 
مشخص است، فوم نیکل    یخوببه که از تصاویر    طورهمان

داراي ساختاري متخلخل و منظم بوده الف) -4(شکل خالص 
سازي  بستري بسیار مناسب براي کاربردهاي ذخیره عنوانبه که 

ساختار متخلخل   زیرا ؛انرژي الکتروشیمیایی شناخته شده است
  شود. همچنین، هاي الکترولیت میآن سبب تسهیل جابجایی یون

 کرده رسوبماده فعال هیدروکسید نیکل  کهشود مشاهده می
و    يبعدسه متخلخل    شناسیریخت  يدارا  ، د))-ج -(ب  4(شکل  
  آنهااند و افتهی ش یآرا یخوببهکه  است  لگُبه  هیشب يساختار

اند که یکدیگر تقاطع یافتهبا هایی هستند که متشکل از نانوورقه
جلوگیري کرده و سبب حفظ و   آنها ناین خود از آگلومره شد
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شود.  می آنها يبعدسه متخلخل و  1شناسی ریختپایداري 
داراي مزایاي زیادي  آمدهدستبه  يبعدسهساختار متخلخل 

 بههاي الکترولیت  که یون  دلیل  اینبه  ؛باشدذخیره بار می  جهتبه 
سبب   جهیدرنتتوانند به سمت ماده فعال نفوذ کرده و می یآسان

افزایش  ،تیدرنهاد. ناستفاده مفید الکتروشیمیایی شوافزایش 
دلیل به شده هیتهدهی الکترود و بهبود نرخ جریان ظرفیت ویژه

 ].29مورد انتظار است [ ،شده  جادیا فردمنحصربه ساختار 
    

 

بررسی عملکرد الکتروشیمیایی الکترود هیدروکسید  -2-3

 نیکل

عملکرد الکتروشیمیایی الکترود بدون چسب هیدروکسید 
اي و  ولتامتري چرخه يآزمونها با استفاده از شده ه یتهنیکل 

 6الکترودي با الکترولیت  شارژ/تخلیه جریان ثابت در سیستم سه
 يولتامتر  منحنی  )5مولار هیدروکسید پتاسیم ارزیابی شد. شکل (

  10ل را در نرخ روبش  الکترود هیدروکسید نیک  )CV(  2ياچرخه
شود،  طور که ملاحظه میدهد. هماننشان میولت بر ثانیه میلی

در    بیترتبه اکسایش و کاهش است که    قله ولتاموگرام داراي دو  
ولت نسبت به الکترود استاندارد   15/0و  0/ 38ولتاژ حدود 

Ag/AgCl هاي  ها به واکنشقلهاند. وجود این ظاهر شده
شوند که مشخصه رفتار اکسایش/کاهش نسبت داده میفارادیک  

هاي قلههاي الکتروشیمیایی است. این خازنشبه  سازوکارو 
پذیر هیدروکسید  فارادیک به تبدیل الکتروشیمیایی و برگشت

     ) مربوط 4هیدروکسید نیکل مطابق واکنش (نیکل به اکسی
 ]:34و   33شوند [می

 

 O + e2+ OH¯ ↔ NiOOH + H 2Ni(OH)¯           ) 4(واکنش 
 

 
در نرخ روبش   2Ni(OH)اي الکترود ولتامتري چرخه منحنی .5شکل 

1-mV s 10 

 
1 Morphology 
2 Cyclic Voltammetry 

الکترود  یخازنعملکرد شبه شتربررسی بی منظوربه 
هیدروکسید نیکل و همچنین محاسبه ظرفیت ویژه الکترود، 

ي  انهاهاي شارژ/تخلیه جریان ثابت در نرخ جریگیرياندازه
طور که در  انجام شدند. همان  آمپر بر گرم  10و    5،  2،  1مختلف  
هاي شارژ/تخلیه است، همه منحنی  مشاهده  قابل لف)  ا-6شکل (
در هر دو قسمت   3هاي مختلف داراي ناحیه ولتاژ پایا در نرخ

هاي اکسایش/کاهش  قلهباشند که متناسب با شارژ و تخلیه می
خازنی الکترود بیانگر رفتار شبه   مجدداًبوده و    CVهاي  در منحنی

 است.  شده تهیه
الکترود هیدروکسید  4دهیبراي درك بهتر قابلیت جریان

شده، ظرفیت ویژه الکترود در نرخ   نیکل بدون چسب تهیه
) محاسبه شد که نتایج 1ي مختلف با استفاده از معادله (انهاجری

با   که شودمیمشاهده اند. ب) نشان داده شده-6در شکل (
که این   ابدییالکترود کاهش م  تیظرف  ه،یتخل  انینرخ جر  شیافزا

خازنی مشاهده شده است و  موضوع در همه الکترودهاي شبه
هاي الکترولیت به سمت دلیل عدم فرصت کافی براي نفوذ یونبه

کاهش استفاده الکتروشیمیایی از   ،جهیدرنتماده فعال الکترودي و  
  باوجوداست که  محاسبهقابل  رحالهبه  ؛ماده الکترودي است

ظرفیت  آمپر بر گرم،    10به    1برابري جریان تخلیه از    10افزایش  
کاهش   دهندهنشانکاهش یافته که فاراد بر گرم  305به  767از 
ساختار متخلخل   بهباتوجه درصدي ظرفیت ویژه است.  2/60

دلیل هدایت انتقال بار الکتریکی به ندیفراالکترود، ضعف 
تواند مسئول این کاهش الکتریکی پایین هیدروکسید نیکل می

 ].35ظرفیت باشد [
 

 

3 Voltage Plateau 
4 Rate Capability 
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ي مختلف؛ (ب) انها(الف) نمودارهاي شارژ/تخلیه در جری .6شکل 

 ي مختلفانهاروند تغییرات ظرفیت ویژه الکترود در چگالی جری

 
 الکترودهاي ذخیره 1ايعملکرد چرخه کهن یا بهباتوجه 

 آنها کننده انرژي یک معیار کلیدي براي کاربردهاي عملی 
اي الکترود بدون چسب  شود، پایداري چرخهمحسوب می

آمپر بر گرم  5در نرخ شارژ/تخلیه  شده هیتههیدروکسید نیکل 
نشان داده    )7چرخه ارزیابی شد که نتایج در شکل (  1000براي  
ظرفیت ویژه   ،شده  هیته، الکترود  آمده  دستبه اند. طبق نتایج  شده
دهد که بیانگر  چرخه نشان می  1000را پس از    فاراد بر گرم   405

 . باشدیمدرصد  6/90ابقاي ظرفیت بسیار خوب 
 

 
اي الکترود هیدروکسید نیکل در  نمودار پایداري چرخه .7شکل 

 A g 5-1چگالی جریان 

 

 يریگجهینت -4
 دیروش جد کیبا  کلی ن دیدروکسیه ،حاضر  تحقیقدر 

 
1 Cycle Performance 

هاي استفاده از چسب بدون لایه وبهیی لایهایمیش نشانیرسوب
و   شد یدهپوشش جریان فوم نیکل کننده جمع يبر رو نارسانا 

و همچنین عملکرد  شناسیریختیابی ساختاري و مشخصه
مورد بررسی قرار   دقّتبه  شده هیتهسازي انرژي الکترود ذخیره

آمیز فاز بتاي  رسوب موفقیت دهندهنشان  ، گرفت. نتایج
متشکل از  يبعدسه هیدروکسید نیکل با ساختاري متخلخل و 

فاراد بر   767بود که ظرفیت ویژه بالاي  دهیتندرهمهاي نانوورقه
دهد. همچنین، نشان میآمپر بر گرم  1را در نرخ جریان گرم 

 6/90اي خوب با ابقاي ظرفیت  داري چرخهپای  شده  هیتهالکترود  
،  تیدرنهاداد.    ارائهچرخه شارژ و تخلیه    1000درصد را پس از  

براي تهیه  شده ارائهدهند که روش نشان می آمده دستبه نتایج 
در ساخت سایر   يادوارکنندهیام صورتبه تواند الکترود می

 یرد.الکترودهاي ابرخازنی و باتري مورد استفاده قرار بگ
 

 يسپاسگزار -5
شاهرخی شهرکی  محمدجوادمهندس از آقاي 

 . شودسپاسگزاري می
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 Abstract     In the current research, Nd2(Fe,Co)14B hard magnetic nanoparticles were synthesized through the 
reduction diffusion process. For this purpose, Nd(Fe1-xCox)B oxide powders for x = 0.05, x = 0.3, and x = 0.5 
were heat-treated once in hydrogen atmosphere (H2) and once in the reduction diffusion process using calcium 
hydride (CaH2). The phase analysis and chemical composition of the resulting Nd-Fe-Co-B powders were 
identified by X-ray diffraction and X-ray energy dispersive spectroscopy. The morphology and magnetic 
properties of the synthesized powders were investigated using a field emission scanning electron microscope, 
transmission electron microscope, and vibrating sample magnetometer. The results demonstrated that oxide 
powders reduced with hydrogen gas were characterized by a soft magnetic character due to the formation of the 
bcc-FeCo magnetic phase. However, oxide powders reduced via reduction diffusion exhibited hard magnetic 
characteristics due to the direct diffusion of NdH2, Fe, Co, and B phases as well as the production of 
Nd2(Fe,Co)14B hard magnetic phase. The Nd2(Fe,Co)14B particles were rinsed with water and dilute acetic acid 
to eliminate the byproducts (CaO) formed during the reduction diffusion process. Followed by washing, 
coercivity dropped due to the formation of the Nd2Fe14BHx soft magnetic phase; however, saturation 
magnetization rose due to the elimination of the non-magnetic CaO phase from the final production. 
 

   https://doi.org/10.30501/jamt.2022.360350.1242              URL: https://www.jamt.ir/article_159380.html 
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1. INTRODUCTION 

Among the magnetic materials, ferromagnetic          
Nd-Fe-B has received a great deal of attention as a 
potential candidate for high performance permanent 
magnets owing to its high saturation magnetization (Ms 
= 16 kG) and near-ideal maximum energy product value 
((BH)max = 14 MGOe) [1]. However, use of Nd-Fe-B 
magnets in high temperature applications is limited due 
to their low temperature (Tc) (310 °C) [2]. Until now, 
large-scale physical techniques such as mechanical 
alloying and melt spinning processes have been widely 
used to synthesize Nd-Fe-B permanent magnets. 
However, the cost of producing Nd-Fe-B magnets using 
metallurgical methods is extremely expensive due to the 
use of high-purity raw materials and high energy 
consumption. In addition, the final products of these 
common fabrication processes are of limited utility due 
to their constrained grain size, uncontrolled 
morphology, and broad particle size distribution [3]. To 
overcome the disadvantages of powder metallurgy 
methods, implementation of the chemical methods for 
the synthesis of nanoparticles of Nd-Fe-B permanent 
magnets can be a good solution. Due to the large 
negative reduction potential of neodymium (Nd), it is 
difficult to simultaneously reduce Nd3+ (−2.43 eV) and 

transition metals Fe3+ (−0.44 eV). As a result, one 
method to consider applying is reduction diffusion (RD) 
[4]. In the reduction diffusion method, Nd-Fe-B oxide 
particles are first chemically synthesized and then, the 
magnetic Nd2Fe14B phase is formed by mixing the oxide 
powders with the reducing agents calcium hydride 
(CaH2) or calcium (Ca) and performing the reduction 
process at high temperature in a controlled atmosphere. 
Considering that the Tc temperature of Nd2Fe14B can 
increase by substituting cobalt with iron, this study aism 
to investigate the impact of this substitution on the 
microstructure and magnetic characteristics of the 
Nd2(Fe,Co)14B nanoparticles synthesized through the 
reduction diffusion process. 
 
2. MATERIALS AND METHODS 

In the present reaserch, NdCl3.6H2O, FeCl3.6H2O, 
CoCl2.6H2O, and boric acid were utilized as the sources 
of Nd, Fe, Co, and B, respectively, for the synthesis of 
Nd2(Fe, Co)14B nanoparticles. Further, citric acid and 
ethylene glycol were used as the crosslinking agents and 
solvents. The Nd–Fe-Co–B oxide powders were 
prepared by the modified Pechini type sol-gel method. 
Further details of the synthesis of Nd-Fe-Co-B oxide 
powders were fully explained in our previous work [5]. 
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In this study, Nd2(Fe1-xCox)14B nanoparticles were 
synthesized by mixing Nd–Fe-Co–B oxide powder with 
1:1 wt % of the reducing agent CaH2 (95 %, Sigma 
Aldrich) and annealing at 800 °C for two hours in 
vacuum at the increasing rate of 10 °C/min. Then, the 
resulting magnetic product was washed several times 
with water and acetic acid was diluted in order to remove 
the by products (CaO). 
 
3. RESULTS AND DISCUSSION 

The XRD patterns of the Nd(Fe1-xCox)B oxide 
samples for x = 0.05, x = 0.3, and x = 0.5 as well as the 
oxide sample with 0.3 mol cobalt reduced by the RD 
process are shown in Figure 1 (a) and (b), respectively. 
It is acknowledged that the oxide samples contain the 
phases of Fe2O3, NdFeO3, NdBO3, and Co3O4 which will 
be transformed into the Nd2(Fe,Co)14B hard magnetic 
phase followed by reduction diffusion. As depicted in 

the XRD pattern in Figure 1 (b), in addition to the main 
magnetic phase Nd2(Fe,Co)14B, some byproducts such 
as CaO and Ca(OH)2 were formed that must be removed 
from the final product through the washing process. The 
application of washing process has a significant impact 
on the magnetic properties of the powders obtained from 
the reduction diffusion procedure. Figure 2 (a) and (b) 
show the magnetic characteristics of Nd2(Fe1-x,Cox)14B 
nanoparticles for x = 0.3 before and after washing, as 
confirmed by the VSM analysis. It is clear that after 
washing, the coercivity (Hc) of the synthesized 
nanoparticles dramatically decreases while the 
saturation magnetization (Ms) significantly increases. 
The decrease in the value of Hc after washing is 
attributed to the formation of the soft magnetic phase 
Nd2Fe14BHx while the increase in the value of Ms is 
caused by the removal of non-magnetic phases CaO and 
Ca(OH)2 [6]. 

 

 
Figure 1. XRD patterns of (a) Nd(Fe1-xCox)B oxide samples for x = 0.05, x = 0.3, and x = 0.5 and (b) Nd(Fe1-xCox)B oxide sample 

for x = 0.3 reduced by the RD process 
 
 

 
Figure 2. VSM curves of Nd2(Fe1-x,Cox)14B nanoparticles for x = 0.3 before and after washing 
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4. CONCLUSION 

In the current research, Nd2(Fe,Co)14B nanoparticles 
were prepared by Reduction Diffusion (RD) from       
Nd-Fe-Co-B oxide powders synthesized using the 
Pechini sol-gel method. The final product was washed 
with a mixture of water and dilute acetic acid to remove 
the CaO and Ca(OH)2 byproducts. After the washing 
process, the values of coercivity (Hc) and saturation 
magnetization (Ms) decreased and increased, 
respectively. 
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 24/07/1401: شده  اصلاح نسخۀ افتیدر

 1401/ 08/ 01علمی:  پذیرش 

سنتز   احیاي نفوذي فرایند طریق به B14)xCox-1(Fe2Nd مغناطیسی سخت تحقیق حاضر، نانوذرات در     هدیچک 

در  بار یک ،x = 0/ 5 و x ،3 /0 = x = 05/0ازاي مقادیر به BxCox-1Nd(Fe(. براي این منظور، پودرهاي اکسیدي شدند
)، عملیات  2CaHهیدرید کلسیم ( با استفاده از  احیاي نفوذي،وسیله فرایند ه بار دیگر ب و )2H(  اتمسفر هیدروژن

و   یکس پراش پرتو ا استفاده از  باحاصل  Nd-Fe-Co-Bو ترکیب شیمیایی پودرهاي  آنالیز فازي . شدند حرارتی 
وسیله به  شده  پودرهاي سنتز  یسیو خواص مغناط  شناسیریخت   شد.  انجام  یکسپرتو ا  يانرژ  یپراکندگ  سنجییف ط

  نوسانی نمونه  سنجشمغناطدستگاه و   عبوريمیکروسکوپ الکترونی گسیل میدانی،   میکروسکوپ الکترونی روبشی 
علت تشکیل  به   ،با گاز هیدروژن   احیاشدهکه پودرهاي اکسیدي    نشان داد   آمدهدست هب. نتایج  مورد بررسی قرار گرفت

با فرایند  احیاشده. اما پودرهاي اکسیدي مشخص شدندماهیت مغناطیسی نرم بوسیله ، bcc-FeCoفاز مغناطیسی 
  مغناطیسی سختفاز  همچنین تولید و  Bو  2NdH ،Fe ،Co یم فازهايمستق نفوذعلت به  احیاي نفوذي، 

B 14(Fe,Co)2Nd، ذرات مغناطیسی سخت از خود نشان دادند. خواصB 14(Fe,Co)2Nd   با آب و اسید استیک رقیق
از بین بروند. بدنبال   احیاي نفوذيشده در طول فرایند  تولید  )CaO(محصولات جانبی  تا  وشو داده شدندشست 

علت  مغناطش اشباع به ؛ اماکاهش یافت xBH14Fe2Ndفاز مغناطیسی نرم علت تشکیل به شستشو، نیروي وادارندگی 
 . افزایش یافت محصول نهاییاز  CaOحذف فاز غیرمغناطیسی 

 

   https://doi.org/10.30501/jamt.2022.360350.1242       URL: https://www.jamt.ir/article_159380.html 

 : هادواژهیکل
 ، NdFeCoBانوذرات ن

 ،نفوذي ياحیا
 ،خواص ریزساختاري

 خواص مغناطیسی

 

 مقدمه -1
زمان  هم 1984در سال  Nd-Fe-Bرباهاي دائمی نوع آهن

کشف   ]2[ژاپنی  یو شرکت ]1[توسط شرکت جنرال موتور 
خت  توان نسل سوم مواد مغناطیسی س رباها را میشدند. این آهن 

      رباهاي دائمشده در آهن در نظر گرفت. مواد اولیه استفاده

 
 

1 Saturation Magnetization 
2 Maximum Product Energy 

Nd-Fe-B رباهاي آهن ازSmCo  3[ است تر تر و فراوانارزان[  .
  ) kG  16(  بالا  1اشباع   مغناطش  شتندا  دلیلبه ،  B-Fe-Nd  آلیاژهاي

  رباها، در بین تمام آهن  ،)MGOe  14(  2تولید بالا  يانرژبیشینه    و
خوب  ییبا کارا یدائم يرباهاآهن ساخت  يبرامناسب  یانتخاب

رباها در کاربردهاي  این آهن   ،. به همین دلیل]4[روند  به شمار می 
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تبدیل انرژي (موتورها، بلندگوها و ژنراتورهاي الکتریکی)، لوازم 
هاي ونقل، تجهیزات پزشکی، فناوري صنایع حملخانگی، 

هاي  هاي بادي و ماشین زیست مثل توربیندار محیطدوست 
رباهاي  . اما استفاده از آهن]5[ دارند ايگسترده کاربردهیبریدي 

B-Fe-Nd 1ريعلت دماي کوبه  ،در کاربردهاي دما بالا )cT  (
  رو است)، با محدودیت روبه درجه سلسیوس  310 ها ( پایین آن

 یکیمتالورژ يهاعمدتاً با روش  Nd-Fe-Bیاژهاي امروزه آل. ]6[
هاي و روش  ]7[یکی) مکان یاژسازي آلپودر (ژي رمتالومانند 

از  شوند.یم تولید ]8[سریع سردکردن (ذوب ریسی چرخشی) 
است که  ینا رپود يمتالورژ يهامشترك روش يهایژگیو

 شوند.میاستفاده  یهعنوان مواد اولفلزات با خلوص بالا به 
به   ،ايعلت فرایند تولید چندمرحلهبه  ،هادر این روش  ،همچنین
هاي است که باعث افزایش هزینه یازن  و زمان زیاد يانرژصرف 

هاي شیمیایی براي سنتز استفاده از روش .]9[ شود تولید می
تواند راهکار مناسبی براي غلبه بر  رباهاي دائم مینانوذرات آهن 
هاي شیمیایی روش هاي متالورژي پودر باشد، زیرامعایب روش

پذیري مطلوبی یندهایی پایین به بالا و داراي انعطافاعموماً فر
ساختار و   آیدبه دست می هاروش  این به  ی که. محصولهستند

 ،ترکیب شیمیایی همگن و یکنواختی خواهد داشت. همچنین
توان وارد ترکیب شیمیایی این راحتی میعناصر آلیاژي را به

هاي شیمیایی، مواد اولیه معمولاً روش رباها کرد. در آهن
تفاوت  قیمت یا اکسیدهاي فلزي هستند. اما  هاي فلزي ارزان نمک

) 0E=  -44/0(  آهن  فلز واسطه  ینب  اکسیداسیون-احیا   یلپتانس  یادز
این  زمان هم احیاي )،0E= -43/2نئودیمیم ( یخاک نادر و فلز 
 یلتبد مشکلی بزرگبه هاي سنتز شیمیایی در روشرا فلزات 

با معرفی    Nd-Fe-Bپیشرفت در سنتز شیمیایی    . ]10[کرده است  
،  احیاي نفوذي. در روش  است) همراه  RD(  2احیاي نفوذيروش  

به روش شیمیایی سنتز و  Nd-Fe-Bنخست ذرات اکسیدي 
 احیاکنندهکردن پودرهاي اکسیدي با عامل با مخلوط ،سپس

 )، فاز مغناطیسیCa) یا کلسیم (2CaHهیدرید کلسیم (

B14Fe2Nd  کلسیم نسبت  احیاي نفوذيدر روش  شود.  تولید می ،
 میل بیشتري )- Ca ،eV 87/2ا اکسیژن (به واکنش بنئودیمیم به 

عناصر نادر خاکی   احیايتوان از آن براي دارد و بنابراین می
توان با  را می  Nd-Fe-Bکه اندازه ذرات جاییاستفاده کرد. ازآن

 
1 Curie Temperature 
2 Diffusion Reduction (RD) 

ماده اکسیدي تغییر داد، ساختار نانوبلوري  تغییر اندازه پیش
ماده قرار  پیششدت تحت تأثیر اندازه ذرات مواد موردنظر به 

با کنترل ریزساختار و خواص مغناطیسی پیش  ،دارد. بنابراین
سازي شیمیایی و با استفاده از روش آماده  ،هاي اکسیديماده 

با  B14Fe2Ndتوان فاز مغناطیسی سخت ، می RDروش  سپس
احیاي روش    ،در حال حاضردست آورد.  ه  خواص موردنظر را ب

حجم تولید  تر است وهزینههاي دیگر کمروش از نفوذي
  جايبهکه جانشانی کبالت  . با توجه به این]11[  دارد  تريمناسب

شود، در  cTتواند باعث بهبود دماي می B14Fe2Ndآهن در 
آهن روي خواص  جايبهتأثیر جانشانی کبالت  ،تحقیق حاضر

تولیدشده  B14(Fe,Co)2Ndریزساختاري و مغناطیسی نانوذرات 
 شود.بررسی می احیاي نفوذيبه روش 

 
 روش تحقیق -2
 هادستگاه مواد اولیه و  -2-1

)،  O2.6H3NdClآبه (شش  میمینئودکلرید  در این تحقیق،  
آبه  )، کلرید کبالت ششO2.6H3FeClآبه (کلرید آهن شش

)O2.6H2CoCl ،(اسید سیتریک تک) 7آبهO8H6C  اتیلن ،(
)، هیدرید کلسیم 3BO3H)، اسید بوریک (2O6H2Cگلیکول (

)2CaH) اسید استیک ،(COOH3CH شده زدایییون)، آب
)O2H درصد با نشان   99) و گاز هیدروژن با خلوص بالاي

.  شدندعنوان مواد اولیه استفاده تجاري مرك و آلدریچ به

 Brukerمدل() XRD( ایکس پرتوسنج پراشهاي آزمون

D8ADVANCE powder diffractometer،( یکروسکوپ م

)  SEM 950, Carl Zeissی نشر میدانی (مدل روبش یالکترون

 ، )EDAX( 3ایکس سنج پراش انرژيطیفمجهز به 
  )، Hitachi H-7000عبوري (مدل  یالکترون یکروسکوپم

 Lakeshore) (مدلVSMنوسانی (نمونه سنج دستگاه مغناطش 

) براي تعیین مشخصات فازي، ریزساختاري و مغناطیسی   7400
 .رفتندپودرهاي سنتزشده به کار 

 
 Nd-Fe-Co-Bهاي مغناطیسی سنتز نمونه -2-2

3 Energy Dispersive X-Ray 
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به روش  BxCox-1NdFeسنتز پودرهاي اکسیدي  -2-2-1

 ژل پچینی–سل
، ابتدا   Nd-Fe-Co-Bسنتز پودرهاي مغناطیسیمنظور به 

     ، x = 05/0ازاي مقادیر به  BxCox-1NdFeپودرهاي اکسیدي 
3/0 = x 5/0 و = x، آماده  ژل پچینی -روش سل  با استفاده از

شدند. براي این کار، ابتدا مقادیر استوکیومتري از 
O2.6H3NdCl،O 2.6H3FeCl ،O2.6H2CoCl  3وBO3H   در آب

 اسید محلولی از ترکیب ،شده حل شدند. سپسزدایییون
با نسبت برابر تهیه شد. نسبت محلول  سیتریک و اتیلن گلیکول 

هاي کلریدي دو به نمک به محلول اسید سیتریک/اتیلن گلیکول 
شده با یکدیگر مخلوط شدند   دو محلول آماده   شد.  یک انتخاب

درجه   85 ساعت روي همزن مغناطیسی در دماي 3مدت و به 
رنگ به دست  تا یک رزین مرطوب سیاه  قرار گرفتندسلسیوس 

 200ساعت در دماي    24مدت  آمده بهدسته آید. رزین مرطوب ب
در آون قرار داده شد تا به یک ژل خشک درجه سلسیوس 

اسفنجی تبدیل شود. ژل خشک خرد شد و در کوره تیوبی در  
درجه سلسیوس   800ساعت در دماي  2مدت اتمسفر هوا به 

تبدیل  Nd-Fe-Co-Bحرارت داده شد تا به پودرهاي اکسیدي 
ازاي مقادیر سنتزشده به  BxCox-1NdFeهاي اکسیدي  شود. نمونه 

5/0 ،3/0 ،05/0 = x  1صورت ه ب ترتیببهO-S ،2O-S  3وO-S  
گذاري شدند. جزئیات فرایند سنتز پودرهاي اکسیدي در کار نام 

 . ]12[طور کامل توضیح داده شده است ه قبلی ما ب
 
در اتمسفر    BxCox-1NdFeاکسیدي  احیاي پودرهاي    -2-2-2

 H)2(هیدروژن 

، بررسی 2Hدر اتمسفر    ،پودرهاي اکسیدي  احیايهدف از  
است. براي    B14(Fe,Co)2Ndامکان تشکیل فاز مغناطیسی سخت  

آمده از دست هب  BxCox-1NdFe اکسیدياین منظور، پودرهاي 
با گاز هیدروژن قرار   احیاژل پچینی تحت فرایند -روش سل 

  و x ،3/0 = x = 05/0 ترکیببا  پودرهاگرفتند. در این فرایند، 
5/0 = x  2در اتمسفرH  درجه  800ساعت در دماي  2مدت به

تحت عملیات حرارتی قرار گرفتند. نرخ گرمایش  سلسیوس 
°C/min 10  و فشار گاز هیدروژن mTorr7 هاي  نمونه  .بود

                   ازاي مقادیربه H)2(در اتمسفر  شده احیااکسیدي 
5/0 ،3/0 ،05/0 = x  1صورت ه ب ترتیببهH-S ،2H-S  3وH-S  

 گذاري شدند.نام 

احیاي به روش  B14(Fe,Co)2Ndسنتز فاز مغناطیسی  -2-2-3

 )RD( نفوذي

، پودرهاي  B14(Fe,Co)2Ndمنظور سنتز نانوذرات به 
هیدرید کلسیم  احیاکننده) با عامل S-Oهاي اکسیدي (نمونه

)2CaHدرجه   058مخلوط و در دماي  ،)، در نسبت وزنی برابر
ساعت با نرخ   2مدت به orrT 4-10 در کوره با خلأسلسیوس 
قرار گرفتند.  احیاي نفوذيتحت عملیات  C/min 10°گرمایش 

چندین مرتبه با آب و اسید محصول مغناطیسی حاصل  ،سپس
  ، )CaOمنظور حذف محصولات جانبی (به ،استیک رقیق

 احیاي نفوذيبا فرایند  شده    هاي تولیدنمونه   وشو داده شد.شست 
     ،1D-Sصورت ه ب ترتیببه  x = 05/0، 3/0، 5/0ازاي مقادیر به 

2D-S   3وD-S گذاري شدند.نام 
 

 نتایج و بحث -3
یابی پودرهاي اکسیدي و پودرهاي اکسیدي مشخصه  -1-3

 )2Hدر اتمسفر هیدروژن ( احیاشده
را نشان   S-Oهاي نمونه XRD(الف) الگوهاي  1شکل 

،  3O2Fe ،3NdFeOهاي اکسیدي از فازهاي دهد. نمونه می

3NdBO  4 وO3Co  (ب)   1شکل  ،اند. همچنینتشکیل شده
 XRD دهد. الگويرا نشان می S-Hهاي نمونه XRDالگوهاي 
، علاوه بر فازهاي S-Oهاي در مقایسه با نمونه ،هااین نمونه

3NdFeO  3وNdBOامل ، شFeCo-bcc )-003-ICCD #04

و  3O2Feفازهاي  احیاياثر بر FeCo-bcc. استنیز  )3891

4O3Co  2در اتمسفرH آمده از دست هاند. نتایج بشکیل شده ت
دهد  با گاز هیدروژن نشان می  احیاشده هاي نمونه  XRDالگوي 

  کامل پودرهاي احیايکه اتمسفر هیدورژن قدرت کافی براي 
با  .را ندارد B14(Fe,Co)2Ndاکسیدي و تشکیل فاز مغناطیسی 

در    FeCo)110، تغییري در موقعیت پیک (Coافزایش غلظت 
(ج)).   1شود (شکل مشاهده می S-Hهاي نمونه XRDالگوهاي 

نسبت  Coو  Feتواند به تفاوت شعاع اتمی بین این پدیده می
 .]Å 25 /1=Cor (]13  و Å 26/1 =Ferداده شود (

هاي آهن ، وقتی اتمFe-Coکلی، در سیستم آلیاژي طوربه 
پارامتر شبکه رخ شوند، کاهشی در جانشانی می Coهاي با اتم

به زوایاي  XRDهاي دهد که این پدیده باعث انتقال پیکمی
 .]14[ شودتر میبزرگ 
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و  S-Hهاي (ب) نمونه، S-Oهاي (الف) نمونه XRDالگوي  .1شکل 

 با افزایش مقدار کبالت  S-Hهاي  ) نمونه110(ج) تغییر موقعیت پیک (

 
1 Elongated Particles 

،  3H-Sو  3O-S هاينمونه  راي بررسی ترکیب شیمیاییب
  )EDSسنجی پراکندگی انرژي پرتو ایکس (از آزمون طیف

و    3H-Sو    3O-Sهاي  نمونه   EDSهاي مجموع  طیف  استفاده شد.
از  .اندنشان داده شده  2همچنین ناحیه مربوطه در شکل 

مشخص است که ترکیب شیمیایی هر دو  شده  هاي آشکار طیف
 ،همچنین اند.تشکیل شده  Oو  Fe ،Co ،Ndنمونه از عناصر 

  EDSنیز در نمودار  Bبسیار ضعیف مربوط به عنصر  یپیک
ن شدت آن مربوط به حساسیت  بود شود که پایینمشاهده می 

 .]15[در آشکارسازي عناصر سبک است  EDSپایین آنالیز 
مربوط    AsGaرساناي  به زیرلایه نیم   GaوAs هاي  پیک  ،همچنین
حاصل از  (کربن) نیز به محصولات جانبی Cو پیک هستند 

ها مربوط است. با  ماده ختن مواد آلی موجود در پیشفرایند سو
وضوح  به ، 3H-Sو  3O-Sدو نمونه  EDSهاي مقایسه طیف 

 3H-Sمقدار اکسیژن موجود در ترکیب نمونه    که  شودمشاهده می 
این که  ،شمگیري یافته استکاهش چ 3O-Sنمونه  در مقایسه با

با گاز    احیااثر  برکاهش مقدار فازهاي اکسیدي پودرها    دلیلامر به
 د.دهمی  رخهیدروژن 

تصاویر میکروسکوپ  ترتیببه (الف) و (ب)  3شکل 
و   2O-Sهاي ) نمونه FESEMالکترونی روبشی گسیل میدانی (

2H-S  تصویر  دهد.نشان میراFESEM ، 2 نمونه مربوط بهO-S  
فرایند  براثر ،دهد که ذراتنشان می  ،(الف)) 3(شکل 

اند  دادهرا    1جوشی، در هم ادغام شده و تشکیل ذرات کشیدهتف
وجود خاصیت مغناطیسی بین ذرات نیز باعث ایجاد    ،البته  .]16[

و تشکیل ذرات کشیده را  شودمیکنش بین ذرات منفرد برهم
(شکل    2H-Sشکل ظاهري ذرات    ، از طرفی  .]17[کند  تشدید می

تواند بالابودن زمان  آن می دلیل(ب)) رشد غیرعادي دارد که  3
نشان   2H-S نمونهشده از  تهیه TEM. تصویر باشدجوشی تف
 ايدهد که پودرها از ذرات درشت و ساختار کاملاً کلوخه می

اي که روي تصویر  از ناحیه  (ج)).  3اند (شکل  شکل تشکیل شده
TEM  با دایره مشخص شده است، تصویرHRTEM   تهیه شد

شده از روي   گیري(د)). فاصله صفحات بلوري اندازه  3(شکل 
  bcc-FeCoوري فاز  خوبی با فاصله صفحه بله ب  HRTEMتصویر  

پودرهاي اکسیدي در  احیايدر اثر  bcc-FeCoتطابق دارد. فاز 
 شکیل شده است. ت  2Hاتمسفر 
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 3H-S(ب) نمونه  و 3O-S(الف) نمونه  EDSهاي طیف .2 شکل

 
 

  

  
 هیناح از 2H-S نمونه HRTEM ریتصو (د)  و 2H-S نمونه TEM ری(ج) تصو ،2H-S(ب) نمونه  ،2O-S(الف) نمونه  FESEM ریتصاو .3شکل 

 )است کرومتریم FESEM  2ریتصاو اسیمق خط(ج) ( TEM ریتصو در شده مشخص
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براي  3O-S و 1O-S ،2O-Sهاي هاي پسماند نمونه حلقه
نشان داده   4در شکل  3H-Sو  1H-S ،2H-Sهاي مقایسه با نمونه 

هاي شود که نمونه هاي پسماند مشاهده می از منحنی شده است. 
S-O هاي که نمونه درحالی، ماهیت مغناطیسی سخت دارندS-H  

دهند. وجود فاز  خاصیت مغناطیسی نرم از خود نشان می
) در ترکیب شیمیایی ذرات 3O2Feمغناطیسی سخت هماتیت (

O-S  و رفتار مغناطیسی سخت    1باعث افزایش نیروي وادارندگی
در    S-Oهاينمونه احیايبعد از  ،اما ها شده است.این نمونه

)  4O3Coهمراه اکسید کبالت (به 3O2Feاتمسفر هیدروژن، فاز 
که خاصیت مغناطیسی نرم دارد،    bcc-FeCoو به فاز    شوداحیا می

اکثریت قریب به اتفاق مواد مغناطیسی   .]19و    18[شود  تبدیل می
  Fe  ،Coنرم داراي یک یا چند عنصر فلزي واسطه فرومغناطیسی  

جزء مواد   Fe-Coهستند. آلیاژ  Gdیا فلز نادر خاکی  Niیا 
 مغناطیسی نرم با مغناطش اشباع بالا و نیروي وادارندگی پایین

  S-Oهاي مشخصات مغناطیسی نمونه ، 1. در جدول ]20[است 
 نشان داده شده است.  H-Sو 

 

هاي مقدار نیروي وادارندگی و مغناطش اشباع براي نمونه .1جدول 
S-O  وS-H 

xCo  نوع

 نمونه

 نیروي وادارندگی

Oe) c(H 

 مغناطش اشباع

emu/g) s(M 

05/0 
1O-S 1680 6 

1H-S 27 58 

3/0 
2O-S 846 31 

2H-S 56 116 

5/0 
3O-S 808 25 

3H-S 22 68 

 
و  x = 3/0تا  x = 05/0افزایش مقدار مغناطش اشباع از 

وسیله مدل  ه تواند بمی   S-Hهاي  در نمونه   x  =  0/ 5  کاهش آن در
هاي در نمونه توضیح داده شود. براساس این مدل،    2نواري سخت 

S-H ،05/0از  ،با افزایش مقدار کبالت = x 0/ 3 به = x  ابتدا ،
  پر  هاي با اسپین رو به بالاتوسط الکترون   d3نصف ظرفیت نوار  

شود که این حالت سبب افزایش مغناطش اشباع خواهد شد.  می

 
1 Coercivity 

، تعداد  )x  =  5/0  به  x  =  3/0با افزایش بیشتر مقدار کبالت (از    ،اما
 و درنتیجه یابدمیافزایش  d3هاي منفرد در نوار الکترون
  d3رکردن نوار هاي با اسپین رو به پایین شروع به پُالکترون

و    یابدمیها افزایش  کنند. در این حالت، تعداد جفت الکترونمی
کاهش مغناطش    ،تبع آنبه کاهش گشتاور مغناطیسی خالص و به 

 .]21[شود ) منجر می3H-S(نمونه  x = 5/0 اشباع در
 

 
 S-Hهاي با نمونه S-Oهاي هاي پسماند نمونهمقایسه حلقه .4شکل 

 ) جو ( x = 3/0، (ب) x = 05/0ازاي مقادیر مختلف کبالت (الف) به
5/0 = x 

2 Rigid Bond Model 
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شود که مقدار مغناطش اشباع مشاهده می 1از جدول 
این پدیده دلیل بیشتر است.  1H-Sنمونه  از 3H-S براي نمونه

و لایه   1شدگی اسپینسطحی مانند کج  تأثیراتتواند کاهش می
که درحالی  ،]23و  22[اثر افزایش اندازه ذرات باشد بر 2مرده

و   1H-Sدو نمونه  از 3H-Sمقدار نیروي وادارندگی براي نمونه 

2H-S  نیروي وادارندگی ( است. ترپایینcH  به عوامل ذاتی و (
 3. ناهمسانگردي مغناطیسی بلوري ]24[غیرذاتی بستگی دارد 

شود و نیروي  جزء خواص ذاتی ماده مغناطیسی محسوب می
سیستم آلیاژي  بررسی وادارندگی نسبت مستقیمی با آن دارد. 

xCox-1Fe  ثابت    ،آهن  جايبه با جانشانی کبالت    ،دهد کهنشان می
  x =  5/0 دریابد و طور پیوسته کاهش می ه ) ب1Kناهمسانگردي ( 

کاهش نیروي  ،رسد. بنابراینترین مقدار خود می به پایین
تواند مربوط به کاهش  می   ) 3H-S  )5/0  =  x  وادارندگی براي نمونه

ترکیب شیمیایی و   ناهمسانگردي مغناطیسی بلوري باشد. 
نیروي وادارندگی  درگذار تأثیرریزساختار جزء عوامل غیرذاتی 

. وجود ناخالصی و عیوب در ریزساختار و همچنین توزیع هستند
تواند شده می  ناهمگن عناصر سازنده در ترکیب پودرهاي سنتز

نتیجه کاهش نیروي   و در 4زدابه افزایش میدان مغناطیس
 . ]25[وادارندگی منجر شود 

 
سنتزشده به   B14(Fe,Co)2Ndیابی نانوذرات مشخصه  -3-2

 نفوذي يروش احیا
،  1O-Sهاي ، نمونهB14(Fe,Co)2Ndبراي سنتز نانوذرات 

2O-S   3  وO-S  2(  با عامل احیاکننده هیدرید کلسیمCaH(    مخلوط
شکل  و در اتمسفر خلأ تحت فرایند احیاي نفوذي قرار گرفت.

احیاي شده با فرایند    آماده 2D-Sنمونه مغناطیسی    XRDالگوي    5
دهد. ذرات پودري وشو نشان می را قبل از فرایند شست نفوذي

2D-S ترکیبی از فازهاي ،B14(Fe,Co)2Nd )-005-ICDD# 04

2083( ،3O2Nd  )4369-002-04ICDD# ،( 2NdH  )-ICDD# 04

3747-006( ،2Ca(OH)  )2595-012-04 ICDD# و (CaO  

)ICDD# 04-007-2174 ( است . 
 

 
1 Spin Canting 
2 Dead Layer 
3 Magnetocrystalline Anisotropy 

 

 
 احیاي نفوذيیند ا شده با فرآماده 2D-Sنمونه  XRDالگوي  .5شکل 

 وشوقبل فرایند شست

 
در فرایند  2CaHاکسید فلزات توسط  احیايسازوکار 

صورت ه ب ]26[ و همکارانش  5توسط مریسون  احیاي نفوذي
 پیشنهاد شد. 1رابطه 

)B,Co,Fe,Nd:M(
HH2

MHxHM
mCaOnMmCaHOM

H2CaCaH

2

x

2mn

2

→
→+

+→+
+→

                                 (1) 

شده بعد از فرایند  براساس فازهاي تشکیل ،بنابراین
مشخص شده،   5شکل  XRDکه در الگوي  احیاي نفوذي

توان براي تشکیل فاز مغناطیسی  را می 2هاي رابطه واکنش
 پیشنهاد داد. B 14(Fe,Co)2Ndسخت 

(g)H2
BCoFeNdBFe12Co2NdH2
(g)HCaO3NdH2CaH3ONd

(g)H3CaO3B2CaH3OB
(g)3H

CaO3Fe2ONdCaH32NdFeO
(g)4H+ 4CaO+3Co4CaH+O3Co

2

21222

22232

2232

2

3223

2243

+
→+++

++→+
++→+

+
++→+

→

              (2) 

دهد، بعد از نشان می  5شکل  XRDطور که الگوي همان 
، محصولات 2D-Sو تشکیل نمونه  احیاي نفوذيانجام فرایند 
نیز در ترکیب مورد نظر تشکیل   2Ca(OH) و CaOجانبی مانند 

4 Demagnetization Field 
5 Meerson 
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وشو حذف شوند. فرایند وسیله فرایند شست ه شده است که باید ب
وسیله آب و اسید استیک هشده ب ي پودرهاي سنتزوشوشست 

و    1D-S  هاينمونه   FESEMتصاویر    6گرفت. شکل    رقیق انجام

2D-S    (الف) و   6دهد. شکل  نشان می   را  وشوبعد از انجام شست
در   2D-Sو  1D-S هاينمونه به مربوط ترتیببه (ب) 
شود که مشاهده می  ،. در این تصاویراستهاي پایین  نماییبزرگ 

ذرات از اجتماع تعداد زیادي کلوخه با اندازه میکرومتري تشکیل  

و  احیاي نفوذيتواند دماي بالاي فرایند اند که علت آن میشده 
خاطر ماهیت نانومتري)  ه (ب احیاشدهسطح ویژه بالاي ذرات 

مربوط به همان   یبترتبه (پ) و (ت) نیز  6باشد. شکل 
. از تصاویر استهاي بالا  نماییدر بزرگ   2D-Sو    1D-S  هاينمونه 

 100ها در هر دو نمونه از ذرات زیر مشخص است که کلوخه 
براي نمونه با این تفاوت که اندازه ذرات    اند.نانومتر تشکیل شده

1D-S  1نمونه   تر از اندازه ذراتتا حدي کوچکD-S است . 
 

 
 وشوبعد از فرایند شست  2D-S (ب و ت) براي 1D-S(الف و پ) براي نمونه  D-Sهاي نمونه شناسیریخت .6شکل 

 

    و  1D-S ،2D-S هاينمونه )VSM( هاي پسماند منحنی
 3D-S  7 در شکل  ترتیببه وشو قبل و بعد از فرایند شست 

هاي پسماند  اند. از منحنی(الف)، (ب) و (پ) نشان داده شده 
در هر سه  ،وشوهاي قبل از شستشود که نمونهمشاهده می 

وشو، نیروي وادارندگی بیشتر هاي بعد از شستنمونه   از  ،ترکیب
نشان از تشکیل    ) کمتري دارند. این ویژگیsMو مغناطش اشباع (

هاي قبل از  در نمونه B14(Fe,Co)2Nd فاز مغناطیسی سخت
نیز  پژوهشگراننتایج مشابهی توسط سایر  وشو دارد. شست 

) و  cHبیشترین نیروي وادارندگی (  .]72-92[گزارش شده است  
ها، نمونه  يوشو)، قبل و بعد از شست sMمغناطش اشباع (

). 2دست آمد (جدول    ه ب  3D-Sو    2D-Sهاي  براي نمونه   ترتیببه 
 وشو برابرقبل از شست  2D-Sنیروي وادارندگی براي نمونه 

Oe540  وشو به مقداراما بعد از فرایند شست  ،بود Oe138    کاهش
انجام  از  بعد    ،. چنین روندي یعنی کاهش نیروي وادارندگییافت

 نیز مشاهده شد.  3D-Sو    1D-Sهاي  براي نمونه  ،وشوفرایند شست
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شده با فرایند هاي مغناطیسی آمادههاي پسماند نمونهمنحنی .7شکل 

قبل و بعد از   3D-S(ج) و  2D-S(ب) ، 1D-S(الف)  احیاي نفوذي
 وشوشست

 
1 Wei 

              خواص مغناطیسی نانوذرات مغناطیسی .2جدول 
B14)x,Cox-1(Fe2Nd ازاي مقادیربه احیاي نفوذيشده به روش  سنتز 

05/0 = x  ،3/0  =  x 5/0 و  = x 

xCo 
1D-S 
)05/0( 

2D-S 
)3/0( 

3D-S 

)5/0( 

نیروي 

 وادارندگی

)Oe cH( 

قبل از 

 وشوشست
362 540 403 

بعد از 

 وشوشست
182 138 90 

مغناطش 

 اشباع

 sM(
emu/g) 

قبل از 

 وشوشست
14 12 18 

بعد از 

 وشوشست
31 32 78 

 

تواند شده می افت نیروي وادارندگی پودرهاي شسته
دلیل نفوذ هیدروژن به درون فاز مغناطیسی به 

و تشکیل فاز مغناطیسی نرم   B 14(Fe,Co)2Ndسخت 

xBH14Fe2Nd  افزایش چگالی عیوب روي سطح    ،باشد. همچنین
تواند دلیل دیگري وشو میاثر فرایند شستبرذرات سنتزشده 

. مغناطش اشباع براي ]30[براي کاهش نیروي وادارندگی باشد 
از که بعد  emu/gr 18 برابر ،وشو قبل از شست  ،3D-Sنمونه 
روندي یعنی یافت (چنین افزایش  emu/gr  78وشو بهشست 

براي   ،وشوانجام فرایند شستاز بعد  ،افزایش مغناطش اشباع
. افزایش مقدار مغناطش )نیز مشاهده شد  2D-Sو    1D-Sهاي  نمونه 

پس از فرایند  3D-Sو  1D-S ،2D-Sاشباع براي هر سه نمونه 
 .است CaOدلیل حذف فاز غیرمغناطیسی وشو به شست 

شده با فرایند  هاي آماده ي نمونه وشوشستدر فرایند 
، این امکان وجود دارد که یک واکنش اکسیداسیون احیاي نفوذي

این پدیده به تجزیه جزئی فاز مغناطیسی   گرمازا رخ داده باشد.
B14(Fe,Co)2Nd  به فازهاي مغناطیسی نرم xBH14Fe2Nd یا      

α-Fe  شود. درنتیجه، خواص مغناطیسی محصولات  می منجر
با افزایش دماي   B14(Fe,Co)2Ndدلیل تجزیه نهایی عمدتاً به 

و   1. وي ]31[یابد کاهش می  چشمگیريطور واکنش به 
ي  وشوشست کاهش نیروي وادارندگی پس از  ] 32[همکارانش 
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را گزارش   احیاي نفوذيشده با فرایند    سنتز  Nd-Fe-Bپودرهاي  
کاهش نیروي وادارندگی را به آزادشدن    پژوهشگراناند. این  کرده

2H اثر واکنش برCaO   با آب و نفوذ آن به درون ساختار بلوري
در  ،آمدهدست اند. نیروي وادارندگی به نسبت داده Nd-Fe-Bفاز 

و   1شده توسط عبید بالاتر از نتایج گزارش ، پژوهش حاضر
 ،. همچنیناست ]34[و همکارانش  2و رحیمی ] 33[همکارانش 

   براي نانوذرات ، Oe200 نزدیک به  ،مقدار نیروي وادارندگی
B-Fe-Nd  و  3توسط هایک احیاي نفوذيتولیدشده به روش

 گزارش شد. ] 35[همکارانش 

 
 يریگجهینت -4

 سنتز يبرا نفوذي يیااحشیمیایی/ استفاده از روش
منظور استفاده در  به   B14(Fe,Co)2Ndمغناطیسی سخت    پودرهاي

تواند نتایج خوبی  میساخت آهنرباهاي دائمی با کیفیت مناسب 
پودرهاي اکسیدي  ،در پژوهش حاضر .به همراه داشته باشد

)BxCo-x-1Nd(Fe نمونه)1 هايO-S ،2O-S 3 وO-S(   با دو روش
با هیدرید  احیابا گاز هیدروژن و  احیااحیایی متفاوت، یعنی 

تحت عملیات حرارتی قرار گرفتند.  ،)احیاي نفوذيکلسیم (
ماهیت مغناطیسی   S-Hهاي  آمده نشان داد که نمونه دست هنتایج ب

علت تشکیل فاز  به ، S-Dهاي که نمونهدرحالی ،نرم دارند
B14(Fe,Co)2Nd  .خاصیت مغناطیسی سخت از خود نشان دادند ،

، نیروي S-Dهاي نمونه  ،وشوبعد از انجام فرایند شست
) افزایش یافت. sM) کاهش و مغناطش اشباع (cH( وادارندگی
 هاي براي نمونه  ترتیببه )  Oe  78(  sM) و  cH  )Oe  540بیشترین  

2D-S   3وD-S  دست آمد.ه  ب 

 
 يسپاسگزار -5

نویسندگان این مقاله از دانشگاه صنعتی سهند تبریز 
از   ،انجام این پروژه برايدلیل فراهم آوردن امکانات لازم به 

گاه مواد انرژي کرج ، پژوهشهاي هادمهینهشکده آزمایشگاه پژو
یابی  براي مساعدت در به انجام رسانیدن فرایند سنتز و مشخصه 

 روسیه  دور  دانشگاه فدرال شرقها و همچنین از  برخی از نمونه 

 
1 Abid 
2 Rahimi 

این یابی  اقامت و مساعدت در امر سنتز و مشخصه   تأمینخاطر  ه ب
 .آورندپروژه تشکر به عمل می

 

 مراجع
1. Croat, J. J., Herbst, J. F., Lee, R. W., Pinkerton, F. E., "High‐energy 

product Nd‐Fe‐B permanent magnets", Applied Physics Letters, 
Vol. 44, No. 1, (1984), 148-149. https://doi.org/10.1063/1.94584 

2. Sagawa, M., Fujimura, S., Togawa, N., "New material for 
permanent magnets on a base of Nd and Fe (invited)", Journal of 
Applied Physics, Vol. 55, No. 6, (1984), 2083-2087. 
https://doi.org/10.1063/1.333572 

3. Strnat, K. J., Strnat, R. M. W., "Rare earth-cobalt permanent 
magnets", Journal of Magnetism and Magnetic Materials, Vol. 
100, No. 1-3, (1991), 38-56. https://doi.org/10.1016/0304-
8853(91)90811-N 

4. Kim, C., Kim, Y. H., Pal, U., Kang, Y. S., "Facile synthesis and 
magnetic phase transformation of Nd–Fe–B nanoclusters by 
oxygen bridging", Journal of Materials Chemistry C, Vol. 1, No. 
2, (2013), 275-281. https://doi.org/10.1039/C2TC00083K 

5. Brown, D., Ma, B., Chen, Z., "Developments in the processing and 
properties of NdFeb-type permanent magnets", Journal of 
Magnetism and Magnetic Materials, Vol. 248, No. 3, (2002), 432-
440. https://doi.org/10.1016/S0304-8853(02)00334-7 

6. Zhong, Y., Chaudhary, V., Tan, X., Parmar, H., Ramanujan, R. V., 
"Mechanochemical synthesis of high coercivity Nd2(Fe,Co)14B 
magnetic particles", Nanoscale, Vol. 9, No. 47, (2017), 18651-
18660. https://doi.org/10.1039/C7NR04703G 

7. Crespo, P., Neu, V., Schultz, L., "Mechanically alloyed 
nanocomposite powders of -Fe with additional elements", Journal 
of Physics D: Applied Physics, Vol. 30, No. 16, (1997), 2298-
2303. https://doi.org/10.1088/0022-3727/30/16/007 

8. Saito, T., "Electrical resistivity and magnetic properties of           
Nd–Fe–B alloys produced by melt-spinning technique", Journal of 
Alloys and Compounds, Vol. 505, No. 1, (2010), 23-28. 
https://doi.org/10.1016/j.jallcom.2010.05.175 

9. Km, C. W., Km, Y. H., Cha, H. G., Kang, Y. S., "Study on 
synthesis and magnetic properties of Nd–Fe–B alloy via reduction–
diffusion process", Physica Scripta, Vol. 321, No. T129, (2007), 
321-325. https:doi.org/10.1088/0031-8949/2007/T129/071 

10. Ma, H. X., Kim, C. W., Kim, D. S., Jeong, J. H., Kim, I. H., Kang, 
Y. S., "Preparation of Nd–Fe–B by nitrate–citrate auto-combustion 
followed by the reduction–diffusion process", Nanoscale, Vol. 7, 
No. 17, (2015), 8016-8022. https://doi.org/10.1039/C5NR01195G 

11. Liu, T. Y., Chen, C. J. C., Lin, H., Chang, W. C., "Effect of NdF3 
and NdCl3 substitution for Nd2O3 on the reduction–diffusion 
process of Nd–Fe–B powders", Journal of. Applied Physics, Vol. 
70, No. 10, (1991), 6612-6614. https://doi.org/10.1063/1.349874 

12. Ahmadpour, Gh., Samardak, A. Y., Korochentsev, V. V., 
Osmushko, I. S., Samardak, V. Y., Komissarov, A. A., Shtarev, D. 
S., Samardak, A. S., Ognev, A. V., Nasirpouri, F., "Microstructure, 
composition and magnetic properties of Nd chemical method", 
Advanced Powder Technology, Vol. 32, No. 11, (2021), 3964-
3979. https://doi.org/10.1016/j.apt.2021.08.040 

13. Park, J. H. J., Ro, C., Suh, S. J., "Fe/Co ratio dependent excellent 
microwave absorption of FeCo alloys with a wide bandwidth in the 
high-frequency region", Materials Research Bulletin, Vol. 145, 
(2022), 111513. 
https://doi.org/10.1016/j.materresbull.2021.111513 

14. Chinnasamy, C., Herr, J., Pai, R., Cui, B., Li, W., Liu, J. F., "Gram 
scale synthesis of high magnetic moment Fe100−xCox alloy 
nanoparticles: Reaction mechanism, structural and magnetic 
properties and its application on nanocomposite", Journal of. 
Applied Physics, Vol. 111, No. 7, (2012), 07B539 1-3. 
https://doi.org/10.1063/1.3679438 

15. Birajdar, B., Peranio, N., Eibl, O., "Quantitative boron-analysis 
using EDX in SEM and TEM", Microscopy and Microanalysis, 

3 Haik 

https://doi.org/10.1063/1.94584
https://doi.org/10.1063/1.333572
https://doi.org/10.1016/0304-8853(91)90811-N
https://doi.org/10.1016/0304-8853(91)90811-N
https://doi.org/10.1039/C2TC00083K
https://doi.org/10.1016/S0304-8853(02)00334-7
https://doi.org/10.1039/C7NR04703G
https://doi.org/10.1088/0022-3727/30/16/007
https://doi.org/10.1016/j.jallcom.2010.05.175
https://doi.org/10.1088/0031-8949/2007/T129/071
https://doi.org/10.1039/C5NR01195G
https://doi.org/10.1063/1.349874
https://doi.org/10.1016/j.apt.2021.08.040
https://doi.org/10.1016/j.materresbull.2021.111513
https://doi.org/10.1063/1.3679438


42-29 )،1402 (بهار، 1، شماره 12دوره  :شرفتهیپ يهايهمکاران / فصلنامه مواد و فناور وقادر احمدپور                                             42

 
 

 

Vol. 13, No. S03, (2007), 290-291. 
https://doi.org/10.1017/S1431927607081457 

16. Jadhav, A. P., Ma, H., Kim, D. S., Baek, Y. K., Choi, C. J., Kang, 
Y. S., "Nd2Fe14B synthesis: Effect of excess neodymium on phase 
purity and magnetic property", Bulletin of the Korean Chemical 
Society (BKCS), Vol. 35, No. 3, (2014), 886-890. 
https://doi.org/10.5012/bkcs.2014.35.3.886 

17. Hazarika S., Mohanta, D., "Oriented attachment (OA) mediated 
characteristic growth of Gd2O3 nanorods from nanoparticle seeds", 
Journal of Rare Earths, Vol. 34, No. 2, (2016), 158-165. 
https://doi.org/10.1016/S1002-0721(16)60009-1 

18. Braga, T. P., Dias, D. F., de Sousa, M. F., Soares, J. M., Sasaki, J. 
M., "Synthesis of air stable FeCo alloy nanocrystallite by proteic 
sol–gel method using a rotary oven", Journal of Alloys and 
Compounds, Vol. 622, (2015), 408-417. 
https://doi.org/10.1016/j.jallcom.2014.10.074 

19. Chenari, H. M., Mottaghian, F., "An investigation of the structural, 
morphological, optical, and magnetic properties of electrospun 
Co3O4 fibres", Journal of Advanced Materials and Technologies 
(JAMT), Vol. 9, No. 3, (2020), 19-25. 
https://dx.doi.org/10.30501/jamt.2020.232114.1090 

20. Omelyanchik, A., Varvaro, G., Maltoni, P., Rodionova, V., 
Murillo, J. P. M., Locardi, F., Ferretti, M., Sangregorio, C., Canepa, 
F., Chernavsky, P., Perov, N., "High-moment FeCo magnetic 
nanoparticles obtained by topochemical H2 reduction of                 
Co-ferrites", Applied Sciences, Vol. 12, No. 4, (2022), 1899. 
https://doi.org/10.3390/app12041899 

21. Matsuura, Y., Hirosawa, S., Yamamoto, H., Fujimura, S., Sagawa, 
M., "Magnetic properties of the Nd2(Fe1−xCox)14B system", Applied 
Physics Letters, Vol. 46, No. 3, (1985), 308-310. 
https://doi.org/10.1063/1.95668 

22. Gubin, S. P., Koksharov, Y. A., Khomutov, G. B., Yurkov, G. Y., 
"Magnetic nanoparticles: Preparation, structure and properties", 
Russian Chemical Reviews, Vol. 74, No. 6, (2005), 489-520. 
https://doi.org/10.1070/RC2005v074n06ABEH000897 

23. Shahbahrami, B., Rabiee., S. M., Shidpoor., R., "An overview of 
cobalt ferrite core-shell nanoparticles for magnetic hyperthermia 
applications", Advanced Ceramics Progress, Vol. 6, No. 1, (2020), 
1-15. https://dx.doi.org/10.30501/acp.2020.105923 

24. Shahbahrami, B., Rabiee, S. M., Shidpoor, R., SalimiKenari, H., 
"Role of praseodymium addition in the microstructure and 
magnetic properties of ZnCo ferrite nanopowders: Positive or 
negative?", International Journal of Engineering, Vol. 35, No. 1, 
(2022), 14-20. https://doi.org/10.5829/ije.2022.35.01A.02 

25. Chaubey, G. S., Barcena, C., Poudyal, N., Rong, C., Gao, J., Sun, 
S., Liu, J. P., "Synthesis and stabilization of FeCo nanoparticles", 
Journal of the American Chemical Society, Vol. 129, No. 23, 
(2007), 7214-7215. https://doi.org/10.1021/ja0708969 

26. Meerson, G. A., Kolchin O. P., "Mechanism of the reduction of 
zirconium and titanium oxides by calcium hydride", Soviet 
Journal of Quantum Electronics, Vol. 2, No. 3, (1957), 305-312. 
https://doi.org/10.1007/BF01514612 

27. Guo Y., You, J., Pei ,W., Qu, Y., Zhao, D., Yang, Z., "Effect of 
(C2H5)3NBH3 content on microstructure and properties of Nd-Fe-B 
nanoparticles prepared by chemical and reduction-diffusion 
method", Journal of Alloys and Compounds, Vol. 777, (2019), 
850-859. https://doi.org/10.1016/j.jallcom.2018.10.398 

28. Wang, L., Zhang, M. G., Guo, J. D., Zhang, B. H., Xu, X. H., "The 
reaction mechanism in the hydrothermal synthesis of Nd2Fe14B 
magnetic particles", Journal of Solid State Chemistry, Vol. 296, 
(2021), 122003. https://doi.org/10.1016/j.jssc.2021.122003 

29. Wang, L., Zhang, M. G., "Preparation of high-performance         
Nd–Fe–B magnetic powder by hydrothermal method assisted via 
ball milling", Journal of Solid State Chemistry, Vol. 305, (2022), 
122659. https://doi.org/10.1016/j.jssc.2021.122659 

30. Parmar, H., Xiao, T., Chaudhary, V., Zhong, Y., Ramanujan, R. V., 
"High energy product chemically synthesized exchange coupled 
Nd2Fe14B/α-Fe magnetic powders", Nanoscale, Vol. 9, No. 37, 
(2017), 13956-13966. https://doi.org/10.1039/C7NR02348K 

31. Ngo, H. M., Lee, G., Haider, S. K., Pal, U., Hawari, T., Kim, K. 
M., Kim, J., Kwon, H. W., Kang, Y. S., "Chemical synthesis of 
Nd2Fe14B/Fe–Co nanocomposite with high magnetic energy 
product", RSC Advances, Vol. 11, No. 51, (2021), 32376-32382. 
https://doi.org/10.1039/D1RA03760A 

32. Wei, H., Wang, F., Du, J., Xia, W., Zhang, J., Liu, J. P., Yan, A., 
"Synthesis of ferromagnetic Nd2Fe14B nanocrystalline via 
solvothermal decomposition and reduction–diffusion calcination", 
IEEE Transactions on Magnetics, Vol. 51, No. 11, (2015), 1-4. 
https://doi.org/10.1109/TMAG.2015.2441094 

33. Hussain, A., Jadhav, A. P., Baek, Y. K., Choi, H. J., Lee, J., Kang, 
Y. S., "One pot synthesis of exchange coupled Nd2Fe14B/α-Fe by 
Pechini type sol–gel method", Journal of Nanoscience and 
Nanotechnology, Vol. 13, No. 11, (2013), 7717-7722. 
https://doi.org/10.1166/jnn.2013.7833 

34. Rahimi, H., Ghasemi, A., Mozaffarinia, R., "Controlling of 
saturation of magnetization of Nd–Fe–B nanoparticles fabricated 
by chemical method", Journal of Superconductivity and Novel 
Magnetism, Vol. 30, No. 2, (2017), 475-481. 
https://doi.org/10.1007/s10948-016-3717-6 

35. Haik, Y., Chatterjee, J., Jen Chen, C., "Synthesis and stabilization 
of Fe–Nd–B nanoparticles for biomedical applications", Journal 
of Nanoparticle Research, Vol. 7, No. 6, (2005), 675-679. 
https://doi.org/10.1007/s11051-005-5467-4 

 

https://doi.org/10.1017/S1431927607081457
https://doi.org/10.5012/bkcs.2014.35.3.886
https://doi.org/10.1016/S1002-0721(16)60009-1
https://doi.org/10.1016/j.jallcom.2014.10.074
https://dx.doi.org/10.30501/jamt.2020.232114.1090
https://doi.org/10.3390/app12041899
https://doi.org/10.1063/1.95668
https://doi.org/10.1070/RC2005v074n06ABEH000897
https://dx.doi.org/10.30501/acp.2020.105923
https://doi.org/10.5829/ije.2022.35.01A.02
https://doi.org/10.1021/ja0708969
https://doi.org/10.1007/BF01514612
https://doi.org/10.1016/j.jallcom.2018.10.398
https://doi.org/10.1016/j.jssc.2021.122003
https://doi.org/10.1016/j.jssc.2021.122659
https://doi.org/10.1039/C7NR02348K
https://doi.org/10.1039/D1RA03760A
https://doi.org/10.1109/TMAG.2015.2441094
https://doi.org/10.1166/jnn.2013.7833
https://doi.org/10.1007/s10948-016-3717-6
https://doi.org/10.1007/s11051-005-5467-4


Journal of Advanced Materials and Technologies (JAMT): Vol. 12, No. 1, (Spring 2023), 43-56 

 

Please cite this article as: Mirzakhani, B., Khojasteh Abbasi, A. R., Shabestari, S., "Effect of brushing direction and annealing on the microstructure 
and bonding strength of AA6061 aluminum alloy processed by accumulative roll-bonding", Journal of Advanced Materials and Technologies 
(JAMT), Vol. 12, No. 1, (2023), 43-56. (https://doi.org/10.30501/jamt.2022.312572.1195). 

 

2783-0829/© 2023 The Author(s). Published by MERC. 
This is an open access article under the CC BY license (https://creativecommons.org/licenses/by/4.0/).  

 

 
MERC 

 

 

Journal of Advanced Materials and Technologies 
J o u r n a l  H o m e p a g e :  w w w . j a m t . i r  

 
Original Research Article - Extended Abstract 

 
 

Effect of Brushing Direction and Annealing on the Microstructure and Bonding 
Strength of AA6061 Aluminum Alloy Processed by Accumulative Roll-Bonding 

 
 

Bahman Mirzakhani  1 *, Alireza Khojasteh Abbasi  2, Saeed Shabestari  3 
 

1 Associate Professor, Department of Materials Science and Engineering, School of Engineering, Arak University, Arak, Markazi, Iran 
2 M. Sc. Student, School of Metallurgy and Materials Engineering, Iran University of Science & Technology, Tehran, Iran 

3 Professor, School of Metallurgy and Materials Engineering, Iran University of Science & Technology, Tehran, Iran 
 

*Corresponding Author’s Email: b-mirzakhani@araku.ac.ir (B. Mirzakhani) 
 

Paper History: 
Received: 2022-08-04 
Revised in revised form: 2022-06-15 
Scientific Accepted: 2022-06-20 

 Abstract     Accumulative Roll-Bonding (ARB) process is a Severe Plastic Deformation (SPD) process run to 
produce Ultra-Fine Grained (UFG) sheets using intense plastic strains via rolling machine. In this research, the 
effect of surface condition (brushing) and annealing treatment on the fracture surface and bonding strength of 
the ARBed AA6061 sheets was investigated. In this regard, the specimen surfaces were first brushed in three 
different directions, i.e., Rolling Direction (RD), Transverse Direction (TD), and both RD and TD. The ARB 
process was conducted up to five cycles, and specimens were tested after the first, third, and fifth cycles. The 
annealing treatment was conducted for two hours at 415 °C after the first, third, and fifth cycles. The bonding 
strength and hardness profile in the cross-section (perpendicular to the rolling direction) were measured through 
peeling and hardness tests, respectively. The results show that RD is the most effective direction for brushing to 
achieve high bonding strength with the mean strength of 0.60 N/mm. The fracture surfaces of the specimen were 
observed using a Scanning Electron Microscope (SEM). The results represent the broad areas of mechanical 
bonding in the rolling direction. Further, post-annealing treatments are shown to increase the bonding strength. 
 

   https://doi.org/10.30501/jamt.2022.312572.1195              URL: https://www.jamt.ir/article_152144.html 
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1. INTRODUCTION 

The 6XXX serries of aluminum alloys are widely used 
in both automotive and airospace industiries due to their 
high strength and good corrosion resistance [1]. Grain 
boundary strengthening is considered the main 
mechanism in Sever Plastic Deformation (SPD) 
methods such as Accumulative Roll-Bonding (ARB). 
Introduced by Saito et al., this process can be easily used 
for manufacturing the AA6XXX sheets [2-4]. There are 
many ARB parameters that affect the strength of the 
sheet bonds [4-12] among which, the surface quality and 
sheet formabilty are the significant ones. According to 
the studies, annealing befor rolling enhances the 
bonding strength and also improves the overall strength 
due to the diffusion bonding in some cases [13, 14]. 
Sheet surface must be cleaned and burnished in order to 
obtain strong bonding [15]. To date, a majority of 
research studies have focused on the ARB pass number 
and different materials found in the bond layers [6-14]. 
Rezaei et al. [16] investigated the impact of texture and 
annealing treatment on the ARBed AA6061 sheets. 
Zhang et al. [17] examined the tensile properties of 
three-layer composite of AA6061-Ti-AA6061 via 
rolling at 400, 450, and 500 °C. The two layers of 1XXX 
and 7XXX serries of aluminum alloys through transvers 
ARB were manufactured by Magalhaes et al. [7]. A few 
studies also evaluated the impact of burnishing 
conditions on the bond strength. Jamaati and 

Toroghinejad [18] investigated the effect of the size of 
bunishing wire on the quality of the AA1100 ARB 
bonds. The current study aims to evaluate the effects of 
the burnishing direction of sheets befor ARB and and 
hteir temper conditions, e.g., work hardened or fully 
annealed of sheets on the strength and microstructure of 
bonding. 
 
2. MATERIALS AND METHODS 

In this study, the AA6061 sheets of 1  × 45 × 200 mm3 
were prepaed for ARB. They were first cleaned by 
aceton for five minutes and then, the internal surfaces of 
the sheets were burnished by 0.5 mm steel wire in three 
directions, i.e., RD, TD, and RD-TD. The ARB was 
performed by 200 mm rolls and 20 ton rolling machine. 
The effect of different temper conditions of the materials 
was also studied by annealing one or both sheets at      
415 °C for 120 min. All the ARBed samples were then 
tested by Universal Testing Machine to measure the 
bonding strength based on the ASTM D1876-08 
standard [19]. The quality of the sheet surface and 
interface were also investigated by Tescan SEM as well. 
 
3. RESULTS AND DISCUSSION 

3.1. The influence of burinishing direction 

The results of peel testing are shown in Table 1 
according to which, the bonding strength of the RD 
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burnished ARB sheets is almost twice that of the TD and 
RD-TD ones, as shown in the SEM micrograph depicted 
in Figure 1. The cracks detected in the the fracture 
surface of the ARB sheets burnished in the RD are more 

and larger than those in the other two other directions of 
TD and RD-TD. Therefore, the extruded material into 
these notches is more possible in the case of RD 
burnished sample. 

 
Table 1. The results of peel test of three burnishing direction of ARB sheets 

Mean strength (MPa) Mean force (N) Burnishing direction 
0.6 15.4 RD 
0.35 9.1 TD 
0.34 8.8 RD-TD 

 
 

   
(c) (b) (a) 

Figure 1. SEM micrograph of fracture surface after peeling test of a) RD, b) TD and c) RD-TD burnished samples 
 
3.2. The influence of annealing 

In order to determine the effect of the material temper 
on the bonding resistance, half of the sample is annealed 
after ARB in Cycles 2 and 4 and then rolled. The SEM 

images of the bond interface are illustrated in Figure 2 
that shows the improvement in the ductility of the 
material due to annealing, thus leading to strong 
interface and less discontinuity in ARB Cycle 5 than that 
in Cycle 3. 

 

  
(b) (a) 

Figure 2. SEM micrograph of sheet interface after; a) 3 and b) 5 ARB cycles 
 
4. CONCLUSION 

1. The peeling resistance values of the ARB sheet 
burnished in the RD, TD, and RD-TD directions were 
obtained as 0.6, 0.35, and 0.6 MPa, respectively. 

2. Burnishing in the RD intensified the surface hardness 
and created a transvers crack which in turn improved 
the interface bonding. 

3. Annealing half of the ARB sheets after Cycles 2 and 
4 ARB led to the extrusion of material into cracks 
much easier, hence strong bonding. 
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اتصال  کاري و عملیات بازپخت بر ریزساختار و استحکام حاصل از فرایند جهت برس  ریتأث

 AA6061آلیاژ آلومینیم  نورد تجمعی
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است که با اعمال   ي تغییرشکل پلاستیک شدیدهایکی از روش  )ARB( اتصال نورد تجمعیفرایند      هدیچک 

نانومتر یا ساختار   10کردن مواد و تولید مواد نانوساختار در حد چند هاي پلاستیک شدید سعی در ریزدانهکرنش 
کاري سطح پیش از نورد و همچنین انجام  جهت برس  تأثیر  ، نانومتر دارد. در این پژوهش  100ریزدانه حدود فوق 

و سطح شکست آلیاژ آلومینیم  اتصال نورد تجمعی عملیات حرارتی بازپخت بر استحکام اتصال حاصل از فرایند 
AA6061    در جهت نورد    هاورق کاري سطح  برس   ،منظور. بدین شدبررسی)RD( جهت عرضی نورد ،  )TD(    و ترکیب

. عملیات بازپخت پس از سیکل  شدسیکل انجام    5فرایند اتصال نورد تجمعی تا    ،. همچنینشدانجام  )  RD-TD(ها  آن
  کنی لایه. استحکام اتصال با استفاده از آزمایش انجام شدساعت  2مدت بهدرجه سلسیوس  415اول و در دماي 

کاري سطح و در جهت  دهد که برس . نتایج نشان می شدانجام  ها  پروفیل سختی در مقطع ضخامت نمونه   شد.بررسی  
دو جهت دیگر بهترین اتصال را دارد.   در مقایسه با )N/mm( مترنیوتن بر میلی  60/0با استحکام متوسط  )RD(نورد 

حاکی از وجود مناطق اتصال   )SEM( بررسی سطوح شکست با استفاده از تصاویر میکروسکوپ الکترونی روبشی 
اتصال نورد تجمعی    انجام عملیات بازپخت پس از هر سیکلِ  ،تر در این نمونه است. همچنینی بیشتر و وسیعمکانیک

 شود.می   اتصال استحکام باعث بهبود
 

   https://doi.org/10.30501/jamt.2022.312572.1195       URL: https://www.jamt.ir/article_152144.html 

 : هادواژهیکل
 تصال نورد تجمعی،ا

 ،AA6061آلیاژ 
 کاري،برس

 کنی،آزمایش لایه
 نگاريشکست

 

 

 مقدمه -1
استحکام خوب و   دلیلبه  6000ي آلومینیم گروه هاآلیاژ

مقاومت مناسب به خوردگی در صنایع خودروسازي و هوافضا  
دارند. محصولات تولیدي از خانواده این  اي کاربرد گسترده 
صورت ورق و پروفیل با استفاده از عملیات به آلیاژها معمولاً

که مستلزم شوند دهی میحرارتی پیرسازي مصنوعی استحکام 
که استحکام مواد ]. ازآنجایی1[است    غیرهصرف انرژي و زمان و  

  با کاهش اندازه دانه و ایجاد ساختار ریزدانه، طبق رابطه

 
 

1 Ultra-Fine Grained 
2 Severe Plastic Deformation 

ي بسیاري براي تولید هایابد، پژوهش پچ، افزایش می ـ لها
 از طریق فرایندهاي تغییر 1ریزدانهآلیاژهاي فلزي ریزدانه و فوق

ها اساساً مبتنی است. این روش  شدهانجام    2شکل پلاستیک شدید
ي پلاستیک شدید بر قطعه، بدون ایجاد  هاعمال کرنش اِ بر

عمال اِ  ۀنتیجدر  .  هستندتغییرات ابعادي، طی چندین سیکل پیاپی  
دست  ریزدانه  ساختار فوقتوانیم به  می  يي شدیدهاچنین کرنش 

ترین فرایندهاي تغییرشکل پلاستیک ]. یکی از مهم3و  2[یابیم 
ي آلیاژ آلومینیم هاورقتواند در تولید خوبی میشدید، که به 
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 1، فرایند اتصال نورد تجمعی شوداستفاده  6000ازجمله گروه 
برخلاف دیگر  ،پیوندي است. فرایند اتصال نورد تجمعی

ص و  به تجهیزات مخصو ،ي تغییر پلاستیک شدیدهاروش
 ندارد و از دستگاه نورد براي تغییر نیازقیمت ي گران هاقالب

 1998در سال  را  کند. این فرایند  عمال کرنش استفاده میشکل و اِ
 ].4[کردند  و همکاران معرفی  2سایتو

فرایند اتصال نورد تجمعی به  درباره  ،هاي اخیردر سال 
و روي آلیاژهاي متنوع از یک جنس یا  گوناگونهاي شکل 
]. 10-6[ تحقیق و بررسی شده استمتفاوت  هايجنس

شده در   پارامترهاي بسیاري بر کیفیت و استحکام اتصال برقرار
]. 12و  11و  4[ گذار هستندتأثیریند اتصال نورد تجمعی افر

دو   ،در طی نورد ،هاپذیري ورقکیفیت سطحی و میزان شکل
شده  ار در این پارامترها هستند. تحقیقات انجام گذتأثیرعامل 

اند که انجام عملیات بازپخت پیش از نورد باعث  نشان داده 
کردن  افزایش استحکام اتصال حاصل خواهد شد. بازپخت 

خوردن    ها پیش از نورد باعث تسهیل ایجاد ترك و شکستورق 
ي هالایهپذیري و اکستروژن فلز تمیز در  ي سطحی و شکل هالایه

سختی   موجب کاهش  عملیات بازپخت  ،شود. همچنینمیانی می
و افزایش چقرمگی اتصال خواهد شد. در حین انجام  هاورق 

شود. ، ترك در محل اتصال دو ورق تشکیل میکنیلایهآزمایش 
افزایش چقرمگی اتصال باعث افزایش نیروي موردنیاز براي  

و استحکام اتصال را بهبود  شودمی تشکیل و رشد ترك 
کاهش تنش براي  موجب فرایند بازپختهمچنین، بخشد. می

ایجاد اتصال   منظوربه . شودمیایجاد اتصال  درتغییرشکل لازم 
شکیل اتصال  سازي ت مناسب بین دو ورق، باید بر انرژي فعال 

غلبه کرد. فرایند بازپخت پیش از نورد قسمت زیادي از این  
کند. به عبارت  رنگ می مین و نقش تغییرشکل را کمأانرژي را ت

 با دیگر، فرایند بازپخت امکان دستیابی به اتصال مناسب را 
 ].13[ کندهاي کمتري فراهم میکاهش ضخامت 
خت پس از اند که عملیات بازپگزارش کرده هاپژوهش 

کم،  ينورد باعث بهبود استحکام اتصال، حتی در زمان و دما
باعث   هاورق خواهد شد. بازپخت پس از نورد با کاهش سختی 

همانند بازپخت پیش از نورد،    ،و   شودمیافزایش چقرمگی اتصال  
باعث افزایش نیروي لازم براي تشکیل و رشد ترك در حین 

 
1 Accumulative Roll Bonding (ARB) 
2 Saito 

نفوذ اتمی در فصل مشترك شود. همچنین، می کنیلایهآزمایش 
  ، شوندوسیله حرارت فعال میکه به  ، بردو تحرکات اتمی کوتاه 

عنوان یکی از دلایل افزایش استحکام اتصال مطرح شده است.  ه ب
یافته در  مانده در مواد اتصال ي باقی هاحذف یا کاهش تنش 

عملیات بازپخت پس از نورد است.    تأثیراتدیگر    از  حالت جامد
عملیات بازپخت پس از نورد باعث بهبود و تکمیل اکستروژن  

 ،دهد. از طرفیو استحکام اتصال را افزایش می  شودمیفلز تمیز  
بازپخت در برخی فلزات و آلیاژها باعث تشکیل   يافزایش دما

 ، بنابراین .شودفلزي میاي مثل ترکیبات بیني شکنندههافاز 
پذیري و اتصال مناسب، دما و زمان  دستیابی به انعطاف  منظوربه 

، شده انجام هايپژوهش فرایند بازپخت باید بهینه باشند. بنا بر 
در ایجاد   بسیاريپذیري اهمیت کاهش سختی و افزایش شکل

 ازتر درنتیجه، اثر بازپخت پیش از نورد محسوس .اتصال دارد
 ]. 14[است بازپخت پس از نورد 

ها پیش  توان به شرایط سطحی تسمه ها میدیگر پارامتراز  
از فرایند اتصال نورد تجمعی اشاره کرد. سطح فلزات معمولاً با 

هاي اکسیدي هایی نظیر چربی، رطوبت، گردوخاك، فیلمآلودگی
و غیره پوشیده شده است. براي برقراري اتصال مناسب بین دو  

نورد، از هرگونه   ورق لازم است سطح نمونه، پیش از فرایند
آلودگی پاك شود و سطوح فلز دو ورق در تماس مستقیم با هم 

سازي سطحی  اي از عملیات آماده رو، مجموعه قرار گیرند. ازاین
کاري پیش از نورد الزامی است. زدایی و برسشامل چربی 

کاري، باید فرایند نورد در کمترین  همچنین، پس از انجام برس 
تا از تشکیل مجدد اکسید روي سطح   زمان ممکن انجام شود

] درخصوص 16و همکاران [ 3رضایی]. 15[ جلوگیري شود
اتصال نورد  پس از انجام عملیات  AA6061 بافت بلوري آلیاژ

مطالعه کردند و تأثیر عملیات حرارتی آنیل، میزان عنصر   تجمعی
محلول منیزیم و رسوبات غیربرشی در ساختار بر بافت پس از 

 شکل پلاستیک شدید را بررسی کردند. فرایند تغییر

ها در زمینه اتصال نورد تجمعی به بررسی بیشتر پژوهش 
از دو   ايهاي لایههاي نورد و ساخت کامپوزیتتأثیر تعداد پاس

  ] 17و همکاران [  4]. ژانگ 6-14اند [جنس انجام شده ورق غیرهم 
آلیاژ آلومینیم -تیتانیم-6061لایه آلیاژ آلومینیم کامپوزیت سه

،  400در دماهاي  اتصال نورد تجمعیکمک فرایند را به  6061

3 Rezaei 
4 Zhang 
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و   یشکش تولید کردند و خواص  سلسیوسدرجه  500و  450
  ع اي از دو نوکردند. کامپوزیت لایه آزمایشها را ریزساختار آن 

 اتصال نورد تجمعیبا فرایند  7000و  1000آلومینیم گروه  ژآلیا
را  ] تولید و ریزساختار آن 7و همکاران [ 1را مگَِلهیزغیرمتقارن 

در    اتصال نورد تجمعیبه این نتیجه رسیدند که    کردند وبررسی  
ل جزئی رسوبات و  لابا انح  درجه سلسیوس  500دماي بالاتر از  

همراه دارد. شوندگی بیشتري بهاثر سخت η ̕ و ηرسوب فازهاي 
عنوان یکی از کاري بهبرس تأثیراندکی به بررسی  يهاپژوهش 
شده   ر کیفیت استحکام اتصال ایجاددگذار تأثیري هاپارامتر

] اثر طول و  18[ 2نژادجماعتی و طرقی  براي مثال،اند. پرداخته
کاري را بر سختی سطح  برس مورداستفاده براي برسقطر سیم 

اند. طبق نتایج  بررسی کرده  1100آلومینیم  ژنمونه آلیا
شده با افزایش قطر سیم  کاريآمده، سختی سطح برسدسته ب
 تأثیربه  در این نتایجاما  .یابدکاهش طول سیم افزایش می و

 . نشده استاي ها اشاره کاري ورق جهت برس
پیش از  ها کاري نمونهاثر جهت برس ،پژوهش حاضردر 

در جهات    هااست. نمونه  شدهفرایند اتصال نورد تجمعی بررسی  
و   )TD( 4و جهت عرضی نورد )RD( 3موازي با جهت نورد 

اند و اثر  کاري شدهبرس  )RD-TD(همچنین تلفیق این دو جهت  
آمده  دسته کاري بر استحکام اتصال ببرس گوناگون جهات 

حالت کارسختی یا بازپخت   تأثیر ،بررسی شده است. همچنین
نیمه بر خواص  از دو ورق و ایجاد اختلاف سختی بین دو ییک

 است.   شدهشده بررسی  هاي اتصال نورد تجمعیو ساختار نمونه 

 

 روش تحقیقمواد و  -2
کاري سطح ورق فرایند اتصال اثر برس ،در این پژوهش

ه  بررسی شد  ،حالت ورق بر استحکام اتصال  تأثیرنورد تجمعی و  
استفاده    1طبق ترکیب شیمیایی جدول    6061. آلیاژ آلومینیم  است

متر براي انجام  میلی یکهایی از این آلیاژ با ضخامت شد. ورق 
 . یکی از مراحل اولیهشدندفرایند تغییرشکل پلاستیک شدید تهیه  

است. این  هاسازي نمونه و مهم فرایند اتصال نورد تجمعی آماده
 بهتر دو ورق در حین فرایند است.بیشتر و اتصال  برايمرحله 

                    و  3mm 1  × 45 × 200در دو ابعاد  هاابتدا تسمه 
3mm 1 × 25 × 100   براي انجام فرایند اتصال نورد تجمعی با

با   ،ي نمونههادر گوشه  ،دستگاه گیوتین بریده شدند. سپس
ي  هابا مفتول ها ورق چهار سوراخ براي بستن  ، استفاده از دریل

تر براي با طول و عرض بزرگ  ها. تسمه شدآلومینیمی ایجاد 
 تهیه شدند. کنیلایهانجام آزمایش 

 

 AA6061ترکیب شیمیایی آلیاژ  .1جدول 

Al Mn Zn Ti Ni Cr Cu Fe Mg Si 

 637/0 99/0 162/0 198/0 265/0 004/0 092/0 071/0 087/0 بقیه

 
  نشدن   به ایجاد  هاورق وجود هرگونه چربی یا اکسید روي  

  نشدن   اتصال مناسب و یکنواخت بین دو تسمه و درنتیجه ایجاد
 دلیل،منجر خواهد شد. به همین  هاخواص موردنظر در نمونه 

دقیقه در محلول استون آزمایشگاهی   5مدت به  هانمونه 
زدایی و ) قرار گرفتند تا عمل چربیدرصد 95/99(خلوص

کاري با استفاده عملیات برس ،. پس از آنشدشو انجام وشست 
  ها متر روي سطح داخلی نمونه میلی 5/0از برس فولادي با قطر 

خورده روي هم قرار  مونه از طرف سطوح برس و دو ن   شدانجام  
دقیقه انجام شد.   3مدت کاري بهگرفتند و سپس عملیات برس 

 
1 Magalhaes 
2 Jamaati & Toroghinejad 

یی روي هاضمن اکسیدزدایی از سطح فلز، شیار ،این عملیات
شود. کند که باعث افزایش سختی سطح نمونه می سطح ایجاد می
حین  ي مناسبی را براي سیلان فلز در  هاشده محل   شیارهاي ایجاد 

جهت    تأثیربراي بررسی    ،در این مقاله کنند.فرایند نورد ایجاد می
کاري بر استحکام اتصال،  شده توسط برس ي ایجاد هاشیار
و جهت   )RD( ي موازي با جهت نورد هادر جهت هاتسمه 

  ) RD-TD(و همچنین تلفیق این دو جهت  )TD(عرضی نورد 
کاري نشده بود، پس از  اي که برسکاري شدند و با نمونه برس

.  شدندعملیات اتصال نورد تجمعی، از نظر کیفیت اتصال مقایسه  

3 Roll Direction (RD) 
4 Transverse Direction (TD) 
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جلوگیري از ایجاد هرگونه   منظوربه سازي، کلیه مراحل آماده
سطح   1. شکل انجام شدآلودگی، با استفاده از دستکش و پنس 

اثر  2دهد. شکل کاري نشان می تسمه را قبل و بعد از برس 
خوبی نمونه را در مقیاس میکروسکوپی به  کاري بر سطحبرس

 .دهدنشان می
 

 
 کاريابعاد نمونه و سطوح آن پیش و پس از برس .1 شکل

 
 

 
 سطح از یروبش یالکترون کروسکوپیم ریتصو .2 شکل

 )RD(جهت نورد  با يمواز جهت در شدهيکاربرس

 

، فرایند اتصال نورد تجمعی هاسازي نمونه پس از آماده 
 200یی به قطرهاتن و غلتک  20توسط دستگاه نورد با ظرفیت 

متر با میلی یکمرحله تا رسیدن به ضخامت  سهمتر طی میلی
. پارامترهاي نورد شدانجام  )rpm(دور بر دقیقه  40سرعت 

هاي آن و ضخامت  دستگاه نورد موجود و قابلیت  متناسب با
انجام سیکل   . پس ازاندنمونه و ضخامت نهایی موردنظر بوده 

ي آزمایش  هااول عملیات اتصال نورد تجمعی و تولید نمونه
  (RD)که در جهت موازي با جهت نورد    ،، دو نمونه دیگرکنیلایه

کاري شده بودند، پس از انجام سیکل اتصال نورد تجمعی،  برس

 
1 Optical Microscope 
2 Scanning Electron Microscope 

گونه عملیات  ، بدون هیچهااین نمونه ،. سپسشدندبازپخت 
تا سیکل   ترتیببه ي اتصال نورد تجمعی، هابازپخت بین سیکل

تولید  چهارمو  دومچهارم نورد شدند و نمونه سیکل و دوم 
عملیات بازپخت و کارسختی بر   تأثیربررسی  منظوربه شدند. 

و  چهارم و  دومي سیکل هااستحکام اتصال، پس از برش نمونه 
 و نیمه دیگرشد  نیمه مساوي، یک نیمه بازپخت    2به    هاآن  تبدیل

تا    ترتیببه قرار گرفت و    دیگريشده روي    صورت کارسخته ب
سیکل سوم و پنجم تحت فرایند اتصال نورد تجمعی قرار گرفتند. 

 120مدت و به سلسیوسدرجه  415عملیات بازپخت در دماي 
 . شددقیقه انجام 

 
 هاي تجربیآزمایش  -2-1

ي هاپس از انجام عملیات اتصال نورد تجمعی، نمونه 
 ها،روي این نمونه  کنیلایهو آزمایش    شدندسیکل اول بازپخت  

کاري متفاوتی دارند (موازي با جهت نورد  که هریک جهت برس
)RD ( جهت عرضی نورد ،)TD( ها و ترکیب آن )RD-TD ((،   با

با   )Universal Testing Machine(  کششاستفاده از دستگاه 
گوناگون،  شرایط  در. شدتن (نیرو کنترل) انجام  یکظرفیت 

 کنیلایهیک نمونه تحت آزمایش  ها،محدودیت نمونه  دلیلبه 
            از استاندارد ، واقع شد. براي انجام این آزمایش کشش

08-1876ASTM D ي هافک]. سرعت 19[ استفاده شده است  
 گرفته شد.  درنظرمتر بر دقیقه میلی  5کشش 

 هانمونه   کنیلایهمیزان استحکام متوسط    ، )1(  رابطهمطابق  
بر پهناي   کنیلایهآمده از آزمون    دسته از تقسیم نیروي متوسط ب

و مطابق استاندارد یک اینچ است،   هاکه همان پهناي تسمه  ،پیوند
سطوح اتصال پس از  براي بررسی ]. 11[ دست آمده استه ب

رایط  شده در ش ي نورد هاو مقطع نمونه کنیلایهآزمایش 
تسکان   2و الکترونی روبشی 1از میکروسکوپ نوري  گوناگون 

)Tescan( 2مدل وگا )Vega2( شد. آزمایش   استفاده
گرم نیز براي  500ویکرز با بار اعمالی  3سنجیمیکروسختی

سمت فصل مشترك تعیین پروفیل سختی مقطع اتصال از سطح به 
 ]. 11[ انجام شد

استحکام متوسط لایهکنی )1( =
نیروي متوسط

پهناي پیوند
 

3 Micro-Hardness Testing 
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 نتایج و بحث -3
 کاريجهت برس  تأثیر -1-3

شده از   ي نورد هابررسی استحکام اتصال تسمه  منظوربه 
 3استفاده شد که نتایج حاصل در نمودار شکل   کنیلایهآزمایش  

  3ي شکل  هاطور که از منحنیارائه شده است. همان   2و جدول  
کاري در برس استحکامشود، مشاهده می 2و مقادیر جدول 

استحکام نزدیک به دو برابر  )RD(جهت موازي با جهت نورد 
و ترکیب    )TD(ی نورد  شده در جهت عرضکاريي برسهانمونه 

) و نیروي 1است. با استفاده از رابطه ( بوده ) RD-TD(ها آن
، استحکام متوسط آمده از آزمایشدسته ب کنیلایهمتوسط 

ه شده ئارا 2که مقادیر حاصل در جدول  شدمحاسبه  کنیلایه
شده در جهت موازي کارينمونه برس  بیشتراستحکام    دلیلاست.  

توان با می را نمونه دیگر دو در مقایسه با )RD( با جهت نورد 
استفاده از تصاویر میکروسکوپ الکترونی روبشی سطوح  

 توضیح داد. کنیلایهپس از آزمایش   هاشکست نمونه 
 

 
 

 
 

 
شده در جهت   کارينمونه برس کنیلایهنمودار آزمایش  .3 شکل

ها و ترکیب آن  )TD(، جهت عرضی نورد )RD(موازي با جهت نورد 
)RD-TD( 

 
 

 کنیلایهآمده از آزمایش دستهي بهاپارامتر .2جدول 

 نیروي متوسط کاريجهت برس

(N) 

استحکام متوسط 

(N/mm) 

RD-TD 8/8 34/0 
RD 4/15 60/0 
TD 1/9 35/0 

 
 مشترك اتصالررسی سطح شکست فصل ب -3-2

تصاویر میکروسکوپ الکترونی  ، 6و  5، 4هاي در شکل 
در  ترتیببه شده  کارياي برسروبشی سطوح شکست نمونه 

و ترکیب آن   در جهت عرضی نورد  موازي با جهت نورد،  جهات
مطابق آنچه در  کنی آورده شده است. پس از آزمایش لایه دو،

در سطح  آمده  وجودبه ي هاشود، ترك مشاهده می 4شکل 
شده در جهت موازي با جهت نورد   کاريشکست نمونه برس

  هاشود. این شکافمشاهده می   هادیگر نمونه  ازتر  بیشتر و بزرگ
ي  هامحل ،اندکه در جهت عرضی نورد ایجاد شده  هاو ترك

که   ،ي موجودها اکسترود فلز تمیز در حین نورد هستند. شیار 
اکسترود فلز تمیز  درنتیجهي اکسیدي و هالایهاثر شکستن بر

در تصویر مشهود  ،اندباعث ایجاد اتصال شده  ها درون این شیار 
 هستند.

طبق نظریه لایه نازك، براي ایجاد اتصال بین دو ورق در  
فلز  سطوح  شکسته شود تا    بایدحالت جامد، لایه اکسید سطحی  

ر تماس مستقیم قرار گیرند از هر دو سمت با هم ددو ورق  تمیز  
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ي هابررسی سطوح شکست نمونه  .شودو اتصال برقرار 
، جهت  ) RD(شده در جهت موازي با جهت نورد  کاريبرس

تا   4ي هادر شکل  )RD-TD(ها و ترکیب آن  )TD(عرضی نورد 
  )TD(کاري در جهت عرضی نورد  ست که برس ا  حاکی از آن 6

ي جهت عرضی نورد شده و همین  هاباعث کاهش تعداد ترك
موضوع کاهش اکسترود فلز تمیز را درپی داشته که به استحکام  

 منجر شده است. کنیلایهکمتر اتصال طی آزمایش 
 

 
 )الف(

 

 
 )ب(

RD 
ي برگشتی و ب) هاالف) الکترون  SEMتصویر  .4 شکل

کنی براي آزمایش لایههاي ثانویه از سطح شکست پس از الکترون 
 )RD(شده در جهت موازي با جهت نورد  کارينمونه برس

جهت  شده در  کاريدر نمونه برس شده مناطق متصل
شده   کارينمونه برس این مناطق در از موازي با نورد بیشتر

د که حاکی از اثر مثبت شومی  مشاهده  ) TD(جهت عرضی نورد  
در افزایش   )RD(موازي با جهت نورد  کاري در جهتبرس
با استفاده از   ،ي ایجادشده طی فرایند نورد است. بنابراین هاترك

تصاویر میکروسکوپ الکترونی روبشی حاصل از سطح شکست  
توان  ها، میو ابعاد آن  هاو بررسی تعداد شیار  گوناگوني  هانمونه 

ورد  شده در جهت موازي با جهت ن کاريادعا کرد نمونه برس
)RD ( آن یافته را دارد و اتصالبیشترین مقدار سطوح اتصال  

 . است هادیگر نمونه  ازتر محکم
 

 
 
RD 

) از سطح شکست یبرگشت يهاالکترون ( SEMتصویر  .5 شکل
آزمایش  پس از )TD(شده در جهت عرضی نورد کارينمونه برس

 کنیلایه
 

متوسط نمونه  بودن استحکام بررسی دلیل پایین منظوربه 
میکروسکوپ الکترون  ، تصویريRD-TDشده  کاريبرس

ه ئارا 6که در شکل  شدسطح شکست بررسی  )SEM(روبشی 
مناطق   ،شده در سطوح شکست ي مشاهدههاشیار شده است. 

تر دهند. با بررسی دقیق یافته در فصل مشترك را نشان می اتصال
در این نواحی مشاهده   ییهاسطح داخلی این شیارها، دیمپل

. در حین آزمایش استشود که حاکی از شکست نرم نمونه می
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عمال نیروي برشی بر نمونه، حفرات موجود در و با اِ کنیلایه
پیوسته و باعث ایجاد ترك در فصل مشترك مهبه  هااین شیار

 کنندمی رشد  ها این ترك  ،شدهعمال اِ يشوند. با افزایش نیرومی
دیگر هاي  پژوهش  این امر راشوند که  و باعث شکست اتصال می

 ].20[ اندکردهنیز گزارش 
 

 
RD 

) از سطح شکست نمونه هیثانو الکترون ( SEMتصویر  .6 شکل
 کنیلایهآزمایش  پس از )RD-TD( جهت ترکیبیدر شده کاريبرس

 

 سنجینتایج آزمایش سختی  -3-3
سیکل نورد و اثر عملیات تغییرات سختی برحسب تعداد  

طور که  ارائه شده است. همان  7بازپخت بر سختی در شکل 
عمال کار مکانیکی سرد در هر پاس دلیل اِه شود، بمشاهده می

شدن فلز، سختی میانگین نمونه افزایش  نورد و کارسخت
دلیل استفاده از دو نیمه ه ب ،یابد. در سیکل سوم و پنجم می

عدد سختی میانگین گزارش  دو ، نشده شده و بازپخت  بازپخت
شده و دیگري براي  یکی براي قسمت بازپخت ،شده است

 . است نشده  قسمت بازپخت
 

ررسی تأثیر عملیات بازپخت پس از فرایند اتصال  ب -3-4

 نورد تجمعی 
 تصاویر میکروسکوپ الکترونی روبشی از سطح مقطع

ND-TD  شده در جهات موازي با جهت  کاريي برسهانمونه

  ) RD-TD(ها  و ترکیب آن  )TD(، جهت عرضی نورد  )RD(نورد  
در   ترتیببه پیش و پس از عملیات بازپخت،    ،پس از سیکل اول

دماي بالاي  دلیلبه  ،آمده است. مطابق انتظار  10تا  8هاي شکل 
برد در فصل مشترك شدن نفوذ اتمی کوتاه و فعال  بازپختسیکل  

اتصال، ناپیوستگی بین دو لایه تا حد زیادي محو شده و اتصال  
درجه سلسیوس    415با افزایش دما تا    ،بهبود یافته است. همچنین

که افزایش تحرکات و نفوذ اتمی را  ،بازپخت در حین فرایند 
درپی دارد، اتصال در مناطقی که اکسترود ناقص رخ داده است  

ایجاد اتصال متالورژیکی و استحکام اتصال با  شودمیتقویت 
 یابد.بهبود می

 

 
و اثر  ینورد تجمع گوناگون  يهاکل یس در یسخت راتییتغ .7 شکل

 لیآن اتیعمل
 
 

 
 (الف)
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 (ب)

 کاريتصاویر میکروسکوپ الکترونی روبشی نمونه برس .8 شکل
الف)  ،پس از سیکل اول )RD(شده در جهت موازي با جهت نورد 

 ب) پس از بازپخت وپیش از بازپخت 
 
 

 
 (الف)

 

 
 (ب)

 کاريتصاویر میکروسکوپ الکترونی روبشی نمونه برس .9 شکل
الف) پیش از  ،پس از سیکل اول )TD(شده در جهت عرضی نورد 

 ب) پس از بازپخت و بازپخت

 
 (الف)

 

 
 (ب)

 کاريتصاویر میکروسکوپ الکترونی روبشی نمونه برس .10 شکل
پس از  )RD-TD(شده در جهت عرضی نورد و موازي با جهت نورد 

 ب) پس از بازپخت  و الف) پیش از بازپخت، سیکل اول
 

 ،بررسی اتصال دو تسمه در فرایند نورد تجمعی منظوربه 
شده و تسمه دیگر در حالت   وقتی یک تسمه در حالت کارسخت

پس از  چهارم، و  دومي سیکل هانمونهاز آنیل باشد، یک نیمه 
و نیمه دیگر  شودمی  نیمه مساوي، بازپخت دوبرش و تبدیل به 

 ترتیب بهو  گیردمیقرار  دیگريشده روي  صورت کارسخته ب
تا سیکل سوم و پنجم تحت فرایند اتصال نورد تجمعی قرار  

فصل مشترك دو تسمه    SEMتصاویر    ،. به همین منظورگیرندمی
پس از سیکل اول، سوم و پنجم اتصال نورد تجمعی در شکل  

اثر ، )ج(ب) و ( 11نشان داده شده است. با توجه به شکل  11
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مشاهده است.   عملیات بازپخت یک نیمه در بهبود اتصال قابل 
 از بهتر مو پنج ومي سهاشده در سیکل اتصال قسمت بازپخت

ي کمتري در قسمت هاو ناپیوستگی  است نشده    قسمت بازپخت
فصل مشترك بین دو  ،شود. همچنینشده مشاهده می بازپخت

اتصال  ،در سیکل سوم ،شدهن شده و بازپخت  نیمه بازپخت
مراتب به مدر سیکل پنجدهد که این اثر مناسبی را نشان نمی

شده   شود و اتصال مناسبی بین قسمت بازپختکمتر مشاهده می
تواند سختی این امر می دلیلنشده برقرار شده است.  و بازپخت

سیکل    در مقایسه با نشده در سیکل چهارم    قسمت بازپخت  بیشتر
پس از انجام عملیات بازپخت بین سیکل   ،دوم باشد. دو نمونه

گونه  تا سیکل دوم و چهارم، بدون هیچ ترتیببه اول و دوم، 
  هااند که موجب کارسختی نمونه عملیات بازپخت، نورد شده 

شود. استفاده از قسمت  خصوص نمونه سیکل چهارم میبه 
شود در سیکل  باعث می  ،دارد  بیشتريکه سختی    ، نشده  بازپخت

ي بیشتري در فصل  هاترك  ها،نیروي فشاري غلتک اثربر ،پنجم
مشترك ایجاد و امکان اکسترود بهتر فلز تمیز فراهم شود. 

سختی کمتر و   دلیلبه  ،شده قسمت بازپخت  ،همچنین
شرایط را براي سیلان ماده و   ،ي پسماندهاشدن تنش حذف

و باعث   دهدمی ي ایجادشده بهبود هااکسترودشدن در ترك
شود که  ناطق اتصال متالورژیکی در سطح شکست میافزایش م

از تصاویر شکل    ،را درپی دارد. همچنین  بیشترياستحکام اتصال  
با افزایش تعداد سیکل  هالایهمشخص است که پیوند بین  11

طوري که مطابق شکل  اتصال نورد تجمعی بهبود یافته است، به 
برقرار   هالایهاتصال مناسبی بین    ،)، پس از پنج سیکل نورد ج(  11

  11شود. با توجه به شکل ي کمی مشاهده میها و ناپیوستگی
مشاهده   اثر عملیات بازپخت در بهبود اتصال قابل ،)ج(ب) و (

  م و پنج  ومشده در هر دو سیکل س  است. اتصال قسمت بازپخت
ي کمتري در هاو ناپیوستگی استنشده   قسمت بازپخت ازبهتر 

 شود. شده مشاهده می  بازپختقسمت 
توان گفت که فصل مشترك بین می  ،(ب)  11مطابق شکل  

نشده در سیکل سوم اتصال   شده و بازپخت  دو نیمه بازپخت 
مراتب به مدهد که این اثر در سیکل پنجمناسبی را نشان نمی

شده   شود و اتصال مناسبی بین قسمت بازپختکمتر مشاهده می
سختی  دلیلتواند به می که برقرار شده استنشده  و بازپخت

سیکل    در مقایسه با نشده در سیکل چهارم    قسمت بازپخت   بیشتر
پس از انجام عملیات بازپخت بین سیکل   ،دوم باشد. دو نمونه

گونه  تا سیکل دوم و چهارم، بدون هیچ ترتیببه اول و دوم، 
  هااند که موجب کارسختی نمونه عملیات بازپخت، نورد شده 

شود. استفاده از قسمت  خصوص نمونه سیکل چهارم میبه 
شود در سیکل  باعث می  ،دارد  بیشتريکه سختی    ، نشده  بازپخت

ي بیشتري در فصل  هاترك  ها،نیروي فشاري غلتک براثر ،پنجم
مشترك ایجاد و امکان اکسترود بهتر فلز تمیز فراهم شود. 

  تر و حذف سختی کم دلیلبه  ، شده قسمت بازپخت  ،همچنین
  شرایط را براي سیلان ماده و اکسترود ،ي پسماندهاشدن تنش 

و باعث افزایش   بخشدمیشده بهبود  ي ایجادهاشدن در ترك 
شود که استحکام  مناطق اتصال متالورژیکی در سطح شکست می 

 را درپی دارد.  بیشترياتصال 
 

 
 (الف)

 

 
 (ب)
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 (ج)

ي هاتصاویر میکروسکوپ الکترونی روبشی نمونه .11شکل 
سیکل  الف)  ،)RD(شده در جهت موازي با جهت نورد  کاريبرس

 ) سیکل پنجمج وسیکل سوم  اول ، ب) 

 

 يریگجهینت -4
کاري سطح پیش از نورد و  جهت برس تأثیراز مطالعه 

همچنین انجام عملیات حرارتی بازپخت بر ریزساختار و 
آلیاژ   اتصال حاصل از فرایند اتصال نورد تجمعیاستحکام 

 : شدنتایج کلی زیر حاصل  AA6061آلومینیم 

کاري در جهت موازي ، برسکنیلایه. با توجه به نتایج آزمایش  1
نیوتن بر  60/0با استحکام متوسط  )RD(با جهت نورد 

نیوتن بر   34/0برابر  RD-TD جهت در مقایسه بامتر، میلی
نیوتن بر  0/ 35 برابر با  TDجهت در مقایسه با ومتر میلی
 است. پدید آورده بهترین اتصال بین دو ورق را متر، میلی

کاري در . بررسی سطوح شکست فصل مشترك نشان داد برس2
باعث افزایش سختی سطح    )RD(جهت موازي با جهت نورد  

که درحالی  ،شودو ایجاد شیارهایی در جهت عرضی نورد می 
چنین شیارهایی را  )TD(کاري در جهت عرضی نورد برس
 دهد.یافته را کاهش می و مناطق اتصال ندارد

  ، پس از هر سیکل اتصال نورد تجمعی  ،. انجام عملیات بازپخت3
    به  HV 74باعث بهبود اتصال و کاهش سختی میانگین از 

HV 67  در سیکل سوم و ازHV 82  بهHV 77  در سیکل
 شود.نجم میپ

نشده در   شده و نیمه بازپخت . استفاده از نیمه بازپخت4
شود که  دي میني بالاتر باعث افزایش مناطق پیوهاسیکل

  زیرا نیمه بازپخت  ؛را درپی دارد بیشترياستحکام اتصال 
ي هاترك  ،که در سیکل قبلی کارسخت شده است  ، نشده

با سهولت   را شده بیشتري خواهد داشت و نیمه بازپخت 
 کند.میاکسترود  هابیشتري درون ترك

 
 يسپاسگزار -5

ل محترم آزمایشگاه متالوگرافی ئونویسندگان مقاله از مس
 ند.کندانشکده مواد دانشگاه علم وصنعت تشکر و قدردانی می
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 Abstract     This study aims to improve the wear resistance of mullite ceramics as one of the most critical 
engineering ceramics by adding tungsten carbide (WC) particles. For this purpose, mullite-WC composites 
without and with adding 5, 10, and 15 % by weight of WC particles produced by Spark Plasma Sintering (SPS) 
method. In addition, it investigates the effect of sintering temperature on the wear resistance of mullite-WC 
composites applied by the SPS process at 1300 °C, 1350 °C, 1400 °C, and 1450 °C for 4 minutes under the 
pressure of 30 MPa. The results pin on the disk testing indicates that upon increasing the weight percentage of 
WC particles and increasing the sintering temperature up to 1400 °C, the wear resistance of mullite-WC 
composites would increase. However, increasing the sintering temperature up to the range of 1450 °C led to a 
decrease in the wear resistance due to the poor mechanical properties and formation of the W2C phase. The 
results from Scanning Electron Microscopy (FESEM) analysis are indicative of the formation of abrasive wear 
and surface layer structure mechanisms on the surface in mullite ceramics samples with and without WC 
reinforcing particles. 
 

   https://doi.org/10.30501/jamt.2022.350273.1236              URL: https://www.jamt.ir/article_158646.html 

Keywords: 
Spark Plasma Sintering (SPS), 
Mullite, 
Tungsten Carbide, 
Wear, 
Composite 

1. INTRODUCTION 

Mullite (3Al2O3.2SiO2) is one of the aluminosilicate 
phases with promising properties such as high-
temperature stability, excellent thermal shock, creep 
resistance, suitable mechanical strength, and low 
thermal conductivity. These properties make the mullite 
a good option for high-temperature applications [1]. The 
tribological properties of ceramic composite materials 
are greatly affected by their mechanical properties and 
inherent brittleness. Improving the microstructure of the 
ceramic matrix composites during the production 
process has in turn caused a significant improvement in 
the ceramic wear properties [2]. Among various 
sintering techniques, Spark Plasma Sintering (SPS), 
compared to other conventional sintering techniques, 
provides the ceramic sintering with a high melting point 
in a short time by applying a combination of uniaxial 
pressure and electric current [3]. Recently, Mullite 
reinforced by different reinforcement oxide and carbide 
materials such as TiC [4], SiC [5], Ta2O5 [6], and ZrO2 
[7] sintered by fast sintering techniques showed 
significant improvement in the mechanical properties of 
monolithic mullite bodies. In our previous works, the 
effects of sintering temperature and addition of tungsten 
carbide reinforcement phase into the mullite matrix 
composite synthesized through the direct reaction of 
Alumina and Kaolin were investigated. The findings 
suggested that followed by adding the optimum amount 

of tungsten carbide to the mullite, the properties of 
monolithic mullite can be significantly improved [8, 9]. 
The current study aims to investigate the tribological 
properties of the mullite-tungsten carbide composite 
based on the Pin on Disc (PoD) method. 
 
2. MATERIALS AND METHODS 

Mullite powder was prepared through a direct reaction 
of alumina and kaolin. More details of the preparation 
process are reported in the literature [10]. Tungsten 
carbide powder with the average particle size of 3 
microns provided by Alfa Aesar Co. (Art No. 12070) 
was used as the reinforcing phase. Spark plasma 
sintering technique was employed to consolidate mullite 
matrix composites reinforced with 5, 10, and 15 wt % of 
tungsten carbide. The mixture of composite powder was 
placed into a graphite die of 30 mm in diameter and then 
sintered using an SPS machine (SPS-20T-10, china) 
under an initial vacuum atmosphere of 13 Pa and 
punching pressure of 30 MPa. The sample heated up at 
a constant rate to reach the optimum temperature of 
1400 ºC [8]. In order to investigate the effect of sintering 
temperature on the wear properties of mullite-tungsten 
carbide composite, the sample containing 10 wt % 
tungsten carbide was sintered at three temperatures of 
1350, 1400, and 1450 ºC using the SPS technique. 

Scanning Electron Microscopy (SEM), (ZEISS) 
operating at 15 KV was used to observe and measure the 
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width of the wear tracks. X-Ray Diffraction (XRD), 
(Philips, Cu Kα 40 KV, 30 mA, Step size: 0.02°) was 
used to check the phase analysis of the sample after the 
sintering process with SPS. 

According to the ASTM-C1327-08 standard, the 
Vickers hardness was measured using a microhardness 
tester (MVK-H21, Akashi Co.) under an applied load of 
1 kg for the specimens that were prepared using the 
standard metallographic polishing techniques down to 1 
μm. Pin on disc testing (according to ASTM G132-96) 
was also done to measure the wear resistance of the 
sintered samples. The diameter of the samples was 30 
mm. Further, a tungsten carbide counterpart pin with the 
hardness of 80 HRA was used. 
 
3. RESULTS AND DISCUSSION 

Figure 1 shows the microhardness variation and wear 
track width with respect to the content of the tungsten 
carbide at the composition. It can be seen that upon 
increasing the percentage of the reinforcing tungsten 

carbide phase, the microhardness of the sintered samples 
increased that in turn improved the wear resistance of 
the composite. The hardness value for monolithic 
mullite was first equal to 12.69 GPa which further 
reached its maximum value of 15.89 GPa regarding the 
composite with 10 wt % WC but later, it slightly 
dropped with adding further WC content. 

Figure 2 shows the microhardness variation and wear 
track width with respect to the sintering temperature of 
SPS in the sample containing 10 wt % tungsten carbide. 
According to this graph, with an increase in the sinter 
temperature, the width of the wear area decreased at 
1400 °C and then increased slightly at 1450 °C. 
According to the results from the XRD analysis of the 
Mullite-10 % WC-1450 sample, some tungsten carbide 
is dicarburized and W2C phase is formed. The 
mechanical properties of this phase are weaker than 
those of tungsten carbide. Therefore, the wear resistance 
of the Mullite-10 %WC composition at 1450 °C 
decreased while the width of the wear area increased. 

 

 
Figure 1. Triple diagram of hardness - wear width - percentage of tungsten carbide in samples sintered at 1400 °C 

 
 

 
Figure 2. Triple diagram of hardness - wear width-sinter temperature for samples containing 10 wt % of tungsten carbide 

 
4. CONCLUSION 

In this study, the tribological properties of mullite-
tungsten carbide composite prepared through Spark 
Plasma Sintering (SPS) were investigated using the pin 

on disc test. The results of the microhardness and pin on 
disc test indicated that the higher percentage of tungsten 
carbide improved the hardness and wear resistance of 
the consolidated composite. In addition, with further 
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increase in the sinter temperature, the wear resistance 
increased at 1400 °C and then, it slightly decreased at 
the 1450 °C. The decrease in the wear resistance resulted 
from dicarburization of tungsten carbide and its 
transformation into W2C phase in the plasma spark 
sintering process. 
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  ن ی ترمهم  از  یکی  عنوانبه  یتیمولا يهاک یسرام شیسا به مقاومت  بهبود ، پژوهش نی ا از هدف     هدیچک 

  د یکارب- تیمولا يهات یکامپوز منظور، نی ا يبرا . است تنگستن دیکارب ذرات افزودن  ق یطر از یمهندس  يهاک یسرام
 ي اجرقه   يپلاسما  یجوشتنگستن توسط روش تف   دیذرات کارب  یدرصد وزن   15و    10،  5افزودن    با   و  بدون تنگستن  

  د یکارب-تیمولا  يهات یکامپوز  شیبر مقاومت به سا  یجوشتف   ياثر دما  یبررس   منظوربه   ،نیا  بر  علاوه.  شدند  دیتول
  4 مدتبه درجه سلسیوس  1450و  1400، 1350، 1300 ي در دماها ياجرقه  ي پلاسما یجوشتف  ندیفرا ،تنگستن 

  ش یآن است که با افزا انگر یب سکید ي رو ن یآزمون پ ج ی. نتادیمگاپاسکال به انجام رس 30و با اعمال فشار  قهیدق
  ش یسا به  مقاومت، درجه سلسیوس  1400تا  یجوشتف  ي دما ش یتنگستن و افزا د یذرات کارب یدرصد وزن 

درجه   1450تا محدوده  نتریس يدما شی که افزای درحال ،است افتهی شی تنگستن افزا دیکارب-تیمولا يهات یکامپوز
  جینتامنجر شده است.  شیبه کاهش مقاومت به سا، C2Wفاز  ل یو تشک یک یافت خواص مکان لیدلبه  سلسیوس،

  ر ی شدن در سطح و مس ياهیخراشان و لا شیسا يهاسازوکار  جادیا انگریب یروبش  یالکترون  کروسکوپیم زیآنال
 . تنگستن است دیکارب کنندهت ی تقوبا و بدون ذرات  یتیمولا يهادر نمونه  شیسا
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 : هادواژهیکل
 ،ياجرقه  ي پلاسما  یجوشتف
 ت، یمولا
 ،تنگستن دیکارب
 ش، یسا

 تیکامپوز

 

 مقدمه -1
داشتن خواص  لیدلبه ی،تیمولا يهاکیسرام ،امروزه

  ذوب  نقطه ،ی حرارت شوك به مقاومت  همچون يفردمنحصربه
قطعات    نیتراز مهم  یکی  یی،ایمی ش  يداری) و پا~  C  2000°(  بالا

  ی خال  يبا جاها  يساختار  يدارا  تی. مولارودبه شمار می  یصنعت
ندارد.   یبه دما بستگ  یخال  يجاها  نیا  تیاست که وضع  ژنیاکس

خزش  به مقاوم اي ه ماد تیشده است تا مولا سبب یژگیو نیا
از  یعیوس مخلوط در محدوده  يبلورها لیتشک ،نیباشد. همچن

در   هاونیاز کات يادیو جادادن انواع ز 2SiO/3O2Alنسبت 
  1[ است تیبارز مولا يهایژگی و گریخود از د ن یساختار بلور

 
 

 .]2و 

 يهاکیسرام شده، اشاره  مطلوب خواص رغمی عل
 نسبتاً یکیخواص مکان لیدلبه ،خاص يدر کاربردها یتیمولا
)، ~ 1/2MPa.m 5/2شکست کم ( یمانند چقرمگ فیضع

 دچار ،کم يرینترپذیسو  فیضع شیمقاومت به سا
 يتلاش برا ،امروزه ل،یدل نیهم به .]2[هستند  ییهات یمحدود

 يهانهیزم از یکی عنوانبه یتیمولا يهاکیبهبود عملکرد سرام
 .است مطرح پژوهشگران  یپژوهش

 خواص   تیتقو  يبرا  هاروش  نیمؤثرترو    نیاز بهتر  یکی
 کننده تیتقواستفاده از ذرات  یتیمولا يهاکیسرام یکیمکان
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 یتیمولا  نهیزم  یکیسرام  يهاتیکامپوز  دیعنوان فاز دوم) و تول(به
مانند  کنندهتیتقوبر استفاده از ذرات  یمبن ییهاگزارش. است
TiC ]3[، SiC ]4  5و[، WC ]6  7و[، 3O2Nd  ]8[ 11 وO6Pr 

وجود   یتیمولا  يهاکیسرام  یکیمکان  خواص  بهبود  هدف  با  ]9[
 دیکارب-تیمولاهاي دارد. شاید بتوان گفت که کامپوزیت

ترین گروه از خانواده  شده ترین و شناختهمهم تنگستن
هاي رو، پژوهش . ازاینهستند یتیمولاهاي پایه کامپوزیت
هاي این دسته از شناسایی و بهبود ویژگی منظوربه بسیاري 

 است.  شدهها انجام کامپوزیت
 یمختلف يو فازها هايومتریاستوک يتنگستن دارا دیکارب

که عموماً  هستند ییفازها نیترعمده  C2Wو  WCاست. دو فاز  
. فاز  شوندیم  دهیمتداول سنتز د  يندهایو در فرا  گریکدیدر کنار  

C2W  ن یدرجه کلو  2650از    شیب  ییاست دما بالا و در دما  يفاز  
دما  نیا ریدر ز WC کهدرحالی ،است داریپا  یطور تعادلبه 
از  تر شکننده C2Wشده است که  باشد. گزارش داریپا تواندیم

WC است.   ترنییپا زیآن ن يبولوژیو تر یکیو خواص مکان
ضمن  ،تنگستن دیمتداول، کارب يهاکیسرام بیشتربرخلاف 

. دارد  زین  یمناسب  یو استحکام خمش  یچقرمگ  ،بالا   یداشتن سخت
ضمن   ت،یمولامانند    هاکیسرام  ریآن به سا  کردن  اضافه  ،نیبنابرا

ها و  از حرکت مرزدانه يریجلوگ لیدلبالابردن استحکام به
 زیرا ن ی، چقرمگیجوشتف ندیفرا نیها حرشد دانه نیهمچن

 يریجلوگ  يهاتواند سازوکار یتنگستن م   دی. کاربدهدیم  شیافزا
 یچقرمگ لهیوسنیو بد کندفعال  زیمهار رشد ترك را ن ای

 .]11و  ،10[د ده شیرا افزا تیکامپوز
 ي هاکیسرام نتریس ندیاز مشکلات عمده در فرا یکی

  ، رونیازا .است ندیفرا نیا یها در طدانه  یرشد افراط ،یتیمولا
  ن یتراز مهم یکی ،نتریس ندیهنگام فرا ،از رشد دانه يریجلوگ

از خواص   ياری. بسرودبه شمار می  پژوهشگران  یپژوهش  اهداف
 ،نیبنابرا .دارد یتگبس هاآناندازه دانه  به یکیسرام قطعات

به کنترل رشد دانه وابسته   مستقیماًبه خواص موردنظر  یابیدست
  ش یانتقال ماده را افزا  يرشد دانه فواصل نفوذ برا  ،نیهمچناست.  

کنترل رشد    ،نی. بنابرادانجامیو به کاهش سرعت تراکم م  دهدمی
قطعات  دیتول دربه تراکم بالا دارد.  یابیدر دست یدانه نقش مهم

 يهاحل راه ،ها دانه یاز رشد افراط يریلوگج يبرا ،یکیسرام
  يبه موارد توانی م جمله شده است که از آن  شنهاد یپ يادیز
 

1 Gao 

همراه با اعمال   نتری) س2( ،یهمراه با افزودن  نتری) س1همچون (
 .]13و  12 ،2[اشاره کرد  عی) پخت سر3و (  یفشار خارج

 از یکی ايپلاسماي جرقه  یجوشروش تف ،امروزه
  ی جوشتفبا هدف  یکیقطعات سرام دیدر تول نینو يهاروش

 .]6[ شودمی در نظر گرفته عیسر
 میاز واکنش مستق تیقطعه مولا ،]14[ یدر پژوهش

روش   به کرون،یم 29/3اندازه ذرات  نیانگیکائولن با م/نایآلوم
 1400-1700 ي در محدوده دما ،ايپلاسماي جرقه  یجوشتف

شکست  یو چقرمگ ی. سختاست هشد دیتول وسیسلس درجه
تحت فشار   ،وسیسلس درجه 1700 يدر دما ، شدهنترینمونه س

 کینزد یچگالبا  و قهیدق 15 يمگاپاسکال و زمان ماندگار 20
گزارش   1/2MPa.m  8/2و    VH  1259  بیترتبه  ي،تئور  تهیبه دانس

 . است هشد
-تیمولا  تیقطعات نانوکامپوز  ]15[و همکارانش    1گائو

روش   ازبا استفاده  را دیکارب کونیلیس ی)درصد حجم 10 و 5(
 1500تا  1300 ییجرقه پلاسما، در محدوده دما یجوشتف

 قهیبر دق  وسیسلسدرجه    200  شیبا نرخ گرما  ، وسیسلسدرجه  
در   ،نشان داد که یکیحاصل از خواص مکان جیکردند. نتا نتریس

 ي برا MPa 477استحکام  نهیش یب ،وسیسلسدرجه  1500 يدما
به دست    دیکارب  میسیلی) سیحجمدرصد    5(-تیمولا  تیکامپوز

رشد   نتر،یس  يکوتاه در دما   يزمان ماندگار  لیدلبه   ،نیآمد. همچن
 دانه گزارش نشده است.

 دیکارب-تیمولا تیکامپوز ]3[ همکارانش و 2ی قهرمان
  یی جرقه پلاسما در محدوده دما یجوشتفرا با روش  میتانیت

 هیثان 600 يبا زمان ماندگارو  وسیسلسدرجه  1600تا  1500
 یبررس را تیکامپوز نیا یکیزیف و یکیو خواص مکان نتریس

-تیلامو تیکامپوز ينشان داد که برا یبررس ن یا جیکردند. نتا
درجه   1550 يدما  در ،میتانیت دی) کاربی درصد وزن 30تا  10(

،  وسیسلسدرجه    1600  يو در دما  ،درصد  95  تهی، دانسوسیسلس
 ی استحکام و سخت نیکامل به دست آمد. بهتر تهیدانس باًیتقر
با  تیمولا تیکامپوز يبرا Hv 1335و  MPa 274 بیترتبه 

  وس یسلس درجه 1600 يدما در کنندهتیدرصد تقو 10مقدار 
 .است هحاصل شد

2 Ghahremani 
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 ياثر دما یبه بررس ] 7و  6[و همکارانش  1ییرجا
 ي هاتیکامپوز یکیو خواص مکان کروساختاریبر م یجوشتف
 دیتنگستن تول دیکارب یدرصد وزن 10شده با  تیتقو یتیمولا

 براساساند.  پرداخته  ايپلاسماي جرقه   یجوششده به روش تف
درجه    1400تا    1300از    ی،جوشتف   يدما  شیافزا  ها،گزارش آن

بخشد.  یرا بهبود م یکیو خواص مکان یرفتار چگال ،وسیسلس
درجه   1400به بالاتر از  یجوش تف  يدما شیاگرچه افزا

فاز   ل یمحدود و تشک ي فاز راتییدانه و تغ شیبه افزا  وسیسلس
C2W خواص  یبررس ،تنگستن منجر شده است د یدر کارب

 يهاکیبهبود عملکرد سرام انگریب تیکامپوز نیا یکیمکان
 .است تنگستن دیکارب با شده تیتقو یتیمولا

  نکرد ثیر اضافه أدرباره ت  گوناگونیهاي تاکنون پژوهش 
ریزساختار، چگالش و خواص مکانیکی   به  متفاوتهاي  افزودنی 

  . با وجود]17  و   16[است    شدهانجام    تیمولاهاي پایه  کامپوزیت
، مرور دقیق مراجع بیانگر آن است که تاکنون پژوهشی  این

  ش یسا به مقاومت بر تنگستن دیکاربثیر افزودنی أت درخصوص
در این  ،است. لذا نشده انجام تیمولاهاي پایه کامپوزیت

 با  تنگستن دیکارب-تیمولاکامپوزیتی  يهاپژوهش، نمونه 
  دیکارب یوزن درصد 15 و 10، 5( یافزودن گوناگون يدرصدها
  درجه  1450و  1400، 1350، 1300 يدماها در) تنگستن

به روش  MPa 30 فشار اعمال با و قهیدق 4 مدتبه  وسیسلس
(بدون  یتیمولا نمونه با و دیتول ياجرقه يپلاسما یجوشتف

  در   سکید  يرو  نیپ  روش  به  شی سا  به  مقاومت  نظر  از)  یافزودن
 . شدند سهیمقا طیمح يدما

 

 روش تحقیق -2
-تیمولا يهاتیکامپوز دیتول يبرا ،پژوهش نیا در

 میمستق واکنش از تیمولا پودر ،اول  مرحله در ،تنگستن دیکارب
سنتز شد. ) O2·2H3O2·Al22SiO( 2کائولن  و) 3O2Al( نایآلوم
  ی کائولن با نسبت وزن/نایآلوم يمنظور، ابتدا پودرها نیا يبرا
اتانول    يحاو  یتنگستن  دیکاپ کارب  کیو سپس در    آماده  40/60

 یکبه  10با نسبت گلوله به پودر  یتنگستن دیکارب  يهاو گلوله
. مواد شدند بایآس ساعت 3 مدتبه rpm 300سرعت  با

درجه   120  يساعت در دما   24مدت  کن به شده در خشکمخلوط 

 
1 Rajaei 
2 Kaolinite 

به فاز موردنظر (مطابق    یابیمنظور دست. به ندخشک شد  وسیسلس
درجه   10 شی شده با سرعت گرما )، پودر خشک 1واکنش 

درجه   1600 ي ساعت در دما 2 مدتبه  قهی بر دق وسیسلس
 شد. نهیکلس وسیسلس

 
2SiO2.Al2O3.2H2O + 2Al2O3             3Al2O3.2SiO2 + 2H2O 

 )1( واکنش
 

 يبرا  کرون یم  3با متوسط اندازه دانه    تنگستن  دیکارب  پودر
تنگستن استفاده شد. مخلوط   د یکارب-تیمولا تیکامپوز دیتول

  ی وزن  يتنگستن با درصدها  دیشده و کارب  سنتز  تیمولا  يپودرها
) تیشده در سنتز مولا  (با مشخصات ارائه  ابیدر آس  15و    10،  5

  ، تیدرنهاشدند.    بایساعت آس  3  مدتبه و    rpm  200با سرعت  
 عبور داده شد. کرونیم 100مخلوط حاصل از الک مش 

مخلوط پودر حاصل از مرحله قبل درون یک قالب 
که با فویل گرافیتی  ،متریلیم 30قطر  بهگرافیتی  يااستوانه

جوشی پلاسماي  یند تفاپوشش داده شده بود، بارگیري و فر
از دماي اتاق   ،هاد. چرخه گرمایش همه نمونه انجام ش  3ايجرقه

  4 يزمان ماندگار با درجه سلسیوس، 1300-1450 محدوده تا 
مگا پاسکال تعیین شد.   30عمال فشار  دما و با اِ  نهیشیدر ب  ،قهیدق

بر  وسیسلسدرجه  50 یجوشتف ندیفرادر طول  شیگرما نرخ
 . شد گرفته نظر در پاسکال 10 خلأو تحت   قهیدق

 4کرزیوکرویها، از روش منمونه  یسخت يریگاندازه يبرا
هر  يبرا ،آزمون نیااستفاده شد.  لوگرمیک یک يرویاعمال ن با

آمده به همراه انحراف  دست اعداد به   نیانگیبار تکرار و م  3  ،نمونه
 گزارش شد. ارشانیمع

 شده  نتریس   يهانمونه   ش،یمقاومت به سا  یمنظور بررسبه 
با استفاده از   شیقرار گرفتند. روش سا شیتحت آزمون سا 

  ASTM: G132-96مطابق استاندارد  سکید ي رو نیآزمون پ
 دیآزمون از جنس کارب  نیمورد استفاده در ا  نی. پ شدانجام    ]18[

 5و ارتفاع  متریلیم یک قطر با Aراکول  80 یتنگستن با سخت
و قطر   متریلیم 30شده ساخته  سکی. قطر دشد انتخاب متریلیم

هرتز در نظر گرفته شد.  20و فرکانس  متریلیم 20 شیسا ریمس
  انجام لوگرمیک  2 یاعمال بار  باو  طیمح يدر دما شیآزمون سا

 .شد

3 SPS-20T-10, Easy Fashion Metal Products Trade Co. 
4 Micro Vikers 
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  قبل هانمونه  يفاز و يساختار  يهامشخصه نییتع يبرا
  لیگس  یروبش  یالکترون  کروسکوپیم  از  ،شیسا  آزمون  از  بعد  و
 زی) و آنالFESEM/EDS, MIRA3TESCAN-XMU( یدانیم

 X-Ray Diffraction (XRD, Philips) Cu کسیپراش پرتو ا

Kα  40 KV, 30 mA, Step size: 0.02°  .استفاده شد 
 يرو  ]7و    6  ،1[حاضر در ادامه مطالعات گذشته    پژوهش

 نهیتنگستن در زم دیکارب یدرصد وزن 15و  10، 5 تیکامپوز 3
  ی بدون افزودن –خالص  تینمونه شاهد (مولا کیو  تیمولا
  شیمقاومت به سا سهیو مقا یتنگستن) با هدف بررس  دیکارب
  یجوشتف نهیبه يدما کهنیا به  توجه با. است شده انجام هاآن

و گزارش شده   نییتع  یدر مطالعات قبل  نهیبه  یتیکامپوز  بیو ترک
مقدار  ری) تأث1( یدر دو بخش به بررس ،است، در مقاله حاضر

 تیکامپوز یش یتنگستن بر خواص سا دیکارب کنندهتیتقو
با    وسیسلسدرجه    1400  نهیبه  يتنگستن در دما  دیکارب-تیمولا

                  ،MA-1400 ،MA-5%WC-1400 يها کد نمونه
MA-10%WC-1400    وMA-15%WC-1400  ) يدما  ری) تأث2و  

) یدرصد وزن 10(-تیمولا تیکامپوز یشیبر خواص سا نتریس

-MA-10%WC يهانمونه کد با) نهیبه بی(ترک تنگستن دیکارب

1350 ،MA-10%WC-1400  وMA-10%WC-1450  پرداخته
 شده است. 

 

 نتایج و بحث -3
تنگستن بر خواص  دیکارب کننده تیتقو مقدار ریتأث -3-1

  نه یبه يتنگستن در دما دیکارب-ت یمولا تی کامپوز یشیسا

 وس یسلسدرجه  1400
  ، MA-1400 يهانمونه  کسیپراش پرتو ا يالگو 1شکل 

MA-5%WC-1400 ،MA-10%WC-1400 و                     
MA-15%WC-1400  وس یسلسدرجه  1400 يکه در دمارا  

  فقط   کس،یا  پرتوپراش    ي. طبق الگودهدی نشان م  ،اندشده  نتریس
 شیو با افزا ،ندشد ییتنگستن شناسا دیو کارب تیمولا يفازها

 يدیفاز جد ، یدرصد وزن 15تا  صفراز  ،تنگستن دیمقدار کارب
  یافزودن  ماده  ی وزن  درصد  شیافزا   با  اگرچه  ،است  هنشد   ییشناسا

 شده است. تريتنگستن قو دیمربوط به کارب يهاکیپ

 

 
 وسیدرجه سلس 1400 يدر دما نترشدهیس يهااز نمونه کسیپراش پرتو ا  يالگو .1 شکل

 

 شیبا افزا  شده  دهییعرض سا  راتیینمودار تغ،  2در شکل  
تنگستن  دیکارب-تیمولا تیتنگستن در کامپوز دیمقدار کارب

 ي برا ايجوشی پلاسماي جرقهتف به روش  شدهی جوشتف
تنگستن رسم شده است.  دیکارب یبا و بدون افزودن يهانمونه 

    ي هانمونه  شده دهییسا هیعرض ناح سهیطبق نمودار، با مقا
MA-15%WC-1400    وMA-1400  شیافزا  اب  ،گفت که  توانی م 

  شیمقاومت به سا ،یدرصد وزن 15تا  کننده تیمقدار تقو
 است. افتهیکاهش  شیو عرض سا افتهی شیافزا
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 وسیدرجه سلس 1400 يدر دما نترشدهیس يهاتنگستن در نمونه  دیذرات کارب یشده برحسب درصد وزن دهییعرض سا راتییتغ .2 شکل

 
نسبت به   يبالاتر  یتنگستن سخت  دیکارب  نکهیبا توجه به ا

تنگستن باعث   دیگفت که کارب توانی دارد پس م یتیمولا نهیزم
و   یشده است. معمولاً سخت یتیبدنه مولا یشیبهبود خواص سا 

  ش یدارند و با افزا گریکدیبا  یمیرابطه مستق شیمقاومت به سا
 زین شده دهییشده و عرض سا شتریب ش یمقاومت به سا یسخت

  ش یو عرض سا یسخت ییتانمودار سه 3. شکل ابدیی کاهش م
و بدون   با یتیمولا يهانمونه  يبرا کننده تیبرحسب مقدار تقو

نمودار با    نی. طبق ادهدی م  نشانتنگستن را    دیکارب  کننده  تیتقو
کاهش   زین شده دهییعرض سا تنگستن، دیکارب درصد شیافزا

 است. افتهی
 

 
 وسیدرجه سلس 1400 يدر دما نترشدهیس يهاتنگستن در نمونه دیدرصد کارب - شیساعرض  -ی سخت ییتانمودار سه .3 شکل

 
 یالکترون کروسکوپیم ریوا تص، 5و  4 يهادر شکل 

   ، MA-1400 يها نمونه  شیو سطح سا شیسا ریمس یروبش
MA-5%WC-1400 ،MA-10%WC-1400 و                     

MA-15%WC-1400 .  .نشان داده شده است 
در   شی در سطوح سا اری، وجود ش5 و 4 يهاطبق شکل 
که سازوکار   دهد ینشان مها نمونه  نیدر ا نی جهت حرکت پ

 است.  بودهنوع خراشان   ازحالت  نیدر ا شیسا

 نیب یتفاوت در سخت دلیلبه  ،خراشان شیسا سازوکار
 شودیم دهیها ددر نمونه ت،یو بدنه کامپوز یتنگستن دیکارب نیپ

در  گر،ید ي. از سوشودیشخم زده م شیاصطلاح سطح ساو به 
اثر گردش بر شده  جادیا يهابراده  ،زساختاریاز ر  ییهابخش 
 اند.جوش خورده  شیبه سطوح سا ی،تنگستن دیکارب نیپ یمتوال
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در  شیسا ریاز مس  یروبش یالکترون کروسکوپیم ریتصو .4 شکل

          ،      وسیسلس درجه 1400 يدر دما نترشدهیس يهانمونه
)a (MA-1400 ،)b (MA-5%WC-1400 ،)c (MA-10%WC-1400  

 d (MA-15%WC-1400(و 

 
 شده دهییاز سطح سا یروبش یالکترون کروسکوپیم ریتصو .5 شکل

         ،        درجه سلسیوس 1400 يدر دما نترشدهیس يهانمونه
)a (MA-1400 ،)b (MA-5%WC-1400 ،)c (MA-10%WC-1400  

 d (MA-15%WC-1400(و 
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)  a-5(شکل  MA-1400خوردن ذرات در نمونه جوش
شده    خوردن ذرات کندهجوش  ،زیها ننمونه   هی. در بقشودیم  دهید

  تیمقدارشان از نمونه مولا یول ، وجود دارد شی سطح سا يرو
و هنگام گردش  هاخالص کمتر است. با اعمال بار بر نمونه 

  جادیا ییهاترك ،شیسطح سا ي هااز قسمت  یدر برخ  سک،ید
،  ] 19[ شیشدن در سطوح سا ياهیلا هی. مطابق نظراست شده

و   ،شوندیم جادیا شیسا نیدر ح یها از سطوح داخلترك نیا
  طیمشابه شرا یطیشرا سطوح نیا ،شیسا يهاکل یبا تکرار س

 نیا جیتدرو به  کنندی را تجربه م یخستگ نیدر ح  شده  دجایا
با به هم  ،در مرحله آخر ،رسند کهیها به سطح نمونه مترك

. شودیاز نمونه جدا م  شیاز سطح سا  یبخش  ،هاترك  نیا  وستنیپ
مربوط به   یروبش  یالکترون کروسکوپیم ریتصاو  یبررس از

است.   تیرؤ  شدن قابل   ياخالص، سازوکار ورقه   تینمونه مولا
شده از  جدا يهاه یناح یبرخ، MA-5%WC-1400در نمونه 

که سازوکار موجود در   رسدی. به نظر مشودیم دهید زینسطح 
تنگستن    دیکارب  کننده  تیتقو  یدرصد وزن   15و    10با    يهانمونه 

از  یبیترک ،هانمونه نیدر ا ،درواقع. هستند گریکدیمشابه 

  شیسا ریشدن در سطح و مس ياه یخراشان و لا يهاسازوکار 
 يهاشکل ( شده جادیا یکندگ ي هاهی. با دقت در لاشودیم دهید
تنگستن در   دیمقدار کارب شیبا افزا ،که رسدی) به نظر م 5 و 4

  ش یشده از سطح سا جدا يها، ورقه یتیکامپوز يهاقطعه
 اند.تر شده کوچک

 

 شده نهیبه بیترک یشیبر خواص سا نتریس يدما ریتأث -2-3
MA-10%WC 

 ی شیبر رفتار سا نتریس ي اثر دما یمنظور بررسبه 
      بیبا ترک نمونه تنگستن، دیکارب-تیمولا يهاتیکامپوز

MA-10%WC ،1450و  1400، 1350، 1300 يکه در دماها 
قرار گرفت.   شیتحت آزمون سا  ،شده بود  نتریس  وسیسلسدرجه  
بار    ن،ییپا  یاستحکام و سخت  دلیلبه ،  MA-10%WC-1300نمونه  
شکست    دچار  ،شیانجام آزمون سا  نیرا تحمل نکرد و ح  یاعمال

ها انجام شد. در  نمونه ریسا يرو  شیآزمون سا ،نیشد. بنابرا
 نتریس يبرحسب دما شیسا عرض راتیینمودار تغ، 6شکل 

و   MA-10%WC-1350 ،MA-10%WC-1400 يهانمونه يبرا
MA-10%WC-1450 .رسم شده است 

 

 
تنگستن دیکارب یدرصد وزن 10 يحاو يهادر نمونه نتریس يبرحسب دما شده دهییعرض سا راتییتغ .6 شکل  

 
 هیعرض ناح ،نتریس يدما شینمودار، با افزا نیطبق ا

و سپس    افتهیکاهش    وسیسلسدرجه    1400  يتا دما  شده  دهییسا
است. در   افتهی شیافزا یاندک وسیسلسدرجه  1450 يدر دما
نشان داده شده است.    شیو مقاومت به سا  ی، ارتباط سخت7شکل  

       به نمونه  مربوط کسیپراش پرتو ا زیآنال جیبا توجه به نتا

MA-10%WC-1450 ) تنگستن   دیاز کارب ي)، مقدار8 شکل
 یکی. خواص مکاناستشده    لیتشک  C2Wشده و فاز    کربورهيد
مقاومت به   ،رونی. ازااست نگستنت دیکارب از ترفیضعفاز  نیا

 وسیسلسدرجه  1450 يدر دما MA-10%WC بیترک شیسا
 .یافته است شیافزا شده دهییو عرض سا افتهیکاهش 
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 تنگستن دیکارب یوزن درصد 10 يحاو يهانمونه يبرا  نتریس يبرحسب دما شیو عرض سا ینمودار سخت .7 شکل

 
 

 
 MA-10%WC-1450و  MA-10%WC-1300، MA-10%WC-1350 ،MA-10%WC-1400 يهانمونه کسیپراش پرتو ا  يالگو .8 شکل

 
  ش یو سطح سا  شیسا  ری مس  ری، تصو10و    9  يهادر شکل 

و   MA-10%WC-1350 ،MA-10%WC-1400 يهانمونه يبرا
MA-10%WC-1450  .نشان داده شده است 

 ی، سازوکار غالب کندگMA-10%WC-1350در نمونه 
اثر حرکت  بر شده  دهییها بر سطح ساخوردن آن ذرات و جوش

خراشان را   شی از سا  يآثار  ن،یهمچن.  است  یتنگستن  دیکارب  نیپ
،  MA-10%WC-1450. در نمونه دید توانینمونه م  نیدر ا

  اگرچه شدن رخ داده است،    ياه یاز سازوکار خراشان و لا  یبیترک
 .استشدن سطح  ياهیسازوکار غالب لا 
 د یکارب ذرات افزودن که گرفت جهینت توانیم درمجموع،

 یتیمولا يهاکیسرام نهیزم به  یوزن درصد 10 تا تنگستن
 داشته هاآن  شیمقاومت به سا شیبر افزا ییبسزا ریتأث تواندیم

 . باشد
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 شیسا ریاز مس  یروبش یالکترون کروسکوپیم ریتصو .9 شکل

              ،        تنگستن دیکارب یوزن درصد 10 يحاو يهانمونه
)a (MA-10%WC-1350 ،)b (MA-10%WC-1400                 و

)c (MA-10%WC-1450 

 
 دهییاز سطح سا یروبش یالکترون کروسکوپیم ریتصو .10شکل 

  ،                   تنگستن دیکارب یدرصد وزن  10 يحاو يهاشده نمونه
)a (MA-10%WC-1350 ،)b (MA-10%WC-1400                 و

)c (MA-10%WC-1450 

 
 يریگجهینت -4
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  شیسا به مقاومت بهبود  هدف با پژوهش نیا
 دیکارب  کننده  تیتقوافزودن ذرات    قیاز طر  یتیمولا  يهاکیسرام

  روش   به  تنگستن  دیکارب-تیمولا  يهاتیکامپوز  دیتنگستن و تول
  داد  نشان جینتاانجام شده است.  ياجرقه يپلاسما یجوشتف
  ، پلاسما  جرقه  نتریس  از  وسیسلس  درجه  1400  ثابت   يدما  در  که
 بیترتبه   ،تیمولا  نهیزم  در   تنگستن  دیکارب  یوزن  درصد  ش یافزا  با

 دیکارب یدرصد وزن 15و  10، 5 يهاتیکامپوز ت،یمولا يبرا
  985و  1212، 1228، 1475 شده  دهییساتنگستن عرض 

درصد  شیبا افزا ،قتیبه دست آمده است. در حق کرومتریم
 زانیم ،آن ریتأثفاز و  نیا يبالا یسخت لیدلبه  ،تنگستن دیکارب
از   یدرصد وزن 10ثابت  زانیاست. در م افتهیکاهش  شیسا

  يدماها درجرقه پلاسما  نتریس يدما شیبا افزا ،تنگستن دیکارب
 بیترتبه  شیسا عرض ،وسیسلسدرجه  1450و  1400، 1350
به دست آمد. کاهش در مقاومت    کرومتریم  1231و    1212،  1280

آن  لیتنگستن و تبد دیکربوره شدن کاربياز د یناش شیسابه 
 زیآنال جیجرقه پلاسما است. نتا نتریس ندیفرادر  C2Wبه فاز 

  شیسا  يهاسازوکار  جادیا  انگریب  یروبش  یالکترون  کروسکوپیم
 يها در نمونه  شی سا ریشدن در سطح و مس ياه یخراشان و لا

تنگستن است.   دیکارب کننده تیتقوبا و بدون ذرات  یتیمولا
  10 حاوي یتیمولا يهاتیکامپوز شیسا به مقاومت شیافزا

 ی جوشتف روش به شده دیتول تنگستن دیکارب یوزن درصد
عملکرد   يارتقا يبرا يادوارکنندهیام جینتا ياجرقه  يپلاسما

 دارد. یتیمولا يهاکیسرام
 

 يسپاسگزار -5
  ي هاشگاهیآزما مسئولان مجموعه از ، لهیوس نیا به

 .میکنیم  تشکر يانرژ و  مواد پژوهشگاه
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 Abstract     In this study, a particle-based model incorporating all inter-particle interactions was employed to 
simulate the electrophoretic deposition process. This model was also used to investigate the effect of the surface 
(zeta) potential of particles on the structure and configuration of particles in the deposited layer at the mesoscale. 
Simulations were then performed with four different values of zeta potential of particles {-5, -25, -50, -100} mV, 
the results of which showed that zeta potential as an important factor in determining the interaction between 
particles had an impact on the deposit structure and packing. Upon increasing the zeta potential up to 50 mV, 
the degree of order increased while the thickness and density of the deposited layer slightly decreased. Increasing 
the electrostatic repulsion made depositing particles push into the ordered sites in the deposited layer. Due to the 
high particle repulsion that prevents particles from approaching each other at the zeta potential of 100 mV, 
incorporation of the particles in the ordered locations decreased again. The findings of this study along with 
application of the proposed model can help tune the structure and packing of the resulting deposit by varying the 
zeta potential of particles. 
 

   https://doi.org/10.30501/jamt.2023.381603.1267              URL: https://www.jamt.ir/article_167558.html 

Keywords: 
Electrophoretic Deposition, 
Particle-Based Model, 
Colloidal Suspension, 
Zeta Potential 

1. INTRODUCTION 

Electrophoretic Deposition (EPD) is a fabrication 
method with a wide range of new applications. Taking 
control of parameters is essential to achieve the desired 
deposit layer in the EPD process. This, in turn, requires 
proper knowledge of the process mechanism and the 
effect of each of these parameters. In recent years, 
particle-based models have been widely employed to 
simulate the EPD process. They incorporate the particle 
deposition as well as the structure of the deposited layer, 
considering the interactions among the particles. A two-
dimensional model based on Discrete Element Method 
(DEM) was developed to study the structure of particles 
in colloidal processes such as pressure filtration [1] and 
centrifugal molding [1-2] as well as the stability [3] of 
colloidal suspension. Another study developed a similar 
DEM model for the two-dimensional simulation of the 
EPD process of ZrO2 particles to determine the effect of 
particle surface fraction, current density, electrolyte 
concentration, and initial pH on the structure of the 
deposited layer [4]. A particle-based model was also 
employed to investigate the effect of the field on the 
EPD process [5]. Another semi-empirical particle-based 
simulation has been recently conducted to study the 
effects of Debye length and electric field on the EPD  
[6]. These models take into account the pair interactions 

between the particles and the wall, effect of the electric 
field, and also implicit interaction between the fluid and 
the particles yet it ignores the contact force; hence, the 
contact among the particles is not possible. In the current 
research, a DEM model was used to study the effect of 
zeta potential on the characteristics of the deposited 
layer in the EPD process. The effect of zeta potential on 
the stability of the colloidal suspensions as well as the 
characteristics of the deposited layer has been already 
investigated experimentally [7-8]. These studies 
reported that an optimal zeta potential would guarantee 
stable suspension, hence the formation of a uniform and 
thick deposited layer. Compared to the similar 
simulation studies, this study enjoys one major 
privilege, i.e., it conducted a three-dimensional study 
considering the possibility of the particles contact. 
 
2. MATERIALS AND METHODS 

In this research, suspensions of the spherical particles 
with uniform size distribution (monodisperse) were 
studied under a constant electric field. The initial 
coordinates and velocity distribution were first assigned 
to the particles of these suspensions, and the equation of 
motion was solved numerically for each particle. Then, 
the new coordinates of the particle were determined at 
each time step. The simulations were performed using 
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the LAMMPS package. The DLVO [9] theory with a 
modified van der Waals equation and spring-dashpot 
model [10] were also used to evaluate the non-contact 
interaction between particles and model contact forces 
between particles considering adhesion [11], 
respectively. The fluid effect is implicitly included in the 
FLD method [12]. The effect of the electric filed is 
intensified by a constant force on the particles. 
 
3. RESULTS AND DISCUSSION 

Figure 1 shows how varying the zeta potential of the 
particles affects the thickness and fraction of the ordered 
particles (Nordered/N) in the deposit. As shown in Figure 
1(a), the thickness of the wet deposited layer increases 
with an increase in the zeta potential from 5 mV to 50 
mV and then, it remains constant with further increase 
in the zeta potential up to 100 mV. 

Upon increasing the zeta potential of the particles and 
electrostatic repulsion between them, the stability of the 
suspension would be enhanced, meaning that the 
coagulation of the particles was reduced while more 

packed structure in the deposited layer is formed [7]. In 
the present study, the initial structure of the suspension 
was considered to be completely stable, and the 
deposition was completed in a short time, hence no 
possibility of coagulation. Therefore, it can be seen that 
at lower zeta potentials, the resulting deposited layer is 
packed, and the layer thickness is reduced. The effect of 
zeta potential in the present study is similar to that of 
increasing the thickness of the electrical double layer, 
which was investigated in a similar simulation of the 
EPD process [6]. As reported in these studies, at the 
lower values of the electrical double layer and due to the 
lower repulsion between the colloidal particles, the 
particles can be deposited in a packed structure [6]. 

According to Figure 1(b), as the zeta potential of the 
particles increases from 5 mV to 50 mV, Nordered/N 
increases and then decreases with further increase in the 
zeta potential up to 100 mV. Despite the fact that a 
strong electric field was used for deposition in these 
simulations, an alteration in the zeta potential can affect 
the number of ordered particles in the deposited layer. 

 

 
(a) 

 

 
(b) 

Figure 1. The calculated (a) thickness of the layer and (b) fraction of ordered particles for deposition with different zeta potentials 
 

According to the previous simulation and 
experimental results [6, 13], with an increase in the 
electrostatic repulsion and zeta potential of colloidal 
particles, depositing colloids incorporate into the deposit 
in lower energy ordered sites. The results of Figure 1(b) 
show an optimal limit for this increase in repulsion. 
According to the experimental [13] and simulation 
results of the EPD process [6], the arrangement of 
particles on the surface of the electrode is also of high 

importance in determining the ordering of particles in 
the next layers. Based on the analysis of the structure of 
the first layer, the histogram of Figure 2(a) is drawn for 
the number of particles 2D neighbors. Particles with four 
and six neighbors form distinct domains (grains) and 
those with five neighbors are considered as the 
boundaries between the aforementioned domains. The 
histogram of Figure 2(a) shows the distribution of four- 
and six-fold grains and grains boundaries. 
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The results of this diagram can also elaborate the trend 
observed in the diagram of Figure 1(b). The arrangement 
of the particles on the first layer determines the 
arrangement of the subsequent layers. Clearly, for the 
zeta potential of 5 mV, the number of particles of four- 
and six-fold grains is much less than that of particles 
present in the grain boundaries; therefore, is difficult to 
distinguish the grains. For the zeta potentials of 50 mV 
and 100 mV, the distribution of grains and grain 
boundaries is almost similar while for the zeta potential 
of 100 mV in Figure 1(b), there is a decrease in the 

ordering of particles. The reason for this difference can 
be attributed to the trend of the vacancies percentage on 
the electrode surface in Figure 2(b). According to this 
graph, the highest percentage of vacancies is obtained at 
the zeta potential of 100 mV. It seems that increasing the 
zeta potential initially decreases the percentage of 
vacancies on the electrode surface, hence a more ordered 
arrangement of particles. In the following, the higher 
zeta potential is indicative of the difficulty of depositing 
the particles in closer distances, which increases the 
number of vacancies on the electrode surface. 

 

 
(a) 

 

 
(b) 

Figure 2. (a) Distribution of coordination number of particles on the electrode surface (first layer of the deposit) and (b) percentage 
of vacancies area on the electrode surface for different zeta potentials 

 
4. CONCLUSION 

In this research, the electrophoretic deposition process 
of particles with different zeta potentials was studied 
using a particle dynamics model considering all 
interactions between the particles. Four different 
suspensions of similar colloidal particles with different 
zeta potentials {-5, -25, -50, -100} mV with the volume 
fraction of 0.05 were subjected to a constant electric 
field to investigate the resulting deposit layer. Zeta 
potential determines the amount of electrostatic 
repulsion force between particles. Since the properties 
of the deposited layer is directly related to the particles' 
interactions, some changes were observed in the 
thickness of the deposit layer and arrangement of 
particles in the deposited layer by variations in the zeta 
potential. 
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 مقدمه -1
  یدهروش شکل  نوعی  )EPD(  1یکالکتروفورت  ینشانهیلا

ذرات باردار   ،آن  یدر ط  ،که  است  يدیکلوئ  الاتیبا استفاده از س
سمت الکترود به یکیالکتر دانیبا اعمال م الی س کیدر  2معلق

که حدود دو قرن  وجود این . با  نندینشی و بر آن م  کندمیحرکت  
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]،  3و مواد با پایه گرافن [ 5، گرافن ]2[ 4هاي کربنینانوتیوب

و  6هاي سرامیکی گرادیان ترکیبی]، کامپوزیت4ها [ماده زیست
در   کیالکتروفورت ینشانهیلابه رو، ] دارد. ازاین5پلیمرها [
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 ،کیلحاظ آکادم و چه به یلحاظ صنعت چه به ،ریاخ يهاسال 
 .است شده  یتوجه فراوان

متراکم نیاز  نشست کاملاً یک لایه ،در برخی از کاربردها
تر مطلوب ساختار فشرده ،کردن مواد سرامیکی است. در سینتر

د. در  شوزیرا باعث افزایش نقاط تماس بین ذرات می ؛است
حد مشخصی از تخلخل   ،در بعضی از کاربردهاي دیگر ،مقابل

  ، کنترل فشردگی ساختار و میزان تخلخل مدنظر است. درنتیجه، 
امري   ،نشست براي رسیدن به عملکرد موردنظر و مطلوب لایه 

 .استمهم و ضروري 
 ینتیک نشست و ساختار لایهسر دفاکتورهاي مؤثر 

فاکتورهاي مرتبط با سوسپانسیون و   نشست به دو دسته
]. توزیع اندازه،  6شوند [فاکتورهاي مربوط به فرایند تقسیم می

و خواص سطحی ذرات، نوع حلال و غلظت ذرات   1پتانسیل زتا 
در سوسپانسیون ازجمله فاکتورهاي مرتبط با سوسپانسیون  

گذار هستند. پارامترهایی از قبیل تأثیر EPDهستند که در فرایند 
] و  DC] (7یا  ACدرت میدان الکتریکی، نوع میدان اعمالی (ق

. رسیدن هستندزمان نشست از فاکتورهاي مؤثر مرتبط با فرایند 
کنترل و تنظیم  در گروِ  EPDنشست مطلوب از فرایند  به لایه 

این پارامترهاي مؤثر است و این امر نیز مستلزم شناخت و دانش  
اثرگذاري هرکدام از  فرایند و چگونگی سازوکارکافی از 

 پارامترهاي ذکرشده است.
وزن   يریگاندازه  قیاز طر معمولاً EPD دهیپد کینتیس

 2دِگرجا کیتکن نوعیکه  گوناگون، يهانشست در زمان  هیلا
 يبرا يدر موارد زین 3درجا  يهاکی. از تکنشودیم نییاست، تع

که تنها به گزارش وزن نشست   ]8[نشست استفاده شده  مطالعه
نشست از   لایهگیري ضخامت  هاي اندازهتکنیکاکتفا شده است.  

الکترونی روبشی   و مشاهدات میکروسکوپی  4قبیل پروفایلومتري
)SEM (   نشست استفاده شده است    لایه  دانسیته   نیز براي محاسبه
  SEMو  )AFM(هاي میکروسکوپی نیروي اتمی روشاز ]. 9[

شده  هاي نشست خشکساختار فیلم معمولی نیز براي مشاهده 
نیز   )SEM-Cryo( 5برودتی  SEM]. 10و  9د [شواستفاده می

 
1 Zeta Potential 
2 Ex-Situ 
3 In-Situ 
4 Profilometry 
5 Cryogenic SEM 
6 Wet Deposit 
7 Frozen State 

و   ]11[ ونیسوسپانسساختار  اهده مشآنالیزي است که براي 
] در حالت 12[  6نشست مرطوب   لایهساختار و تخلخل    مشاهده 

تکنیک توموگرافی  ،هادر کنار این استفاده شده است. 7زدهیخ
ها در  اندازه و توزیع حفره  نیز براي مطالعه )CT( 8ایکس  پرتو
شده   نشست خشک لایه]. بررسی 13نشست مفید است [ لایه
زیرا ممکن   ؛ه دهدنشست ارائ  لایهتواند دید دقیقی از ساختار  نمی

بازآرایی   ،شده در حین تبخیر سیال  هاي ایجادتنش  دلیلبه  ،است
مشکلاتی در   دلیلبه  ،نیز Cryo-SEMذرات رخ دهد. روش 

 هاي خود را دارد.محدودیت ،انجماد نمونه و قیمت بالا
  ي سازهیشب نهیدر زم زین ییهاتلاش ،ریاخ يهاسال  در

لطف ظهور  است. به شده انجام EPD فرایند ي و عدد یلیتحل
حاضر با قدرت   يسازهیشب يهاقدرتمند، روش هايرایانه
فرایند  نیا یتجرب جیبینی نتابه پیش توانندیبینی مناسب مپیش

 مطالعه  يشده برا  دهاستفا  يسازهیشب  يها. اغلب مدلکنندکمک  
نشست را   لایههستند که اي وستهیپ يهامدل EPD فرایند

اند ها تلاش کردهمدل  نی. اکنندیمدل م  وستهیپ  یطیصورت محبه 
 ی عوامل ایاز فرایند مرتبط سازند  یینرخ نشست را به پارامترها

 شوندینشست م لایهدر ضخامت  یکنواختیریکه باعث غ را
 يهاکنشکلی برهمطور ها به مدل نی. ا]15و  14[ کنند ییشناسا

. رندیگیم دهیو سطح الکترود را ناد الیو س گریکدیذرات با 
را دارند که با در    تیقابل  نیا  9بر ذره  یمبتن  يهاکه روش درحالی

نشست    از نحوه   يترق یها اطلاعات دقکنشبرهم  نینظر گرفتن ا
با شناخت   افتیره نینشست ارائه کنند. ا لایهذرات و ساختار 

 تواندیم هیرلای ها بر زحرکت ذرات و نشست آن  يهاسازوکار 
 ینشانهیدر لا کنواختیمناسب و  يبه ساختارها دنیدر رس

سازي فرایند . تعداد اندکی مدل دینامیکی براي شبیهراهگشا باشد
EPD  ي روش اجزا دوبعدي به یاند. مدلتوسعه داده شده 

هاي فرایندساختار ذرات در  مطالعهبراي  ) DEM( 10سته گس
گیري و قالب ]16[ 11کلوئیدي از قبیل فیلتراسیون فشاري 

] سوسپانسیون  18[  13پایداري  مطالعهو    ]17و    16[  12گریزازمرکز
  DEMبه روش  ،کلوئیدي توسعه یافته است. این مطالعات

8 X-Ray Computed Tomography 
9 Particle-Based 
10 Discrete Element Method 
11 Pressure Filtration 
12 Centrifuge Casting 
13 Stability 
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سیال را در  تأثیرات، تماس بین ذرات و 1هاي دوربرد کنشبرهم
پارامترهایی چون نرخ فیلتراسیون  تأثیراتاند تا مدل وارد کرده 
ر ساختار، فشردگی، تشکیل عیوب و دذرات  يو پتانسیل زتا

مدل  از] 19[  4لیگرو   3ریکوردلاذرات را شناسایی کنند.  2انعقاد
DEM سازي دوبعدي فرایند مشابهی براي شبیهEPD   ذرات

2ZrO جریان، غلظت   و تعیین اثر کسر سطحی ذرات، دانسیته
نشست استفاده   لایهر ساختار فشردگی داولیه  pHالکترولیت و 

اي با در نظر ذره ینیز از مدل ]20[ 6سانتیلیانو  5اند. پارك دهکر
کنش ، برهم 8الکتروفورزو دي 7الکتروفورز تأثیراتگرفتن 

براي بررسی اثر میدان   9اثر دیواره و نیروي براونی  و  دروالسیوان 
دهد که ها نشان میاند. نتایج آناستفاده کرده EPDر فرایند د

هاي چگونه افزایش قدرت میدان الکتریکی آرایش ذرات در لایه 
اولیه را از آرایش منظم به آرایش نامنظم با عیوب خطی تغییر 

 تجربی مبتنی بر ذره دیگري نیز اخیراًسازي نیمهدهد. شبیهمی
اثر دو   ،در آن ،است که  شدهانجام  EPDفرایند  مطالعهاي بر

(مربوط به سوسپانسیون) و قدرت میدان  10پارامتر طول دباي
]. در مدل 21الکتریکی (مربوط به فرایند) بررسی شده است [

اي (الکترواستاتیک و ذرههاي جفتی بین کنشبرهم ،شدهاستفاده
میدان الکتریکی و نیز کنش با دیواره، اثر دروالس)، برهموان 
که در کنش سیال وارد شده است، درحالیصورت ضمنی برهمبه 

در  11شده امکان تماس براي ذرات و نیروي تماسی مدل تعریف
تغییرات  تأثیراتنظر گرفته نشده است. نتایج این بررسی 

را نشست    لایهر آرایش ذرات و میزان نظم ساختاري  دپارامترها  
 دهد. نشان می

اثر پتانسیل    مطالعهبراي    DEMاز مدل    ،در پژوهش حاضر
استفاده شده است.   EPDنشست در فرایند    لایهر مشخصات  دزتا  

ر پایداري سوسپانسیون مورداستفاده در فرایند د اثر پتانسیل زتا 
EPD  تر نیز طور تجربی پیشه نشست ب لایهر مشخصات دو نیز

اند که با  ها گزارش کرده]. این پژوهش 22است [ شدهبررسی 
توان سوسپانسیون پایداري داشت یک حد بهینه از پتانسیل زتا می 

 
1 Long Range 
2 Coagulation 
3 Cordelair 
4 Greil 
5 Park 
6 Saintillan 
7 Electrophoresis 
8 Dielectrophoresis 
9 Brownian Force 

. این شودمینشست یکنواخت و ضخیم منجر    لایه که به تشکیل  
که  را دارداین مزیت  ،هاي مشابهپژوهش  در مقایسه با ،پژوهش

بعدي را با در نظر گرفتن امکان تماس ذرات با  بررسی سه 
 مطالعهقدرتمند در  یروش DEMیکدیگر انجام داده است. 

 يرو براگسسته است و ازاین يبا اجزا يهاستمیس يتوپولوژ
  ی نشانهیدر فرایند لا  نشست  لایه  شناسیریختساختار و    مطالعه

 . استمناسب  کیروفورتالکت
 

 محاسباتیمدل و روش  -2
با  و  يذرات کرو هایی از سوسپانسیون  ، در این پژوهش

 دانیم کیتحت  12)توزیعییکنواخت (تک توزیع اندازه
ها  به ذرات این سوسپانسیون  .شدندثابت مطالعه  یکیالکتر

اولیه اختصاص داده شد و سپس    سرعت  عیتوزمختصات اولیه و  
  مختصات  و  شدهر ذره حل    يبرا  يصورت عددحرکت به   ادلهمع

ها با استفاده  سازيشبیه. شد نییتع یزمان گامذره در هر  دیجد
  . انجام شدند )LAMMPS( 13افزار لمپسمحاسباتی نرم از بسته 

داده   حیتوض استفاده  مورد مدل گوناگونهاي بخش  ،ادامهدر 
 شوند.می

 

 ياذرهنیب نیروهاي -1-2
 15یرتماسیو غ 14یتماس به دو دسته  ياذره ن یب نیروهاي

 .ندشویم يبندمیتقس
 

 هاي تماسینیرو  -1-1-2

که دو ذره در هنگام تماس به   ییروین ، پژوهش نیدر ا
شامل  یکیمدل مکان يبر مبنا ،کنندیوارد م گریکدی

که   شد] محاسبه  32-52[  17یاصطکاک  و لغزنده  16ریگضربه - فنر
 يبرا است. این مدل ینرمال و مماس یتماس يروهاینشامل 

 ي رونیمناسب است.  کیسکوالاستیبرخورد و تماس ذرات و
CF کل یتماس


nF حاصل جمع برداريذره دو در برخورد  ،


 ، 

10 Debye Length 
11 Contact Force 
12 Monodisperse 
13 Large-Scale Atomic/Molecular Massively Parallel 
Simulator 
14 Contact 
15 Non-Contact 
16 Spring-Dashpot Model 
17 Friction Slider 
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tFنرمال و  یتماس يروین


دو ذره   نیب یمماس یتماس يروین ،
 است:

 

)1          (                                                 C n tF F F= +
  

 
 

 ک،یسکوالاستیتماس و يبرا ریگضربه  - طبق مدل فنر
nF
  2بخش اتلاف کیو  1کیالاست يرویبخش ن کیشامل 
تماس دو   دادیدر رو  ياست که اتلاف انرژ 3)سکوز یو يروی(ن

  ، نرمال يروین  کیبخش الاست محاسبه  ي. براکندیذره را لحاظ م
  سکوزیبخش و .شودی] استفاده م26[ 4هرتز یرخطیاز قانون غ

است،   ریگضربه  لیتعد  بیکه همان ضر  ،اتلاف  بیضر  کیبا    زین
 5یاثر چسبندگ نینرمال همچن يروی]. در ن23[ شودیمدل م

  ي هاکنشکه اثر برهم ،زین یگچسبند يروی. ن شودی لحاظ م
 با مدل جانیتماس است، در ا  یدو ذره در ط یدروالسوان 

DMT6 ]24 ،27  ذرات کوچک با   يکه برا شودی م انی] ب28و
 .]27[ رودیبه شمار م یخوب بیبزرگ تقر کیمدول الاست

 زیر معادلهطریق نرمال در برخورد دو ذره از  يروین ن،یبنابرا
 : شودیمحاسبه م

 

)2 (                               
3
2

n n n n n adh effF K v 2 W a= δ + η − π 
 

  δفنر نرمال در مدل،  یسفت بیضر nK این معادله،در 
 لیتعد بیضر nηدو ذره،  رشکلییتغ ای 7ی مقدار همپوشان

نرمال،   يتماس در راستا   نقطه  یلفه سرعت نسبؤم  nv  ر،یگضربه 

adhW مؤثر سطح دو ذره و  یسطح يانرژ یکار چسبندگeffa 
 .هستندشعاع مؤثر دو ذره 

که از  ، 2aو  1aهاي با شعاع دو ذره  ی همپوشانمقدار 
1یکدیگر   2r (t) r (t)−

    شودی م  انیب  صورت زیرفاصله دارند، به: 
 

)3 (                                           n 1 2 1 2(t) (a a ) r (t) r (t)δ = + − −
  

 
ترتیب با  به و شعاع مؤثر ذرات  ]29ی [کار چسبندگ

 : شوندیم انیب ریزمعادلات 
 

 
1 Elastic 
2 Dissipating 
3 Viscous 
4 Nonlinear Power Hertz Law 
5 Adhesion 

)4 (                                                  adh 1 2 12W = γ + γ − γ 
 

)5 (                                                          
eff 1 2

1 1 1
a a a

= + 

 
 12γو    2و    1ذرات    ی سطح  يانرژ  بیترتبه     2γو   1γ  که

1( براي دو ذره مشابه  هستند. یمشترکفصل  يانرژ 2γ = γ = γ( 
12  مقدار 0γ خواهد   2γاست و بنابراین مقدار کار چسبندگی    =

 .بود
از قانون زیر استفاده  ،نیروي تماسی مماس براي محاسبه 

استفاده شده  با موفقیت  ،هاسازيکنیم که در بسیاري از شبیهمی
 ]:31و   30، 27است [

 

)6 (                             { }t t t t t n
ˆF min K | v |, | F | t= − − δ −η µ

 
 

 tδضریب سفتی فنر مماسی،  tK در این معادله،
بردار    t̂ضریب تعدیل مماسی،    tη،  8یی مماسی تجمعی جاجابه 

نرمال نیروي   لفهؤم nFضریب اصطکاك و µ مماسی واحد،
 تماسی هستند.

tδ شود  با انتگرال زیر در طول مدت تماس محاسبه می
]26[. 

 

)7 (                                                         
0

t

t t
t

v ( )dδ = τ τ∫
 

 

سرعت نسبی   tvزمان شروع تماس و    0t  در این معادله،
 تماس است مماسی نقطه 

 
 نیروهاي غیرتماسی -2-1-2

تئوري معروف  براساسنیروي غیرتماسی بین ذرات 
DLVO9 ]32  کنش برهم که مجموع  شودمی] محاسبه 33و

که  است vdwFی دروالسکنش وانو برهم  eleF کیالکترواستات
 هستند. rمرکزتامرکز دو ذره  تابعی از فاصله 

 

)8       (                                       DLVO ele vdwF (r)=F (r) F (r)+ 

6 Derjaguin, Muller, Toporov 
7 Overlapping 
8 Accumulated Tangential Displacement 
9 Derjaguin, Landau, Verwey, and Overbeek 
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نیروي الکترواستاتیک بین ذرات ناشی از بار سطحی است 
ایجاد شده است و   گوناگونهاي سازوکار که در محیط حلال با 

 دهد:مضاعف الکتریکی بر سطح ذرات تشکیل می لایهیک 
 

)9           (                               
1 2

1 2
ele r 0

1 2
2

(r a a )B
1 2

a aF (r)=64
a a

k T e
zq

−κ − −

πε ε κ
+

 
λ λ 

 

 

 

 0εنفوذپذیري نسبی محیط،  rε این معادله،در 
ظرفیت   zدماي کلوین،    Tثابت بولتزمن،    Bk،  نفوذپذیري خلأ

بار الکترون   qهاي الکترولیت (با فرض الکترولیت متقارن)،  یون
توابع  يهاعبارت 2λو  1λهوکل هستند.  - پارامتر دباي κو 

 ζو تابعی از پتانسیل زتاي ذرات  یسطح لیبدون بعد پتانس
 :]34هستند [

 

)10    (                                              Btanh(qz /k T)λ = ζ 
 

κ شود:زیر بیان می  نیز با معادله 
 

)11             (                                          
2 2

r 0 B

2z q n
k T

κ =
ε ε

 

 

در سوسپانسیون   هاونی  حجمی  غلظت  n  در این معادله،
تواند تغییر داده شود و براي کنترل طور تجربی می است که به 

 کنش بین ذرات استفاده شود.برهم
مقدار شعاع قطع براي نیروي الکترواستاتیک بین ذرات 

1براساس طول دباي (
D

−λ = κ (ele
cutoff Dr 12= λ ]21[  در نظر

 شود.گرفته می
ذرات از نوع  نیب یرتماسیغ يهاکنشبرهم گریبخش د

و   16شده در منابع [  ارائه  که در معادله  است  یدروالسوان   جاذبه 
1وقتی که است، ] 34 2r (a a )→ سطح به سطح (براي فاصله +

  DLVOدروالسی و درنتیجه مقدار نیروي  صفر) مقدار نیروي وان 
کند. براي حذف این تکینگی، مقدار نهایت میل میسمت بیبه 

دروالس در فواصل نزدیک مقدار ثابتی درنظر گرفته  نیروي وان 
]. با توجه به تئوري چسبندگی، وقتی ذرات به 17شود [می

اثر  ،گیرندشوند و در معرض تماس قرار مییکدیگر نزدیک می
 

1 Fast Lubrication Dynamics 

دروالس به صورت یک نیروي چسبندگی در نظر نیروي وان
شود که در بخش نیروهاي تماسی نیز این نیروي گرفته می

که    ،دروالسینیروي وان  ،ترتیب. بدین ]27چسبندگی لحاظ شد [
شده زیر استفاده  صورت اصلاحبه ،شودبین ذرات اعمال می

 شود:می
 

)12      (                        
adh eff

3
vdw H 1 2

2

2 W a r

F A r(4a a ) r
6 (XY)

− π ≤ σ


 = − σ 
  


 

 

اي که در کمتر فاصله  σثابت همکر،    HA  در این معادله،
با معادلات زیر   Yو    Xمقادیر  از آن نیروي جاذبه ثابت است و  

 ند:شومحاسبه می
 

)13      (                                           
2

1 2
2

1 2 1 2

X=[r-(a a )]

2[r(a a ) (a a ) ]

+ +

+ − +
 

 

)14      (                    
2

1 2
2

1 2 1 2 1 2

Y=[r-(a a )]

2[r(a a ) (a a ) ] 4a a

+ +

+ − + +
 

 

نیز براي نیروي واندروالس  6aمقدار شعاع قطع 
vdw
cutoffr 6a= 12[ ر گرفته شددر نظ[. 

 
 نیروهاي خارجی -2-2

 یاز روش ضمن الیواردکردن اثر س يبرا ،قیتحق نیدر ا
  ] 36و  FLD ( ]35( 1کاري سریعدینامیک روان بیبراساس تقر

  يترقیساده روش دق يهاستمیس يبرا کهاستفاده شده است 
. این روش دارد يکمتر ينهیهز زین یاست و از لحاظ محاسبات

هاي هیدرودینامیکی ذره (شامل نیروي درگ و کنشتمام برهم 
کند کنش جفتی بین ذرات اضافه می نیروي براونی) را در برهم 

هاي هیدرودینامیکی نیز براساس کنش]. شعاع قطع این برهم37[
solvشعاع ذرات  

cutoffr 3a= 38و  21شود [در نظر گرفته می .[ 
اي در نظر گرفته کنش بین ذرات و دیواره از نوع دانهبرهم

شود صورتی که وقتی ذره به الکترود نزدیک میبه  ،شده است
معرفی شد از طرف سطح   1-1- 2تمامی نیروهایی که در بخش 

شده بر   شوند. اثر میدان خارجی اعمالالکترود به ذره اعمال می
زیر  صورت معادلهذرات نیز توسط نیروي الکتریکی ثابت به 

 شود: اضافه می
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)15                   (                                           field fieldF E Q= 
 

میدان الکتریکی در راستاي محور  fieldE معادله،در این 
z  وQ  ] 39بار سطحی ذره کلوئیدي است[. 
 

 سازي پارامترهاي شبیه  -3-2
ذره در یک   15000در این پژوهش، سوسپانسیون حاوي  

ذرات در سیستم با  سازي شد. آرایش اولیهمکعبی شبیه جعبه
سازي و بدون ایجاد  شبیه توزیع تصادفی ذرات در جعبه

ذرات نیز   همپوشانی با یکدیگر به دست آمد. سرعت اولیه
 مقداري مطابق با دماي محیط در نظر گرفته شد. ابعاد جعبه

0.05ϕ( سازي براساس کسر حجمی ذرات شبیه در  )=
. شرایط مرزي در شدسوسپانسیون و تعداد ذرات محاسبه 

الکترود  z=0اي قرار داده شد و دیواره دوره  yو  xراستاهاي 
سازي  تمامی پارامترهاي شبیهلیست نشست در نظر گرفته شد. 

 .آمده است 1در جدول 
 

با استفاده از  EPDسازي فرایند لیست پارامترهاي شبیه .1جدول 
 اي براي بررسی اثر پتانسیل سطحی ذراتمدل دینامیک ذره

m 9-10 × 100 ،شعاع a 

31050 kg/m  ،دانسیته ذراتρ 

J21 -10  ،ثابت همکرHA 

{-5, -25, -50, -100} mV  ،پتانسیل زتاζ 

1/m 810 × 3.2  ،پارامتر دباي هوکلκ 

 rεنفوذپذیري نسبی،  40

7-10 × 2.3 C  ،بار ذراتQ 

V/m 410 × 5  ،قدرت میدان الکتریکیE 

s 9-10 × 10 گام زمانی 

Pa s 4-10  ،ویسکوزیته دینامیکیµ 

300 K ،دما T 

 zها، ظرفیت یون  2
20.37 mJ/m  ،انرژي سطحی ذراتγ 

 Nتعداد ذرات،  15000

 φکسر حجمی،  0.05

 
1 Number Density Profile 

m 6-10 × 7 
طول و عرض جعبه 

 xyL سازي،شبیه

m 6-10 × 25.6 
سازي، ارتفاع جعبه شبیه

zL 
s 3-10 × 2.62 سازيزمان شبیه 

 

 نتایج و بحث -3
با تغییر پتانسیل زتاي   EPDفرایند  ،در پژوهش حاضر

 سازي شده است. چهاراي شبیهذره یذرات با استفاده از مدل
از ذرات کلوئیدي مشابه ولی با   گوناگونسوسپانسیون 

بررسی   }-mV  }100-  ،50-  ،25-  ،5  متفاوت  يهاي زتا پتانسیل 
 شدند. 

ها  اي نمونه از یکی از سوسپانسیونتصاویر لحظه  1شکل  
دهد. نشان می  گوناگونهاي را در زمان  EPDتحت فرایند 

 ms 62/2 نشست ذرات پس از ،شودطور که مشاهده میهمان 
ر دکامل شده است. براي بررسی اثر تغییر پتانسیل زتاي ذرات 

ابتدا ، EPDشده از فرایند  نشست حاصل لایهمشخصات 
محاسبه   گوناگونهاي سطحی ضخامت نشست براي پتانسیل

سازي شبیه  از تکنیکی استفاده شد که جعبه  ،شد. براي این منظور
به تعدادي جعبه   (راستاي میدان الکتریکی)  zرا در راستاي محور  

تعداد ذرات در   با محاسبه  ،تقسیم کرد و سپس nm 50 با ارتفاع
،  گوناگونهاي گیري در زمانهاي میانگینهر جعبه با روش

 ].40[  شدرسم    z  ،N(z)در راستاي    1عددي ذرات  پروفیل دانسیته 
 

   
t=1.048 ms t=1.572 ms t= 2.62 ms 

 EPDسازي فرایند اي از شبیهتصاویر لحظه .1شکل 
در سه زمان  mV 25سوسپانسیون کلوئیدي از ذرات با پتانسیل زتاي 
 گوناگون در طول نشست
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با را براي سوسپانسیون  N(z)نمودار نمونه  2شکل 
در طول فرایند  گوناگونهاي در زمان  mV 25 زتاي لیپتانس

هاي این پروفیل نمایانگر  دهد. هرکدام از پیکنشست نمایش می
تشکیل یک لایه از ذرات است. با گذشت زمان و تشکیل  

یابد و ها افزایش می، تعداد و شدت این پیکگوناگونهاي لایه
 نشست را با توجه به ارتفاعی که در آن نمودار تقریباً  توان لبهمی

نشست   لایهدست آورد. براي تعیین ضخامت  شود بهافقی می
پایانی در    مربوط به لحظه  N(z)شدن فرایند، پروفیل  پس از کامل 

افقی و   اي که در آن نمودار کاملاً) نقطه zنظر گرفته و ارتفاع (
بخشی از  منزلهصاف به . خط کاملاًشدشود پیدا خط صاف می

 ،مثال  براياست.  از ذرات خالی شده    سوسپانسیون است که کاملاً
براي پروفیل مربوط   µm 252/2 ضخامت 2براي نمودار شکل 

 شناسایی است.قابل  ms 62 /2  به زمان
 

 
براي سوسپانسیون ، N(z)عددي ذرات،  پروفیل دانسیته. 2شکل 

هاي گوناگون در طول در زمان  mV 25ذرات با پتانسیل زتاي 
 نشست

 

نشست براي سه  لایهبه همین صورت، ضخامت 
 لایه تغییرات ضخامت    3. شکل  شدسوسپانسیون دیگر نیز تعیین  

را با پتانسیل زتاي ذرات نشان   ،wφلایه،  و دانسیته، δنشست، 
 با افزایش پتانسیل زتاي ذرات از  ،(الف)  3دهد. مطابق شکل  می

mV  5   به  mV  50  ،  یابد  نشست مرطوب افزایش می  لایهضخامت
ماند.  ثابت می  باًیتقر mV 100 و سپس با افزایش پتانسیل زتا به

ها ثابت است،  سوسپانسیون  جاکه تعداد ذرات براي همهازآن
نشست مرطوب بلافاصله پس از نشست   لایه دانسیته محاسبه 

 
1 Volume Fraction 

ر کسر  ددهد که تغییرات پتانسیل سطحی چگونه نشان می
 گذارند.می تأثیرذرات  1حجمی

صورت زیر نشست مرطوب به  لایهکسر حجمی نهایی 
 : شودمیمحاسبه 

 

)15          (                                                      
3

w
xy

4a N
3L

ϕ =
δ

 

 
نشست با کاهش کسر    لایهواضح است افزایش ضخامت  

(ب) مطابق است. با افزایش  3حجمی ذرات در لایه در شکل 
  کسر فشردگی از mV 50 به  mV 5پتانسیل سطحی ذرات از 

  mV  100  یابد و براي پتاسیل سطحیکاهش می   562/0به    574/0
 ماند. ثابت می 

 

 

 
شده براي  (الف) ضخامت و (ب) کسر فشردگی محاسبه .3 شکل

هاي لایه نشست مرطوب حاصل از سوسپانسیون ذرات با پتانسیل
 زتاي متفاوت

 

 کنندهپتانسیل زتاي ذرات یکی از پارامترهاي مهم کنترل
بودن سایر پارامترهاي ثابت   بهکنش بین ذرات است. با توجه  برهم
کنش بین ذرات از قبیل میدان الکتریکی و طول  برهم  کنندهکنترل
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شده  تغییرات مشاهده ،مضاعف الکتریکی لایهدباي ضخامت 
 مربوط به تغییرات پتانسیل سطحی ذرات است.

پتانسیل سطحی ذرات در سوسپانسیون با استفاده از  
) و بار  pHافزودن عوامل داراي بار یعنی اسیدها و بازها (تغییر 

کنترل است  ها به سوسپانسیون قابلکترولیتالشده و پلی جذب
هاي  ]. پتانسیل زتا یکی از عوامل مهم در پایداري سوسپانسیون 6[

شده   تجربی انجام  . در پژوهش است   EPDمورداستفاده در فرایند  
 EPDفرایند  در (با تغییر پتانسیل سطحی ذرات)  pHاثر  درباره 

پایداري سوسپانسیون  ، ]41[ ایتریاذرات زیرکونیا پایدارشده با 
است. با افزایش پتانسیل سطحی   شده نظر گرفته دراولیه نیز 

پایداري  ،هاالکترواستاتیک بیشتر بین آن ذرات و دافعه
 1ست که انعقادا یابد. این بدان معناسوسپانسیون افزایش می
نسیون کاهش و تشکیل درون سوسپا  2ذرات و تشکیل کلاسترها

یابد نشست افزایش می لایهساختارهاي با فشردگی بالاتر در 
پایدار   ساختار سوسپانسیون اولیه کاملاً  ،ر پژوهش حاضر. د]42[

  .است انجام شدهنشانی در زمان کوتاه در نظر گرفته شده و لایه
چسبندگی ذرات قبل از نشست و  همه امکان انعقاد و ب ،درنتیجه

در   ،شودمی مشاهدهدرون سوسپانسیون وجود ندارد. بنابراین، 
الکترواستاتیک کمتر بین  هتر و دافعهاي سطحی پایینپتانسیل 
 تر است و درنتیجه شده متراکم نشست حاصل لایهذرات، 

  ،شده  بررسی  ي ضخامت لایه نیز کمتر خواهد بود. اثر پتانسیل زتا
مضاعف  لایهمشابه افزایش ضخامت  ،در پژوهش حاضر

 ]EPD  ]21فرایندسازي مشابهی از الکتریکی است که در شبیه
تر است. گزارش شده است که در مقادیر پایین انجام شده
کمتر بین ذرات  دافعه دلیلبه ،مضاعف الکتریکی لایهضخامت 

تري قرار بگیرند  هاي متراکمتوانند در آرایشکلوئیدي، ذرات می
]. نتایج پژوهش حاضر نیز وابستگی فشردگی ساختار با  21[

 کند.ید میتأیکنش بین ذرات را برهم  نحوه 
 يبررسی اثر پتانسیل زتا ،در این پژوهش ،بعديقدم 

  ی بررس يبرانشست است.  لایهر میزان نظم ساختاري دذرات 
منظم و نامنظم در  ینواح نیینشست و تع لایهساختار ذرات در 

 نییدر اطراف هر ذره تع یساختار موضع یستی با ،نشست لایه
  )CNA(مشترك  يهاه یهمسا زیاز آنال ،منظور ن یا يشود. برا
هاي رایج روش مذکور یکی از روش .]45-43[ شودیاستفاده م

 
1 Coagulation 

ها در ساختار است.  بعدي ذرات و اتمبراي شناسایی آرایش سه
نواحی منظم ساختار شناسایی و تعداد ذرات   ،وسیله این آنالیزبه 

نسبت تعداد ، 4شوند. نمودار شکل در این نواحی تعیین می
  لایهرا براي  N/orderedNه نواحی نامنظم ذرات در نواحی منظم ب

دهد. نشست از ذرات با پتانسیل زتاي متفاوت نشان می 
شود، با افزایش پتانسیل سطحی ذرات  می  مشاهدهطور که همان 

و با افزایش    کندمیافزایش پیدا    mV  50  ،N/orderedN  به   mV  5از  
که در رغم اینیابد. علیکاهش می mV 100بیشتر پتانسیل به 

نشانی استفاده ها از میدان الکتریکی قوي براي لایهسازياین شبیه
 لایهر میزان نواحی منظم در د تغییر پتانسیل زتا  ،شده است

  ، نشست پایانی  لایهتصاویر  ،  5گذار است. در شکل  تأثیرنشست  
که تنها شامل ذرات نواحی منظم است، نشان داده شده است. در  

ذرات با  درنشست  لایهداد ذرات منظم اختلاف تع، این تصاویر
 با دیگر مقادیر پتانسیل مشهود است.  mV 50پتانسیل 

 

 
کسر ذرات در نواحی منظم برحسب پتانسیل زتاي ذرات  .4شکل 

 EPDدر فرایند 
 

شده، با افزایش  سازي و تجربی گزارشطبق نتایج شبیه
 ذرات کلوئیديکنش دافعه الکترواستاتیک و پتانسیل زتاي برهم

 لایههاي مرجح، جایابی ذرات در با رانش ذرات به مکان  و
نیروي  ،یابد. به عبارتیهاي منظم افزایش می نشست در مکان 

سازد که در  دافعه بین ذرات زمان کافی براي ذرات فراهم می
به ساختار    این امرهاي مرجح ترمودینامیکی قرار بگیرند که  مکان 
دهد در این پژوهش نشان می  5ایج شکل  شود. نتمیمنجر منظم 

طوري که به  ،بهینه وجود دارد  يحد  ،براي این افزایش دافعه  ،که
 ،شاهد بیشترین میزان نظم هستیم mV 50در پتانسیل زتاي 

 ییکه مقدار حدي بالا، mV 100که در پتانسیل زتاي درحالی

2 Clusters 
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 کاهش یافته است. مقدار بالاي  شود، این نظم مجدداًمحسوب می
و  شودمیشدن ذرات به یکدیگر  پتانسیل زتا مانع از نزدیک
 سازد. جایابی ذرات را دشوار می

  EPDسازي فرایند ] و نیز شبیه44طبق نتایج تجربی [

آرایش ذرات در سطح الکترود نیز در تعیین میزان نظم ، ]21[
گذار است. بنابراین، در این تأثیرهاي بعدي نشست در لایه 

مشترك لایه نشست/الکترود ذرات در فصل  لایهتک   ،پژوهش نیز
آرایش ذرات در سطح الکترود را براي چهار    6. شکل  شدبررسی  

دهد. ذرات در این مقدار متفاوت پتانسیل زتاي ذرات نشان می
ها در دو  بر طبق عدد همسایگی دوبعدي (تعداد همسایه  ،لایه
هاي با  امنهتفکیک هستند. د هاي مشخصی قابلبه دامنه ،بعد)

رنگ و سبزرنگ شامل ذرات با عدد همسایگی ذرات آبی 
هاي قرمزرنگ با ذرات با عدد  هستند. دامنه 4و  6ترتیب به 

شده در قبل هستند.  هاي ذکرمرز بین دامنه 5همسایگی 
اول به آرایش  لایهآرایش ذرات در  ،شودطور که دیده میهمان 

هاي) هاي (دامنهامل دانه شباهت دارد که ش  یکریستالساختار پلی 
وضوح  به   6با نوع و اندازه متفاوت هستند. آنچه از تصاویر شکل  

بندي ر دانه دشود این است که تغییر پتانسیل زتاي ذرات  دیده می
اول،  ی ساختار در لایهگذار است. براي آنالیز کمّتأثیرساختار 

 براساس تعداد کلی ذرات حاضر در هر نوع 7هیستوگرام شکل 
 7ها رسم شده است. هیستوگرام شکل دانه و نیز مرز بین دانه 

ها را نشان  و نیز مرزدانه 2طرفه ، شش 1هاي چهارطرفه توزیع دانه
تغییرات نمودار شکل   تواند نحوه دهد. نتایج این دیاگرام میمی
، در 6را نیز توضیح دهد. طبق این هیستوگرام و تصاویر شکل    5

و   طرفههاي چهارتعداد ذرات دانه mV 5مقدار پتانسیل زتاي 
وضوح بسیار  تعداد ذرات حاضر در نواحی مرزي به  ازطرفه  شش 

 ها دشوار است.طوري که تفکیک دانهبه ،کمتر است

تعداد ذرات در مرزها  ، mV 25در مقدار پتانسیل زتاي 
طرفه با  هاي چهارطرفه و شش ولی دانه  ،کاهش یافته است

شوند. در مقدار ) دیده می6کوچکی (شکل  هاي نسبتاً اندازه
بیشترین میزان نظم را  5که در شکل ، mV 50پتانسیل زتاي 

هاي اند و دانه باریک شده  ها نسبتاًدهد، مرزدانهنشان می 
 شناسایی هستند. بزرگی قابل   نسبتاً  ایی با اندازه تچهارتایی و شش 

 
 

ζ=5 mV ζ=25 mV 

  
  

ζ=50 mV ζ=100 mV 

  
 دهدهاي زتاي گوناگون نمایش میهاي منظم را در لایه نشست نهایی براي پتانسیلسازي که تنها دامنهشبیه تصاویر پرسپکتیو از جعبه .5شکل 

 
1 4-Fold 2 6-Fold 
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ζ=5 mV ζ=25 mV 

  
  

ζ=50 mV ζ=100 mV 

  
آمیزي که در آن، ذرات براساس عدد همسایگی در دو بعد رنگ  ،آرایش ذرات در سطح الکترود براي مقادیر گوناگون پتانسیل زتا .6شکل 

 ) 4و زرد: عدد همسایگی کمتر از  4، سبز: عدد همسایگی 5، قرمز: عدد همسایگی 6اند (آبی: عدد همسایگی شده

 

 
توزیع عدد همسایگی ذرات بر سطح الکترود (لایه اول  .7شکل 

 نشست) براي مقادیر متفاوت پتانسیل زتاي ذرات نشست داده شده
 

شود که توزیع دیده می 7با دقت در هیستوگرام شکل 
  mV 50 يها براي مقادیر پتانسیل زتاها و ذرات در مرزدانه دانه
شکل   با توجه به ،کهدرصورتی ،مشابه است  تقریباً mV 100و 
 mV  100نشست براي پتانسیل زتاي    لایهمقدار نظم ذرات در    ،5
. دلیل این است mV 50پتانسیل زتاي این مقدار در  از مترک

توان در تغییرات درصد فضاهاي خالی بر سطح  تفاوت را می 
 وجو کرد.جست  8الکترود در شکل 

 
الکترود براي ذرات درصد مساحت جاهاي خالی بر سطح . 8شکل 

 با پتانسیل زتاي متفاوت

 
 mV 100طبق این نمودار براي مقدار پتانسیل زتاي 

رسد شود. به نظر می بیشترین درصد جاهاي خالی مشاهده می 
افزایش پتانسیل زتا در ابتدا باعث کاهش درصد فضاي خالی در 

تر ذرات در  آرایش منظم درپیشود که این امر سطح الکترود می
دهد. اما در ادامه پتانسیل زتاي بیشتر به ح الکترود رخ میسط

تر است که گرفتن ذرات در فواصل نزدیک معنی دشواري قرار
 .شودمیباعث افزایش میزان فضاي خالی در سطح الکترود 
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 يریگجهینت -4
نشانی الکتروفورتیک ذرات با  فرایند لایه  ،در این پژوهش

مدل دینامیک نوعی هاي زتاي متفاوت با استفاده از پتانسیل 
 بررسیکند، کنش بین ذرات مجزا را مدل میکه برهم ،ايذره 
ولی   ،از ذرات کلوئیدي مشابه گوناگون . چهار سوسپانسیون شد

با  ، } -mV }100- ،50-  ،25- ،5متفاوت  يهاي زتابا پتانسیل 
میدان الکتریکی ثابت قرار گرفت و  ، تحت05/0حجمی کسر 

که خواص و جایی. ازآنشدآمده بررسی دستنشست به  لایه
کنش بین ذرات ارتباط  برهم   نحوه  با  نشست ذرات مستقیماً  نحوه 

نشست و   لایهدر ضخامت  یتغییرات ،دارد، با تغییر پتانسیل زتا
نشست مشاهده شد. با افزایش   لایهساختار چینش ذرات در 

نشست    لایهضخامت  ،  mV  50  به  mV  5زتاي ذرات از  نسیل  پتا
با افزایش پتانسیل سطحی به   ، مرطوب افزایش یافت و سپس 

mV 100 ،ًهاي ساختاري نشان داد که  ثابت ماند. بررسی تقریبا
که این   دارندبیشترین میزان نظم را    mV  50نشست با ذرات    لایه

 دهدرخ میکنش دافعه الکترواستاتیک  واسطه افزایش برهم امر به
. شودمی نشست    لایههاي منظم در  باعث جایابی ذرات در مکان  و

مانع از   mV 100مقدار بالاي پتانسیل زتا در پتانسیل زتاي  اما
و جایابی ذرات را دشوار    شودمیشدن ذرات به یکدیگر    نزدیک

ات در سطح الکترود نیز براي پتانسیل زتاي سازد. آرایش ذرمی
mV 50 دافعه داردها نظم بیشتري سایر پتانسیل در مقایسه با . 

تر را بین ذرات احتمال قرارگیري ذرات در ساختارهاي منظم
در مقایسه با  ، mV 50اما براي پتانسیل زتاي  ،دهدافزایش می

mV 100 ،(جاهاي خالی) کمتر تر و وجود عیوب ساختار منظم
هاي بعدي منجر در سطح الکترود به نظم بیشتر در تشکیل لایه

 شود.می
 

 يسپاسگزار -5
 دلیلنویسندگان مقاله از پژوهشگاه مواد و انرژي به

هاي محاسباتی کمال تشکر رایانه همکاري و در اختیار قرار دادن  
 و قدردانی را دارند.
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