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Abstract 
Nanosilica in known as one of the most widely used components in 
various industries. In the current study, silica nanoparticle/colloid 
were synthesized in acidic and alkaline media using sodium silicate 
as a precursor. The effect of synthesis parameters on the 
morphology of the obtained nanoparticles and the rheological 
properties of silica colloid were studied. Microscopic observations 
revealed that size and morphology of the obtained silica 
nanoparticles can be changed by varying the ammonia to ethanol 
ratio, as well as the concentration of sodium silicate solution. The 
results revealed that the particles size is raised by increasing the 
ethanol to ammonia ratio  and increasing the sodium silicate 
concentration leads to irregular and larger particles. the particles 
In fact, at (EtOH/NH3 :1 and Na2SiO3/H2O:0.07) a stable colloidal 
silica containing silica nanoparticles with average diameter of 
65nm could be achieved. Additionaly, gelation time (tgel) of 
nanocolloid was measured using time sweep at constant 
frequencies of 0.1, 0.3 and 0.5 Hz. Applying the gelation point 
relations, the relaxation power (Δ) and fractal dimension (df) were 
measured as 0.22 and 2.39, respectively, indicating that the current 
system follows a non-stoichiometric equilibrium. Furthermore, the 
Fourier transform infrared spectroscopy (FTIR) test confirmed the 
formation of silica chemical bonding and the purity of the washed 
silica particles was increased from 84.18% to 87.33%, measured 
via X-ray fluorescence spectroscopy (XRF) 
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 43.شماره 11. دوره 1400 بهار مواد نوین پژوهشی–فصلنامه علمی  

 

 چکیده
با استفاده در این پژوهش، شناخته شده است.  صنایع مختلفترین نانو مواد در ردکاربیکی از پربه عنوان نانو سیلیکا 

در . شوندو اسیدی سنتز میدر محیط قلیایی  به ترتیب سیلیکا نانوکلوئیدسدیم سیلیکات نانوذرات و ماده از پیش
کی نانوکلوئید حاصل در ادامه تاثیر پارامترهای سنتز بر مورفولوژی ذرات حاصل در محیط قلیایی و خواص رئولوژی

نشان داد که با تغییر در نسبت آمونیاک میکروسکوپی  گیرند. مشاهداتمحیط اسیدی مورد بحث و بررسی قرار می
تغییر داد. نتایج نشان داد که با را  و مورفولوژی ذرات توان اندازهمیو غلظت محلول سدیم سیلیکات اتانول  به

مورفولوژی ذرات با افزایش غلظت سدیم  ،مقابل در شود ودازه ذرات بزرگتر میافزایش نسبت اتانول به آمونیاک ان
 3EtOH/NH: 1)در واقع در شرایط   یابد.افزایش می ذرات سیلیکات به صورت نامنظم درآمده و همچنین اندازه

 .ت یافتنانومتر دس 65توان به محلول کلوئیدی پایدار نانوذرات با اندازه می (O2H/3SiO2Na : 07/0 و

ثابت  هایروبش زمان در فرکانس سیلیکاژل حاصل در شرایط اسیدی توسط آزمون )gelt(شدن همچنین زمان ژل
(Hz 5/0 ،3/0  مورد بررسی قرار گرفت. با استفاده از روابط بررسی نقطه ژل1/0و ) ،توان واهلش  مقادیرشدن
)Δ(  بعد فراکتالو  22/0برابر با) fd(  غیراستوکیومتری  تعادلد، ندهکه نشان می ندگیری شدازهاند 39/2برابر با

آنالیز شیمیایی شناسایی ترکیب مادون قرمز  سنجی تبدیل فوریهحاکم است. همچنین توسط طیفحاضر  بر سیستم
سبب   نانوذرات سیلیسنشان داد که شستشوی  فلورسانس پرتو ایکسسنجی طیفو  شیمیایی سیلیکا انجام شد

 . گرددمی ٪33/۸7به  ٪1۸/۸۴ز افزایش خلوص  ا
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 مقدمه -۱

دارای  ،سیلیکا به دلیل برخورداری از خواص ویژه و سهولت فرایند تولید

، صنایع داروسازی ،مختلف از جمله رنگجایگاه برجسته ای در صنایع 

های حرارتی و و سایر کاربردهای صنعتی نظیر عایق الکترونیکی

این ماده پر کاربرد توسط سنتز  . [2, 1]باشد میحسگرهای رطوبتی 

-های غیرآلی مانند نیترات، کلراید، سولفید و یا توسط آلکوکسیدمادهپیش

 ، عمومامختلف سنتز سیلیکا هایاز بین روش. [3]ها امکان پذیر است 

ژل به دلیل امکان تولید نانوذرات در دمای پایین همراه با -روش سل

تری در امکان کنترل مورفولوژی و اندازه نانوذرات سیلیکا به طور گسترده

 ژل-. در روش سل[5, ۴]کاربردهای صنعتی مورد توجه قرار گرفته است 

باشد، ابتدا یک که شامل دو مرحله اصلی هیدرولیز و کندانسیون می

( و TEOS( نظیر تترا اتوکسی سیلان )Si)4OR(آلکوکساید فلزی )

( با آب واکنش 3SiO2Naیا یک نمک معدنی مثل سدیم سیلیکات )

شوند. این واکنش در حضور یک اسید و یا یک دهند و هیدرولیز میمی

گیرد و تولید سیلانول انجام می ،کندلیست عمل میباز که به عنوان کاتا

ذرات سیلانول به وجود  ،را به دنبال دارد. سپس در مرحله کندانسیون

-را ایجاد می 2SiOآمده به هم می پیوندند و یک شبکه سه بعدی از 

( به ترتیب مراحل هیدرولیز و کندانسیون برای 2( و )1رابطه ) .[6]کنند 

 .  [7]دهند تولید سیلیکا با استفاده از محلول سدیم سیلیکات را نشان می

4Si (OH)           O 2H+  3SiO2Na   نمک سدیم     (1) 

+ 

Si (OH)4 +   4ROH     SiO2 + H2O      )2(         

از آن جا که سدیم سیلیکات در مقایسه با تترااتوکسی سیلان از مزایای 

ویژه ای نظیر قیمت پایین تر و همچنین امکان تولید غلظت بالایی از 

. در کاربردهای صنعتی عموما [9, ۸] نانوذرات یکنواخت برخوردار است

سیلیکات  به عنوان پیش ماده برای تولید نانوذرات و ژل سیلیکا از سدیم

بررسی  . بنابراین]10[شود میدر محیط قلیایی و اسیدی استفاده 

های سدیم سیلیکات در محیط قلیایی و اسیدی بدون محصولات واکنش

و ژل سیلیکا از ساز و نمک به منظور تشکیل نانوذرات حضور عامل

واکنش شیمیایی اسید سولفوریک با  ای برخوردار است.اهیمت ویژه

 اکسید سیلیسسدیم سیلیکات در محلول آبی منجر به تشکیل دی

) 2SiO(سولفات  یا سیلیکا، سدیم) 4SO2Na( [11] گرددو آب می .

 .به صورت زیر است مذکور  معادله واکنش

Na2SiO3 + H2SO4 → SiO2 + Na2SO4 + H2O    )3(  

  

با آب واکنش داده و اشکال هیدراته سیلیس  2SiO اما در محیط اسیدی،

 کند که تمایل به پلیمری شدن و تشکیل ژل سیلیکا را دارند.را تولید می

شرایط  .[12] لول بستگی داردمح pH شدن به مقدارفرآیند ژل بنابراین

سیلیکات در محیط اکنش سدیمتشکیل نانوذرات و ژل سیلیکا حاصل از و

 .[13] ( ارائه شده است1قلیایی و اسیدی در شکل )

 

 
 [۱3]سیلیکات در محیط قلیایی و اسیدی نانوذرات و ژل سیلیکا حاصل از واکنش سدیم( سنتز ۱شکل )

 

محصول واکنش سدیم سیلیکات بسته به شرایط به صورت نانوذرات 

ژل تحت تاثیر -به طور کلی فرایند سل .[2]باشد بی یا سیلیکاژل میرسو

رخ واکنش های هیدرولیز و کندانسیون شرایط آزمایش است که روی ن

اثر گذار است که از جمله این شرایط می توان به نوع و غلظت مواد 

. شبکه [1۴]زمان پیر شدن و روش خشک کردن اشاره نمود  ،دما ،اولیه

شود که ژل سه بعدی سیلیکا توسط اتصال عرضی مونومرها تشکیل می

. زمان [16, 15]حاصل به صورت فاز میانی بین حالت جامد و مایع است 

های شود که در آن خوشهبه عنوان زمانی تعریف می )gelt(شدن ژل



 و همکاران سید مجتبی زبرجد

 

 95                                                                                                                                    56-69(: 43) ۱۱؛ ۱400پژوهشی مواد نوین.  –لمی فصلنامه ع

های شدن توسط تعامل همزمان واکنششوند. فرایند ژلاولیه تشکیل می

یادی مانند . فاکتورهای ز[17]پذیرد کندانسیون صورت میهیدرولیز و 

گذار گذاری تاثیرشدن و رسوببر فرایند ژل pHدما، غلظت، فشار و 

-آنالیز رئولوژیکی چند فرکانسی به طور دقیقی زمان ژل .[1۸]هستند 

 . [19]نماید شدن را تعیین می

نتز بر س است اغلب تحقیقاتی در زمینه سنتز نانوذرات سیلیکا انجام شده

، در ]20-22[اند ذرات در محیط اسیدی و با حضور نمک متمرکز شده

پیش  ه ازحالی که پژوهش های محدودی بر روی سنتز سیلیکا با استفاد

رفته رت گماده سدیم سیلیکات در محیط قلیایی و در حضور آمونیاک صو

ن به تواهای انجام شده در زمینه مذکور میز جمله پژوهشاست. ا

که در این  اشاره کرد ]9[تحقیق انجام شده توسط ذوالفقار و همکارانش 

با  یاییپژوهش، مورفولوژی نانوذرات سیلیکای سنتز شده در محیط قل

 ت.  حضور اتانول و محلول آمونیا مورد ارزیابی قرار گرفته اس

سنتز نانوذرات سیلیکا توسط پیش ماده سدیم در تحقیق حاضر نیز  

سیلیکات تحت شرایط قلیایی در حضور محلول آمونیاک و همچنین در 

تأثیر شرایط اسیدی توسط سولفوریک اسید بررسی شده است. سپس 

 سدیم سیلیکات در مخلوط غلظتهای مختلف اتانول و آمونیاک و نسبت

چنین مورفولوژی و اندازه روی پایداری کلوئید حاوی ذرات سیلیکا و هم

لازم به ذکر است که در این  .استشدهبحث  ذرات سیلیکای حاصل

تحقیق بر خلاف پژوهش های قبلی نظیر تحقیق انجام شده توسط 

نسبت های حجمی بزرگتر اتانول به  ، تاثیر]9[همکارانش ذوالفقار و 

ذرات  )آمونیاک کمتر( در سنتز نانوذرات و کلوئید سیلیکا و  آمونیاک

سیلیکا مورد ارزیابی قرار گرفته است تا محصولات حاصل به منظور 

کاربردهای صنعتی نیز به لحاظ اقتصادی مقرون به صرفه باشند. در 

ادامه به منظور مقایسه، سنتز نانوذرات سیلیکا تحت شرایط اسیدی نیز 

و خواص شیمیایی آن با روش سنتز قلیایی مقایسه شده  صورت گرفته

ر گام نهایی این پژوهش سنتز ژل سیلیکا تحت شرایط اسیدی است. د

شدن سیلیکا ژل انجام شده و با بررسی خواص رئولوژیکی، زمان ژل

-ژل گردد. همچنین علاوه بر زمانحاصل در محیط اسیدی تعیین می

زمان  ،)fd( بعد فرکتالی(، خواص دیگری از جمله geltشدن )

 گیرند.د بررسی قرار میو رفتار رئولوژیکی مور  (Δ)واهلش

 روش انجام آزمایش
یش ماده به عنوان پ 5/11اولیه  pHدر این پژوهش سدیم سیلیکات با 

حلول از م چنینبرای تولید نانوذرات سیلیکا مورد استفاده قرار گرفت. هم

 %90 و اتانول pHجهت کنترل  %9۸و  سولفوریک اسید  %33آمونیاک 

 د. ه شدنتهی اده گردید که از شرکت مرکبه عنوان کاتالیزور واکنش استف

جهت سنتز در محیط قلیایی، ابتدا آب دیونیزه و سدیم سیلیکات با نسبت 

( مطابق با O2H/3SiO2Na : 07/0، 1/0، 2/0های حجمی مختلف )

( با هم ترکیب شده و به مدت بیست دقیقه روی هم زن 1جدول )

محلول رقیق  مغناطیسی تحت هم زدن پیوسته قرار گرفتند تا یک

همگن حاصل شود. محلول سدیم سیلیکات رقیق شده به صورت قطره 

، 5/1، 3قطره به مخلوط اتانول و آمونیاک با درصدهای حجمی مختلف )

1  :3EtOH/NH)  افزوده شد. محلول حاصل به مدت دو ساعت در

دمای اتاق تحت هم زدن پیوسته قرار گرفت تا یک محلول کلوییدی 

گردد که به منظور جداسازی نانوذرات سیلیکا از آن از  سفید رنگ ایجاد

سانتریفیوژ استفاده گردید. نانوذرات حاصل چندین مرتبه توسط 

ساعت  2۴سانتریفیوژ با آب دی یونیزه شسته شده و نهایتا به مدت 

( به طور شماتیک 2درجه خشک شدند. شکل ) 60درون آون با دمای 

 دهد.شان میمراحل سنتز نانوذرات سیلیکا را ن

 
 ( شماتیک مراحل سنتز نانوذرات سیلیکا2شکل )
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 های مختلف( شرایط سنتز نمونه۱جدول )
 شماره آزمایش

EtOH/NH3 (%Vol) Na2SiO3/H2O(%Vol) 

 07/0 1 (1محلول )

 1/0 1 (2محلول )

 2/0 1 (3محلول )

 07/0 5/1 (۴محلول )

 1/0 5/1 (5محلول )

 2/0 5/1 (6محلول )

 07/0 3 (7لول )مح

 1/0 3 (۸محلول )

 2/0 3 (9محلول )

رعت سبا  در ادامه جهت سنتز اسیدی، سدیم سیلیکات و سولفوریک اسید

یلیکات به ر سدیم سنملیتمیلی 1ابتدا یکسان با یکدیگر مخلوط شدند. 

هم زن  دقیقه بر روی 5میلی لیتر آب مقطر افزوده شد و به مدت  10

د سولفوریک اسیسپس . ن پیوسته قرار گرفتمغناطیسی تحت هم زد

(M1 )ابی یجهت دستسدیم سیلیکات  محلولبه  به صورت قطره قطره

-متحت هدر دمای محیط ساعت  2و به مدت  گردیداضافه  =6pHبه 

 . زدن پیوسته قرار داده شد

مورفولوژی نانوذرات سیلیکا توسط میکروسکوپ الکترونی روبشی 

(SEM مدل )Cambridge-S320  کیلو  20با ولتاژ شتاب دهنده

ها، پیش از ولت مورد بررسی قرار گرفت. به دلیل نارسانا بودن نمونه

دهی تصویر برداری یک لایه نازک از طلا توسط دستگاه پوشش

Sputtering-NSC  مدل DSR1ها پوشش داده شد. روی نمونه

ردازش تصویر پ افزار نرم از استفاده با ها، نمونه از تصویربرداری از پس

image-J استفاده از طیف گیری شد. با میانگین اندازه ذرات اندازه

( درصد ترکیب شیمیایی مختلف XRF) سنجی فلورسانس پرتو ایکس

های پودری نانوذرات سیلیکای سنتز شده قبل و بعد از موجود در نمونه

شستشو مورد ارزیابی قرار گرفتند. همچنین در این پژوهش به منظور 

ول اطمینان از تشکیل ترکیب شیمیایی سیلیکا طیف سنجی مادون حص

 Bruker-Tensor II( توسط دستگاه FTIRقرمز تبدیل فوریه )

روی پودرها انجام شد، طول موج پرتوی تابیده شده به نمونه پودر 

قرار داشت. خواص  cm500-۴000-1سیلیکا در این آزمون در محدوده 

سازی محلول سیلیکا در شرایط ادهروئولوژیکی بلافاصله پس از آم

-Anton Paar Rheometer MCRاسیدی توسط رئومتر 

 (''G)و ویسکوز   ('G)های الاستیکصورت گرفت. مدول 302

و کرنش  1/0و  Hz 5/0 ،3/0های ثابت توسط روبش زمان در فرکانس

 گیری گردید. اندازه درجه سانتی گراد 27در دمای  03/0%

 نتایج و بحث

های سنتزشده، محلول نمونه FTIR طیف حاصل از آزمون( 3)شکل 

با دهد. نشان می سیلیکا و یک نمونه تجاری از نانوذرات سیلیکا را

مقایسه طیف مربوط به نمونه پودری سنتزشده با نمونه تجاری تطابق 

ها، با بررسی مراجع و آنالیز پیکاست. همچنین بسیار خوبی قابل مشاهده

های های شاخصه مربوط به سیلیکا در طول موجپیکشود مشاهده می
1-cm500 1 تا-cm 1500 پیک مشخصه مشاهده [23] دهدرخ می .

 مربوط به نوسان متقارن cm 1090-1100-1شده در طول موج حدودا 

مربوطه به  cm۸00-1و  cm700-1 هایو جفت پیک Si-O-Si پیوند

همچنین پیک مشاهده شده در  .باشندمی Si-Rو  Si-Oپیوندهای 

باشد می O-Si-O مربوط به نوسان پیوند cm 500-1طول موج حدود 

 cm-1و  cm 0061-1های مشاهده شده در طول موج پیک. [2۴]

باشند که عموما به می C-Oو  C=Oبه ترتیب مربوط به نوسان  2۴00

-شوند. همچنین پیکدلیل عدم ایجاد خلاء با دقت بسیار بالا ایجاد می

 cm 3000-1و  cm 1500-1های های مشاهده شده در طول موج

ها بدلیل باشند که این پیکمی OHی مربوط به باندهای خمشی و کشش

 اند.وجود آب در نمونه محلول کلوئیدی به طیف اضافه شده
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 مربوط به محلول، پودر و سیلیکای تجاری FTIR ( طیف3شکل )

شده از یه( تصاویر میکروسکوپ الکترونی روبشی ته6( الی )۴تصاویر )

-تنسب تلف باهای پودری ذرات سیلیکا سنتز شده در شرایط مخنمونه

:  07/0، 1/0، 2/0و  EtOH/NH3:  1، 5/1، 3های متفاوت )

Na2SiO3/H2Oشود دهد. همان طور که مشاهده می( را نشان می

وری طد، به شویبا افزایش نسبت اتانول به آمونیاک اندازه ذرات بزرگتر م

، با افزایش نسبت Na2SiO3/H2O:  07/0که در شرایط 

EtOH/NH3  فزایش انانومتر  390به  65دازه ذرات از ، ان3به  1از

ه بانول ت اتکاهش نسب یابد. این پدیده این گونه قابل توجیه است کهمی

 ب بالال سبآمونیاک یا به عبارت دیگر افزایش میزان آمونیاک در محلو

ات ین ذر، و به تبع آن دافعه الکترواستاتیکی بسیستم شده pHرفتن 

ه با ارد کجود دد. بنابراین احتمال کمتری ویابسیلانول اولیه افزایش می

ازه اند آگلومره شدن ذرات سیلانول اولیه، ذرات سیلیکای نهایی با

 ر کاهشب مثبتی تأثیر آمونیاک بنابراین غلظتبزرگتری ایجاد شوند. 

 دارد. سیلیکا نانوذرات اندازه

سبت نهمچنین با افزایش غلظت محلول سدیم سیلیکات توسط افزایش 

-یممنظم سیلیکات به آب، اندازه ذرات افزایش و مورفولوژی ناسدیم 

افزایش نسبت ، 3EtOH/NH: 1گردد. در مقادیر 

O2H/3SiO2Na  ه ب 65سبب افزایش اندازه ذرات از 2/0به  07/0از

لظت غفزایش توان استنباط کرد که اگردد. در واقع مینانومتر می 130

 ه اینکارد یز را به دنبال دسدیم سیلیکات، افزایش نرخ واکنش هیدرول

ز درولیشود ذرات سیلانول به وجود آمده ناشی از هیپدیده سبب می

. مایندنیجاد اهای اولیه بزرگتری بیشتر در کنار هم قرار گیرند و خوشه

ازه ا  اندشود تهای اولیه جوانه زنی سبب میتر شدن مکانبنابراین، بزرگ

 ردد.تر گذرات نهایی حاصل از سنتز بزرگ

های به طورکلی نتایج بررسی مطالعات میکروسکوپی موروفولوژی رسوب

است. در ( ارائه شده7سیلیکای ایجاد شده به طور شماتیک در شکل )

 کاهش نسبت با اندازه ذرات توزیع که نمود مشاهده توانحقیقت می

 در. یابدمی کاهش مداوم طور یا افزایش آمونیاک، به به آمونیاکاتانول 

مورفولوژی ذرات در شرایط افزایش غلظت سدیم سیلیکات به  ،ابلمق

این امر با  یابد.افزایش می ذرات صورت نامنظم درآمده و همچنین اندازه

. در مطالعات ]9[باشد های ذوالفقار و همکاران در تطابق میپژوهش

 گزارش شده است که TEOSماده سیستم سنتز سیلیکا توسط پیش

 در و میعان و هیدرولیز سرعت افزایش باعث ونیاکآم مقدار افزایش

این درحالی  .]23،25،26[شود می بزرگتر اندازه با ذرات تشکیل نتیجه

سدیم  سیستم ارائه شده در پژوهش حاضر شامل واکنش است که در

تاثیر  اتانول در محیط قلیایی، و آمونیاک شده به همراه رقیق سیلیکات

 با شود. بدیهی استمی ذرات مشاهده ازهاند در مثبت افزایش آمونیاک

 حلال، سیستم در اتانول مقدار افزایش و آمونیاک مقدار داشتن نگه ثابت

یابد، زیرا افزایش مقدار اتانول در سیستم، می افزایش سیلیکا ذرات اندازه

محلول شده که خود سبب کاهش بار سطحی  pHآمدن  سبب پایین

 ها را به دنبال دارد. مره شدن آنذرات سیلانول اولیه شده و آگلو

 هایمجتمع اندازه کاهش باعث آب با سیلیکات سدیم سازیرقیق

-سبب تفکیک نمک به یون آب، شود. در واقعمی در حلال 1سیلیسی

گذاری کاهش اندازه در فرایند رسوب شود کهمی سیلیکات و سدیم های

 به آمونیاک و نولاتا . افزایش]27[را به دنبال دارد  ذرات در کلوئید

 4Si(OH) تشکیل ترکیبات میانی به منجر شده رقیق سیلیکات سدیم

تشکیل  Si-O-Si، کندانسیونتوسط فرایند  آن که به دنبال گرددمی

 به اولیه ذرات تجمع با افزایش آمونیاک، بالا pH در .]25،2۸[شود می

 سیلیس راتذ بنابراین یابد،می کاهش الکترواستاتیک دافعه افزایش دلیل

 افزایش با ترپایین pH در مقابل، در. شوندمی تولید ترکوچک اندازه با

                                                             
 

1silica complexes   



 نانوذرات و نانوکلوئید سیلیکا در محیط قلیایی و اسیدیسنتز و بررسی خواص 

 

 56-69:(43) ۱۱؛ ۱400. پژوهشی مواد نوین –فصلنامه علمی                                                                                                          62

 

 .]29[شوند می تشکیل بزرگ اندازه با سرعت به اولیه ذرات و یابدمی کاهش الکترواستاتیک دافعه اتانول،

 

 

 

   

3EtOH/NH 1: 3NHEtOH/ 5/1 : 3EtOH/NH3 : 

 

 ۱از  3EtOH/NHبا افزایش نسبت  O2H/3SiO2Na : 07/0در شرایط  های پودری سنتزشده( تصاویر میکروسکوپ الکترونی نمونه4شکل )

 3به 

   

3EtOH/NH 1: 3EtOH/NH 5/1 : 3EtOH/NH3 : 

 

 ۱از  3EtOH/NHبا افزایش نسبت  O2H/3SiO2Na : ۱/0در شرایط  های پودری سنتزشدهونی نمونه( تصاویر میکروسکوپ الکتر5شکل )

 3به 

   

3EtOH/NH 1 : 3EtOH/NH 5/1  : 3EtOH/NH3  : 

 

 ۱از  3EtOH/NHبا افزایش نسبت  O2H/3SiO2Na : 2/0ط در شرای های پودری سنتزشده( تصاویر میکروسکوپ الکترونی نمونه6شکل )

 3به 
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 ( بررسی موروفولوژی رسوبات سیلیکای ایجاد شده با تغییر پارامترهای محلول اولیه7شکل )

 

( متوسط اندازه نانوذرات محاسبه شده از تصاویر 2در جدول )

 2۴های سنتز شده پس از یک میکروسکوپی و همچنین پایداری محلول

محلول  سازیاند. همانطور که شرح داده شد، رقیقعت ارائه شدهسا

و مورفولوژی  اندازه بر مثبتی تأثیر سدیم سیلیکات و افزایش آمونیاک

دارند. در حقیقت آگلومراسیون به واسطه اندازه کوچک  سیلیکا نانوذرات

 واقعذرات است. در  اندازهاین یک تحلیل نسبی از  ذرات رخ داده است و

ازه گیری میانگین اندازه ذرات توسط تصاویر تصویربردای اند

میکروسکوپ الکترونی و با استفاده از نرم افزار پردازش تصویر 

image-J .ذرات  شودهمانطور که مشاهده می  صورت پذیرفته است

مورفولوژی یکسانی ندارند و اشکال غیرکروی و میله ای در آن نیز وجود 

همچنین بررسی دقیق نتایج  ای هستند.خهدارد و همچنین به شدت کلو

توان به نانومتر می ۸0و  65دهند که با کاهش اندازه ذرات به نشان می

کلوئید پایدار دست یافت. در واقع عموما پایداری محلول در شرایطی که 

باشد، زیرا اندازه کوچک نانوذرات ینانوذرات اندازه کمتری دارند بیشتر م

 نماید.لوگیری میها جاز ته نشینی آن

 ساعت 24های سنتز شده پس از یک ( متوسط اندازه ذرات و پایداری محلول2جدول )

 ساعت 24پایداری محلول پس از  (nm) متوسط اندازه ذرات شماره آزمایش

 زیاد 65 ۱

 زیاد 2۸5 2

 کم 390 3

 زیاد ۸0 4

 کم 560 5

 کم 610 6

 متوسط 130 7

 متوسط 730 8

 کم ۸70 9
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در پودرهای سنتز شده قبل و بعد  موجود ترکیبات عنصری مختلفرصد د

( 3گیری شدند که نتایج در جدول )اندازه XRF از شستشو توسط آزمون 

( پس %2SiO) شود درصد سیلیکااند. همانطور که مشاهده میارائه شده

 %۴افزایش یافته است. افزایش حدود  %33/۸7به  1۸/۸۴از شستشو از 

در آب است که   %(O2Na)یلیکا به دلیل انحلال سدیم اکسید درصد س

 گردد. می %۴/6۴سبب کاهش مقدار آن به میزان 

 

 XRF( نتایج حاصل از آزمون 3جدول )

 SiO2 Na2O L.O.I 

 %76/1 %06/1۴ %1۸/۸۴ نانوپودر سیلیکا )روش سنتز قلیایی(

نانوپودر سیلیکا شسته شده )روش سنتز 

 قلیایی(

33/۸7% 55/۸% 12/۴% 

 

گیری برش ژل توسط اندازه-شدن با بررسی زمان انتقال سلزمان ژل

 در روش تانگ. ]30[ گیردنوسانی دامنه کوچک مورد مطالعه قرار می

جهت  ("G) و ویسکوز ('G) های الاستیکمحل تقاطع مدول [31]

، مدل [32] د. وینتر و همکاراننشوشدن استفاده میتعیین زمان ژل

ژل ارائه نمودند که در -را جهت تعیین ناحیه انتقال سل یواهلش توان

 فاکتور استحکام ژل و  S( ارائه شده است که در آن ۴رابطه )

-تحکام ژل به وزن مولکولی و انعطافباشند. استابع تغییرات مدول می

ها آن های مولکولی و همچنین چگالی اتصالات عرضیپذیری زنجیره

کنند، هایی که از تعادل استوکیومتری تبعیت میوابسته است. در شبکه

ها، دو است. در واقع در این سیستم 5/0برابر با  ) (مقدار توان واهلش

( طبق روابط استوکیومتری در تعادل B-Bو  A-Aمونومر )به طور مثال 

(  r  =گر )های واکنشباشند. به بیان دیگر، نسبت واکنش گروهمی

  .[33] مقداری برابر یا نزدیک به یک دارد

ی نزدیکدر   ("G) و ویسکوز ('G) های الاستیکمدول همچنین 

قابل  (5ابعی از فرکانس مطابق رابطه )ژل به صورت ت-طه انتقال سلنق

 .[3۴] محاسبه است

(5)               

 ) (ن، توان واهلششددر نقطه ژل G''/G'در نتیجه باتوجه به نسبت 

، نقطه [35] رامرشود. در واقع طبق مدل ک( محاسبه می6رابطه ) مطابق

مستقل از فرکانس  'G''/Gای است که در آن نسبت شدن، نقطهژل

 باشد.می

(6) 

    

گذاری معمولاً شامل تشکیل سریع تعدادی شدن یا رسوبفرآیندهای ژل

پیوندند و برحسب از ذرات اولیه ناپایدار است که به سرعت به هم می

دهند. به طور معمول را تشکیل می شرایط شبکه ژل یا رسوب

های باز تصادفی با یک رابطه ساختارهای تشکیل شده شامل شبکه

ها رابطه برقرار شوند که در آن بین اندازه و جرم آنمقیاس گذاری می

بعد . فاکتور [36]  شودهوم فراکتال مشخص میفکند و با ممی

ای است که از طریق آن جرم ساده شدهتنها پارامتر  )fd (فراکتال

بندی با این حال، مقیاس شود.ها مربوط میهای خوشهها به اندازهخوشه

در واقع،  های به اندازه کافی بزرگ است.فراکتال مدل خوبی برای کلوخه

-شود که سپس رشد میای شدن از ذرات اولیه آغاز میدر فرآیند کلوخه

در  .[37] کنند توسعه یافته را ایجاد میکنند و ساختار فراکتال کاملاً 

استوک ارتباط بین -ناویر فضای سه بعدی، با استفاده از معادله خطی

شود که در رابطه محاسبه می )fd(و بعد فراکتال  ) (توان واهلش

 است. ( ارائه شده7)

(۴)      

 



 و همکاران سید مجتبی زبرجد

 

 56                                                                                                                                    56-69(: 43) ۱۱؛ ۱400پژوهشی مواد نوین.  –لمی فصلنامه ع

                                            )7( 

به عنوان تابعی از زمان در  'Gو  ''Gهایدر ادامه با استفاده از مدول

شدن و همچنین اطلاعات توان زمان ژلهای مختلف میفرکانس

 >tدر  G''/G 'علاوه بر این، کاهش نسبت .ساختاری را به دست آورد

gelt در واقع در  ها باشد.به دلیل رفتار الاستیک ناشی از تشکیل خوشه

gelt =t نسبت ،'G''/G باشد که منجر به وابسته به فرکانس نمی

به  'G''/G گردد. نمودارهای تغییرات نسبتتعیین توان واهلش می

( در 1/0و  Hz 5/0 ،3/0های مختلف )عنوان تابعی از زمان در فرکانس

-اند. همانطور که قبلا ذکر شد، تقاطع منحنی( نشان داده شده۸شکل )

که برابر با  کندشدن را تعیین میای حاصل در فرکانس ثابت زمان ژله

 .باشدثانیه می 195

 

 
درجه سانتی  27در دمای  سنتز اسیدیمحلول حاصل از های مختلف برای به عنوان تابع از زمان در فرکانس 'G''/G( تغییرات نسبت 8شکل )

 گراد

( محاسبه شد شد. مقادیر ۴مطابق معادله ) )fd (در پایان، بعد فراکتال

( گزارش شده است. نتایج نشان ۴در جدول ) fd و Δ شدهگیریاندازه

سیستم سیلیکاژل تعادل  بنابراینباشد می Δ>دهد که می

در شرایطی که توان واهلش کوچک  .کندغیراستوکیومتری را دنبال می

. درواقع، اتصال عرضی ضعیف [3۸] است، ژل حاصل عموماً صلب است

گردد، در این شرایط مقدار منجر به ایجاد ساختار دارای تراکم پایین می

fd  کاهش و درنتیجه مقدارΔ [10] یابدافزایش می. 

 -لیمری در شرایط هیدرولیزهای پ، رشد محلول[39] نایر و همکاران

کندانسیون تتراورتوسیلیکات با استفاده از تغییر کاتالیزور را مطالعه نمودند 

گیری نمودند. به همین ترتیب، را اندازه 15/2و بعد فراکتال همگرا به 

را هنگام مطالعه خواص  2برابر با  fd ، مقدار[30]پونتون و همکاران 

شدن آلکوکسیدهای سیلیس گزارش کردند. رئولوژیکی و فرآیند ژل

های مختلف جهت مادهاستفاده از پیش با وجودشود که نتیجه گرفته می

 5/2-2شده در محدوده های سیلیس، بعد فراکتال گزارشتشکیل ژل

شده توسط رابطه گیریاندازه fd مقدیر مقایسهدر حقیقت، است.  متغیر

در تطابق گزارش شده  های تجربیبا داده در تحقیق حاضر آرنیوسی

 باشد. خوبی می

 

 )fd(و بعد فراکتال  )Δ (( مقادیر محاسبه شده توان واهلش4جدول )

(s) gelt gelG''/G' @ t= t توان واهلش(Δ)  بعد فراکتال)fd( 

۱95 36/0 22/0 39/2 
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 و 'G توان با استفاده از مقادیر( را می*ηهمچنین ویسکوزیته مختلط )

G'' ( به دست آورد9( و )۸توسط روابط ) [۴0] مدول برشی مختلط .

(*G شامل مقادیر حقیقی ).علاوه بر  و موهومی مدول برشی است

قسمت  دهد که شاملویسکوزیته برشی مختط را نشان می  *ηاین،

  *ηشود که مقادیرباشد. مشاهده میمی ("η( و موهومی )'ηحقیقی )

در واقع، در  در ارتباط است.  (ω)شدهاعمال به طور معکوس با فرکانس

-یابد، درحالیایش میافز "Gر امقد،  ωشرایط پخت یکسان، با افزایش

(، 9طبق معادله )بنابراین،  .[۴1] یابدروند کاهشی دارد می "η که

 است، مقادیر ویسکوزیته مختلط( نشان داده شد9همانطور که در شکل )

(kPa.s) یابد.با افزایش فرکانس کاهش می 

(۸)                                            

(9)     

 شود،شدن آغاز میبه خوبی قابل درک است که وقتی فرآیند ژل

آزمایش  یابد. علاوه بر این،گرانروی محلول به طور نمایی افزایش می

قبلی نشان دادند که محلول سیلیکا و خصوصیات سیلیکاژل به طور های 

. با بررسی [۴2, ۴3] کنندشدن تغییر میناگهانی در نزدیکی نقطه ژل

جزئیات خواص رئولوژیکی، تغییرات ویسکوزیته به عنوان تابعی از زمان 

( 9در شکل ) Hz 5/0فرکانس  و pH=6 برای محلول آماده شده در

شود که ویسکوزیته مختلط محلول در است. مشاهده میگزارش شده

دوره خاص،  مرحله اولیه افزایش کمی دارد و سپس پس از یک

یابی ناحیه توسط برون یابد.ویسکوزیته به طور ناگهانی افزایش می

افزایشی خط روند منحنی ویسکوزیته در برابر منحنی زمان، تقاطع به 

 شودتعریف می )gelt (شدندست آمده با محور افقی به عنوان نقطه ژل

 .باشدثانیه می 200و در حدود زمان 

 
 Hz 5/0و فرکانس   =6pHدر  سنتز اسیدیمحلول حاصل از برای زیته مختلط بر حسب زمان ( تغییرات ویسکو9شکل )

 
 تیجه گیری ن

سنتز نانوذرات سیلیکا توسط پیش ماده سدیم سیلیکات تحت شرایط 

قلیایی و اسیدی توسط دو ماده آمونیاک و سولفوریک اسید مورد بررسی 

آمونیاک و  تانول بهنسبت ا کاهش با قرار گرفت. نتایج نشان داد که

. یابدمی کاهش سیلیکا نانوذرات اندازه کاهش غلظت سدیم سیلیکات،

توان نشان داد که با تغییر در نسبت آمونیاک و اتانول میمطالعات نتایج 

توان مورفولوژی نه تنها امکان کنترل اندازه ذرات وجود دارد بلکه می

افزایش نسبت اتانول به  تغییر داد. نتایج نشان داد که با نیز را ذرات

مورفولوژی ذرات با  ،مقابل در شود وآمونیاک اندازه ذرات بزرگتر می

افزایش غلظت سدیم سیلیکات به صورت نامنظم درآمده و همچنین 

 به آمونیاک و اتانول یابد. در حقیفت افزایشافزایش می ذرات اندازه

 4Si(OH) یتشکیل ترکیبات میان به منجر شده رقیق سیلیکات سدیم

تشکیل  Si-O-Si، کندانسیونتوسط فرایند  آن که به دنبال گرددمی

 دلیل به اولیه ذرات تجمع با افزایش آمونیاک، بالا pH شود. درمی

 با سیلیس ذرات بنابراین یابد،می کاهش الکترواستاتیک دافعه افزایش

 زایشاف با ترپایین pH در مقابل، در. شوندمی تولید ترکوچک اندازه

 با سرعت به اولیه ذرات و یابدمی کاهش الکترواستاتیک دافعه اتانول،

شوند. از طرفی، افزایش غلظت سدیم سیلیکات، می تشکیل بزرگ اندازه
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-افزایش نرخ واکنش هیدرولیز را به دنبال دارد که این پدیده سبب می

هم شود ذرات سیلانول به وجود آمده ناشی از هیدرولیز بیشتر در کنار 

تر های اولیه بزرگتری ایجاد نمایند. بنابراین، بزرگقرار گیرند و خوشه

شود تا  اندازه ذرات نهایی های اولیه جوانه زنی سبب میشدن مکان

 3EtOH/NH: 1)تر گردد. در نهایت در شرایط حاصل از سنتز بزرگ

توان به محلول کلوئیدی پایدار حاوی می (O2H/3SiO2Na:  07/0 و

 مادون سنجی آزمون طیف .نانومتر دست یافت 65ات با اندازه نانوذر

توسط طیف  و کرد تأیید را سیلیس شبکه تشکیل فوریه تبدیل قرمز

گیری شد. اندازه %33/۸7خلوص ذرات  سنجی فلورسانس پرتو ایکس

سیلیکاژل حاصل در شرایط اسیدی  )gelt(شدن همچنین زمان ژل

( مورد 1/0و  Hz 5/0 ،3/0ثابت )روبش زمان در فرکانس  توسط آزمون

توان  مقادیرشدن، بررسی قرار گرفت. با استفاده از روابط بررسی نقطه ژل

گیری اندازه 39/2برابر با  )fd (بعد فراکتالو  22/0برابر با  )Δ(واهلش 

حاکم حاضر  غیراستوکیومتری بر سیستم تعادلد، ندهکه نشان می ندشد

 است. 
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