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.  شـد  ساخته ي ژل يخته گر يبه روش ر  و  رکن  ينا و ز  ي آلوم ي مخلوط پودرها  ينتر واکنش ي ز کمکبها  يرکوني ز –ت  يت مولا يق حاضر، کامپوز  يدر تحق  -چكيده  
 هي اولي پراکنده ساز و محلول منومر،يکي پودر سرامي حاوي دوغابيآماده ساز بر اساس فرايندن ي ا. استيکيد سرامي جدي شکل دهفرايندک ي ي ژليگر ختهير

پس از . قرار گرفت ينه سازي به وي دوغاب مورد بررسي، خواص رئولوژيخته گريو قابل ر) يوزن% ۸۰(دار، با بار جامد بالا ي پاي به دوغابيابي دست منظوربه. است
ط کنترل شده يل ژل، قطعات از قالب خارج و تحت شرايبعد از تشک. کننديمل ي تبديزه کردن دوغاب، آن را به قطعات ژليمريمنومرها با پل دوغاب، يخته گرير

نتر ي زي نمونه هايته کلي و دانسيتخلخل ظاهر. گراد انجام گرفت ي درجه سانت۱۷۰۰ تا ۱۴۰۰ ييها در محدوده دما نتر نمونهي و زيخروج مواد آل. خشک شدند
کروسـکوپ  ير مي و تـصاو Xف به دست آمده از پراش اشـعه  يها توسط ط زساختار نمونهيل شده و ريشک تيفازها.  شد يريگ  در آب اندازه   يور شده با روش غوطه   

 و ينتـر واکنـش   يزرکن،  ي ـه ز ي ـ از تجز  يس آمورف ناش ـ  يلي در س  +Al3 يونهايار آهسته   يل نفوذ بس  يج نشان داد به دل    ينتا.  شد يبررس) SEM (ي روبش يالکترون
ن يشتريو ب ) ≈% ۴ (ين درصد تخلخل ظاهر   ين دما کمتر  ينتر شده در ا   ي ز ين نمونه ها  يهمچن. داده است امل رخ    به طور ک   C۱۷۰۰° يت، در دما  يل مولا يتشک
  .را نشان دادند) ≈ ٤٠/٣ gr/cm-3 (يکلته يدانس

  

  ينتر واکنشي، زي ژليخته گريا، ريرکونيز _تيت مولايکامپوز : كليديواژگان 
  

 
 
 
 

Investigation of Effective Parameters In the Synthesis of Mullite – 
Zirconia Composite Formed by Gel Casting Process 

 
N. Miadi, H. Sarpoolaky and H. Ghassai 

1. Department of Materials and Metallurgical Engineering, Iran University of Science and Technology 
 

 
Abstract: In this study, mullite– irconia composite samples were prepared by reaction sintering of alumina and zircon powder 
via gel casting process. Gel casting is a new ceramic forming technique. This process is based on the casting of slurry, containing 
ceramic powder, dispersant and premix monomer solution. To achieve stabilized, high solid loading (80 wt%) and castable slurry, 
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the rheological properties of slurry were optimized. The monomers polymerized the slurry to form gelled specimens. After 
gelation, the specimens were unmolded, then dried out under controlled condition. Burning out and sintering of the specimens 
was carried out in the range of 1400-1700°C. Apparent porosity and bulk density of the sintered samples were measured by 
soaking in water. Crystalline phase evolution and microstructure were determined by XRD and SEM techniques. Results showed 
that the reaction sintering and mullite formation was completed at 1700°C due to very slow diffusion of Al3+ ions within 
amorphous silica formed at the decomposition of zircon. The sintered samples at this temperature also showed the lowest 
apparent porosity (≈ 4%) and the highest bulk density (≈3.40 gr/cm-3). 
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 مقدمه -١
 در بــسياري از ١ زيرکونيــا–  مولايــت هــاي يــتکامپوز   

 ييگرمـا  محـافظ    هـاي  يستمکاربردهاي صنعتي پيشرفته، نظير س    

 گـازي   هـاي  ينبراي محفظه احتراق موتورهاي هواپيمـا و تـورب        

 يهـا   ثابت، مجراهاي گرم کن مخصوص کارهاي سنگين، مبدل       

ايـن  . يلترهاي گازي داغ و ديگر موارد، کاربرد دارنـد        گرمايي،  ف  

هـاي ذوب    هـاي پـيش گـرم و کـوره         ديرگدازها در تغذيه کننده   

هـستند، ماننـد    شيشه به عنوان موادي کـه در تمـاس بـا شيـشه              

گـستردگي وسـيع ايـن      . ها و غيره کـاربرد دارنـد        ، لوله ها  آنناود

 بـالا و نيـز      گرمـايي دسته از مواد به دليـل مقاومـت بـه شـوک             

مقاومت به خوردگي عالي اين مواد در نتيجه حضور زيرکونيا و           

 تر يريزساختاري است که بسيار کم توسط مذاب سيليسي و فلز     

ونيا در مولايـت منجـر بـه تقويـت          حضور ذرات زيرک  . شوند  يم

 و خـواص ترمومکـانيکي آن را بهبـود        شـود   يزمينه مـولايتي م ـ   

در . زيرکونيا در فشار محـيط پلـي مـورف اسـت           ].١ [بخشد  يم

ــالا  ، در )فلوريــت) (c(ســاختار مکعبــي ) C۲۳۷۰°(دماهــاي ب

ــاني   ــاي مي ــال  ) C۲۳۷۰-۱۲۰۰°(دماه ــاختار تتراگون ، و )t(س

. دارد) C۹۵۰°(را در دماهــاي پــايين ) m(ســاختار منوکلينيــک 

 در زيرکونيــاي خــالص، حــين ســرمايش در t ← mاســتحاله 

شـــود و حـــين گرمـــايش در   آغـــاز مـــيC۹۵۰ MS°دمـــاي

  .]٢[ برگشت پذير است C۱۱۵۰ AS°دماي

–هـاي مولايـت   ي مختلفي بـراي توليـد کامپوزيـت       ها  روش  

نيـا،  هاي مولايـت و زيرکو     زينتر مخلوط . رود  زيرکونيا به کار مي   

و مواد اوليه مولايتي يـا زينتـر    ZrO2 هاي زينتر واکنشي مخلوط

 ٣، زينتر واکنشي زيرکن ZrO2 ]٣ [و  SiO2 ،Al2O3، ٢واکنشي

(ZrSiO4)  ٤ [٤و آلومينا[ (Al2O3)     تبلور مـذاب سـريع سـرد ،

، ]٥ [گرمـايي ، پلاسماي ZrO2–Al2O3–SiO2 [3]  شده سيستم

ــد ــيح فراينـ ــره از ] ٦[ تلقـ ــا روشو غيـ ــن  هـ ــد ايـ ي توليـ

ــت ــا کامپوزي ــن . ســت ه ــان اي ــا روشدر مي ــشي ه ــر واکن  زينت

 زيرکونيا، به دليل هزينه کم مواد اوليـه و          –هاي مولايت     مخلوط

 بـه شـمار     هـا   روشتـرين      توليد و سادگي آن، از متـداول       فرايند

 . ]٤[ رود مي

ت يــ قطعــات کامپوزي شــکل دهــيق حاضــر بــرايــدر تحق

 ـ يخته گر يد ر ي جد ندفرايا از   يرکوني ز –ت  يمولا  اسـتفاده   ٥ي ژل

 يهافراينـد  است مشتق شـده از       يفرايند ي ژل يخته گر ير .شد

 اسـتفاده از    ين تکنولـوژ  يقلب ا . مري پل يمي و ش  ي سنت يکيسرام

 ـ   توانـد   ي است که م   ي آل يک محلول منومر  ي  مـستحکم   ي بـه ژل

 از پـودر    يده، دوغـاب  ي ـچي پ هاي   شكل جادي ا يبرا. زه شود يمريپل

 ـ يلـول منـومر    و مح  يکيسرام  درون  ي بـه آسـان    توانـد   ي م ـ ي آب

زه ي ـمري در دوغـاب پل    يمحلـول منـومر   . خته شود ي ر ييها قالب

ل ي آب تـشک   -مـر ي، ژل پل  ي عرض ـ يونـدها ي و همـراه پ    شود  يم

 را به شکل قالب ثابت      يکيدار ذرات سرام  ي که به طور پا    دهد  يم

  . دارد ينگه م

خشک قطعه در حالي که همچنان تر است از قالب خارج و              

بعد از خشک کردن، پليمر حاوي پيونـد سـاز عرضـي            . شود مي

. شـود   خارج مـي  ) خروج بايندر ( استاندارد   گرماييطي عمليات   

برپايـه وزن   ( درصد وزني پليمر     ٤ تا   ٢در بدنه خشک شده تنها      

وجود دارد، که مشابه مقـدار موجـود پليمـر در           ) پودر سراميکي 

حکام خـام بـالا     همچنين است . بدنه هاي پرس خشک شده است     

کـاري   که قابل مقايسه با قطعات پرس شده است، امکان ماشـين          

 ميـزان انقبـاض خـام آن       . کنـد   هـا را فـراهم مـي        خام ايـن بدنـه    

دنه ــهمچنين در ب  . براي قطعات با بار جامد بالا بسيار کم است        
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  ها  ترکيب نمونه-١جدول                        

  

که حين مرحله خشک شدن به وجـود        (هاي متخلخلي    کانال

براي مهاجرت مواد به سـطح حـين پخـت وجـود            ) اند  آمده

دارد، بنابراين از ايجاد تنش و در نتيجه بـادکردگي و تـرک             

بـا توجـه بـه مزايـاي ايـن          ]. ٨و٧[شود    در بدنه ممانعت مي   

دهي قطعـات خـام اوليـه         شکل براي   تحقيق   ، در اين  فرايند

متشکل از پودرهاي آلومينا و زيرکن به عنوان مواد اوليه، از           

هـاي شـکل داده       نمونه.  ريخته گري ژلي استفاده شد     فرايند

سـپس نـوع و ميـزان       . شده در دماهاي مختلف زينتر شـدند      

، دانـسيته کلـي و       هـا  فازهاي تشکيل شده، ريزساختار نمونه    

 شـده در دماهـاي مختلـف        هري نمونه هاي زينتـر    تخلخل ظا 

 .مورد  بررسي قرار گرفت

  

  قي روش تحق-۲

  هي مواد اول-١-٢

 بـا   )Alcoa (٦وي ـ راکت ينـا يق حاضـر، از پـودر آلوم      يدر تحق 

 و پــــودر µm١و متوســــط انــــدازه ذرات % ٥/٩٩خلــــوص 

ــز ــتول (Zirciosil 5رکن،ي  Cooksonد شــده توســط شــرکت ي

بـه عنـوان مـواد خـام         ٥ µm ذرات   با متوسـط انـدازه    ) سيانگل

ــ، يکيســــرام  Darvan S*7، ٧ميلات ســــدي متــــااکريپلــ

)R.T.vanderbilt U.S.A (    بـراي  ، و ٨، بـه عنـوان پراکنـده سـاز 

 ـلامي اکر ۹ از منـومر   ي ژل يخته گر ير  AM(  ،C2H3CONH2 (١٠دي

)Merck(، لن ي متـــــــ١١يونـــــــد ســـــــاز عرضـــــــيو پ

، )MBAM(  ،(CH2=CHCONH)2CH2 )Merck(١٢ديلاميساکريب

وم ي ـز، آمون ي ـن ونيزاس ـيمري پل فراينـد  انجـام    يبـرا . استفاده شـد  

، به عنوان آغـازگر     )APS(  ،(NH4)2S2O8) Merck (١٣پرسولفات

لن يون تتـرامت  يزاس ـيمري پل فراينـد ع  ي تسر براي   و   ١٤کال آزاد يراد

ــ ــيلن دياتـ  TEMED( ،(CH3)2NCH2CH2N(CH3)2 (١٥ني آمـ

)Merck(   جدول  در  . ر گرفته شد   به کا  ١٦زوري، به عنوان کاتال)١( 

  .ها ذکر شده است ب نمونهيترک

  

  شي روند انجام آزما-۲-۲

ل يا و تـشک   ي ـرکوني ز –ت  ي ـت مولا يکامپوزد  يتول براي  ابتدا  

رکن ، بـا نـسبت      ي ـنـا و ز   ي آلوم يپودرها،  يومتريت استوک يمولا

جاد ي اختلاط مناسب و اي برا.ن شدندي توزيوزن% ۴/۵۳به %  ۶/۴۶

ه به مـدت    ي اول يمخلوط پودرها کنواخت  يز ساختار   ي با ر  ييها  بدنه

ــاعت ۱ ــ سـ ــهيدر آسـ ــا   يا اب گلولـ ــون و بـ ــنس تفلـ    از جـ

دوغـاب حاصـل    . اب تر واقع شدند   ي تحت آس  ييناي آلوم يها گلوله

   .رکن حاصل شدينا و زي از آلوميخشک و الک شد و پودر همگن

 ـ يگـر ختهي ر فرايندش از انجام    يپ    بـه   ي دسترس ـ يبـرا ،  ي ژل

 pHته مناسـب،    يسکوزي ـدار با بار جامد بالا و و      ي پا ييها دوغاب

ل ير زتـا پتانـس   يمقـاد . نـه شـد   يدوغاب و مقدار پراکنده سـاز به      

رکن توسـط دسـتگاه زتـا       ي ـ ز –نا  يق آلوم يار رق ي بس يها دوغاب

 تحـرک  يري ـگ ق اندازهي از طر)HS- C1330 ٣٠٠٠مدل(زر يسا

 يله هنـر  و طبق معاد pH = ۵ -۱۱ در محدوده يکيالکتروفورت

. م شـد  ي تنظ ـ NaOH و   HClها توسط    دوغاب pH .محاسبه شد 

هـا بـا دسـتگاه        دوغـاب  يکينه خواص رئولوژ  ي به pHسپس در   

  . شدي بررسيرئومتر چرخش

 با غلظت   يابتدا محلول منومر  ،  ي ژل يگرختهي ر فرايند براي    

  و AM - MBAM از   يوزن% ۱۵
AM 6

MBAM 1
 در آب مقطر     =

 يزان مناسب به محلول منومر    يسپس پراکنده ساز به م    . ه شد يته

 به محلول   ياب به آرام  ي حاصل از آس   يکيپودر سرام . افزوده شد 

 همگن، دوغاب حاصل    يجاد دوغاب ي ا يبرا.  افزوده شد  يمنومر

 مخلـوط   يا اب گلولـه  ي ساعت در آس ـ   ۲ فوق به مدت     فراينداز  

 يهـا  ها و حـذف حبـاب      ن آگلومره سپس به منظور شکست   . شد

قه تحـت   ي دق ۱۰ حبس شده در دوغاب، دوغاب به مدت         يهوا

 از  يها در مرحله بعد محلول   . ک قرار گرفت  يات اولتراسون يعمل

ن همزدن به دوغاب    ي ح TEMED و   APSه شده شامل    يش ته يپ

 يگـر  ختـه ي ر يکي پلاسـت  يهـا  ها در قالب   دوغاب. افزوده شدند 

 C°۶۰ حدود   يها در دما    ل شدن نمونه  ع در ژ  ي تسر يبرا. شدند

  ۱۲عد از ـپس از ژل شدن و خروج از قالب ب.  شدنديدار گهـن

 Al2O3  مواد
+ZrSiO4 Darvan S*7  آب  AM+ 

MBAM 
  ۹۹/۲  ۹۳/۱۶  ۰۸/۰  ۸۰ وزني %
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( ){ }¯
2 4ZrO (1 11)} I ZrSiO 200 )] 100+ ×

( ){ }¯
2 2ZrO (1 11)} I m ZrO 111 )] 100  + − ×

 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
  

 
  

 ف هاي مختلpHزيرکن در -  آلومينايها  تغييرات پتانسيل زتا و تحرک الکتروفورتيکي دوغاب-١شکل 

 
ط ي محــي ســاعت در دمــا۲۴هــا بــه مــدت  ســاعت، نمونــه

 خـشک شـدن کامـل    يمرحله بعـد بـرا    در  .  شدند يدار نگه

 در  ي مدت زمان کـاف    ي برا C°۱۲۰ حدود   يها در دما    نمونه

محـدوده   در خـام    يها سپس نمونه . خشک کن قرار گرفتند   

 تحـت  C/min ۵°ش يبا سرعت گرما C۱۷۰۰ -۱۴۰۰° ييدما

 تحليـل ته،  يسـپس تخلخـل و دانـس      . ات پخت قرار گرفتنـد    يعمل

نتـر شـده مـورد      ي ز يها نهز ساختار نمو  ي و ر  شدهل  ي تشک يفازها

ل شـده بـر     ي تـشک  ين مقـدار فازهـا    يهمچن ـ.  قرار گرفت  يبررس

  مـورد مطالعـه،  هـاي  قله. ن شديي هر فاز تعي اصليها  قلهاساس 

 ـز ، (0 1 2) تي ـ، مولا(3 1 1) نـا يآلوم  ـرکوني، ز(0 0 2) رکني  اي

، (1 1 1)۱۸ تتراگوناليايرکوني و ز (1 1 1)  و (1 1 ¯1)۱۷کينيمنوکل

  :]٩و٤[بودند 

X1= [I{mullite(210)}/(I{mullite(210)}  

( ){ }2 3I Al O 113 )] 100+ ×    
  

X2= [I{m-ZrO2(1¯11)}/( I{m-          
  

  

X3= [I{t-ZrO2(111)}/(I{t-ZrO2(111)}+ I{m-    

  

 ل شـده، ي تـشک تيدرصد مولا از ياري مع  X1 فوقروابطدر 

X2  رکن، و يه زيتجز درصدX3تتراگونـال  يايرکونيد ز درص 

  . مانده استيباق

  ج و بحثي نتا-۳

   دوغابي بر رئولوژpHر ي تأث-١ -٣

 يها  دوغاب يکي و تحرک الکتروفورت   ۱۹ل زتا يرات پتانس ييتغ  

 در  pH = ۵-۱۱رکن در محـدوده     ي ـنـا و ز   ي مخلـوط آلوم   يحاو

ن کننـده   يـي ل زتا عامل تع   يپتانس . نشان داده شده است    )۱(شکل  

  مـرز يکل ـ طور به ب ذرات درون دوغاب است وجذا يدفع و 

 مشخص زتا ليپتانس برحسب توان يم را دوغاب دارييناپا و دارييپا

ل زتا حداکثر است و     ي مقدار پتانس  pH= ۱۰با توجه به شکل در      . کرد

  . را دارديدارين پايشتريب  pHن ين دوغاب در ايبنابرا

  

   دوغابير پراکنده ساز بر رئولوژي تأث-٢-٣

 ـز–ناي آلوم يته دوغابها يسکوزيرات و ييتغ )٢( شکل   رکن را  ي

. دهـد   ي مختلـف پراکنـده سـاز نـشان م ـ         يهـا  بر حسب غلظت  

م يه تنظ ي پودر اول  ير پراکنده ساز بر حسب در صد وزن       يمقاد  

 بـا بـار     ي به دوغـاب   يابيق به منظور دست   ين تحق يدر ا . شده است 

 عنوان  بهDarvan S*7از ) يحجم% ۵۱ا ي يوزن% ۸۰(جامد بالا 

 يختـه گـر   ي ر ياغلب منومرهـا  . پراکنده ساز استفاده شده است    

 جــذب يکي هــستند و بــر ســطح پــودر ســراميونيــر يــ غيژلــ

از . کنندي شرکت نم  ي پراکنده ساز  فرايندن، در   يشوند، بنابرا  ينم

 اسـتفاده شـد،  MBAM و   AMاين رو در اين تحقيق نيز کـه از          

-6.0

-5.5

-5.0

-4.5

-4.0

-3.5

-3.0

-2.5

-2.0

-1.5

-1.0

-0.5

4 5 6 7 8 9 10 11
-60

-55

-50

-45

-40

-35

-30

-25

 

 

 M
ob

ilit
y

pH

 

 

Ze
ta

 p
ot

en
tia

l 

︵m
V

︶



 

٨٣  ١٣٩٢بهار ، ١، شمارة ۳۲ ، سالمواد پيشرفته در مهندسي

 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 

  *Darvan Sر مختلف پراکنده ساز يرکن در مقادي ز-ناي آلوميها  دوغابيته ظاهريسکوزي و-۲شکل 

 
 بر نوع و مقدار پراکنده سـاز مـورد          يريه تأث ي اول يمحلول منومر 

  ].۷[استفاده ندارد

 ۱/۰ته در مقـدار     يسکوزي ـ، حـداقل و   )٢(با توجه به شـکل        

  .شود ي پراکنده ساز حاصل ميدرصد وزن

  

  نتر شدهيز ي خواص نمونه هاي بررس-٣ -٣

  ل شدهي تشکي فازهايبررس -۱ -۳ -۳

–تي ـت مولا ي ـه کامپوز ي ـ ته يطور که اشاره شـد، بـرا       همان  

 ـن تحق ي ـا در ا  يرکونيز  ي مخلـوط پودرهـا    ينتـر واکنـش   يق از ز  ي

بـر اثـر واکـنش در حالـت         . رکن استفاده شده است   ينا و ز  يآلوم

ک و ي ـني مونوکلي بلورZrO2 يرکن، فازهاينا و ز  ين آلوم يجامد ب 

ک ي ـ اورتورومب يت بلور ي، مولا  )t-ZrO2 و   m-ZrO2(راگونال  تت

 رومبوهـدرال،   ي بلـور  3Al2O3-2SiO2(  ،Al2O3ب  ي ـاغلب ترک (

س يلي، س ـ )ير بلـور  ي ـت غ ي ـمولا(کات آمـورف    يلينا س يفاز آلوم 

  .شود يل ميآمورف و تخلخل تشک

رکن در حالـت    ي ـه ز ي ـ انجام واکنش، تجز   ين گام برا  ينخست  

 تتراگونـال و    ياي ـرکونيل ز يو تـشک  نـا   يجامد حـول ذرات آلوم    

ل شـده از واکـنش      ي آمـورف تـشک    SiO2. س آمورف است  يليس

 ـو نفـوذ     Al2O3ز منجر بـه انحـلال ذرات        يرکن ن يه ز يتجز ون ي

Al3+   ن مرحلـه   ي ـدر ا . ]١٠[ شود  يس م يلي س ير بلور ي در فاز غ

ــاز مولا ــف  )3Al2O3-2SiO2(ن حالــت خــود يدارتريــت در پاي

 mAl2O3-nSiO2دار  ي ـ آمورف ناپا  ن فاز يهمچن. شود  يحاصل م 

 ـمولا. شـود   يل م ـ يز تـشک  ي ـ ن ير بلـور  يت غ يبه عنوان مولا   ت ي

  .شود يل مي تبديت بلوري بالاتر به مولايآمورف در دماها

نتر شده در   ي ز يها  نمونه X پراش اشعه    ي الگو )٣( شکل   در  

  .  است C۱۷۰۰-۱۴۰۰° يي دماي محدوده

 مربوط بـه    هاي  قله  تنها C۱۴۰۰° يدر دما ،  )۳(مطابق شکل     

ه ي ـانگر عـدم تجز   يشود که ب    ينا مشاهده م  يرکن و آلوم  ي ز يفازها

ز يـي    جز هـاي   قلـه ،  C۱۵۰۰° يدر دما . ن دما است  يرکن در ا  يز

ه ي ـن موضـوع بـر تجز     يا. شود  يک مشاهده م  يني منوکل يايرکونيز

 ـ شـروع تجز   يدمـا . رکن دلالـت دارد   يز ييجز رکن طبـق   ي ـه ز ي

امـا حـضور    .  است C١۶۷۵°حدود  ،  ZrO2 – SiO2 يفاز نمودار

در کنار   Al2O3ن حضور   يه و همچن  ي اول يها در پودرها  يناخالص

 دهـد   يه را آن کـاهش م ـ     ي ـ تجز ي دمـا  يبه طور آشکار  رکن،  يز

ــابرا]. ١١[ ــن در ايبن  ــي ــشاهده م ــا م ــق ين ج ــود، طب ــأث ش ر يت

 ـ مـواد اول   يها  يناخالص ذرات  نـا حـول  يه و حـضور ذرات آلوم    ي

. دا کرده است  ي کاهش پ  C۱۵۰۰°ن به   رکيه ز ي تجز يرکن، دما يز

 ـز ز ي ـ ت هاي  قلهاما همچنان     ـنـا در ا   يرکن و آلوم  ي  ـن دمـا رؤ   ي ت ي

 .ن دماسـت  ي ا ها در   واكنشار کم   يانگر سرعت بس  يد، که ب  نشو  يم

 :شود يل ميس آمورف تشکيليرکن سيه زين بر اثر تجزيهمچن

10 100 1000
0.00

0.05

0.10

0.15

0.20

0.25

 

 

Ap
pa

re
nt

 v
is

co
si

ty
 

︵Pa
.s

︶

Shear rate ︵s
-1

︶

 0.1%.wt
 0.3%.wt
 0.5%.wt
 0.7%.wt



 

٨٤  ١٣٩٢بهار ، ١، شمارة ۳۲ ، سالمواد پيشرفته در مهندسي

 ZrSiO4 → ZrO2,t + SiO2  

 
 
 
 
 
 
 
 

  C۱۷۰۰-۱۴۰۰° ييمحدوده دمانتر شده در ي زيمونه ها نX پراش اشعه يالگو-٣شکل 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
  نتري مختلف زيل شده در دماهايت تشکي مقدار مولا-٤شکل 

 
 هاي  قلهرکن،  يه ز ي از تجز  يس آمورف ناش  يليل س يرغم تشک  يعل

انگر عدم  يز ب ين موضوع ن  يا. شود  يت مشاهده نم  يمربوط به مولا  

  .است Al2O3س آمورف با يلي سيواکنش فور

نتـر  ي زي نمونـه هـا  ين است که برا   يگر ا ينکته قابل توجه د    

ک مشاهده  يني منوکل يايرکوني، تنها فاز ز   C ۱۵۰۰° يشده در دما  

 يرکن بـرا  يه ز ي از تجز  ي تتراگونال ناش  يايرکونيشود و فاز ز     يم

ن ي آن ح ـ  يمانـد و تمـام      ي نم ـ يط بـاق  ي مح ـ ين نمونه تا دمـا    يا

شود، که مطـابق بـا        يل م ي تبد کيني منوکل يايرکونيش به ز  يسرما

 C۱۶۰۰°ش دمـا تـا      ي با افـزا   .]٩[ز است   يقات ن ير تحق يج سا ينتا

ن ي ـنتـر شـده در ا     ي نمونه ز  يبرا. شود  يماد  ي ز ها واکنشسرعت  

 ـن گـام واکـنش تجز     يتر  عيدما، سر  رکن اسـت، و انحـلال      ي ـه ز ي

Al2O3  ن مرحلـه  يت کنـدتر ي ـل مولايس آمورف و تشکيليدر س

ــ. ]١٠[اســت ــدر ان يهمچن ــه زيــن دمــا تجزي ل يرکن و تــشکي

 ـ مربوط به ز   هاي  قلهافتد و     يا به طور کامل اتفاق م     يرکونيز رکن ي

 C ي تا دمـا   ينا حت ي مربوط به آلوم   هاي  قلهاما  . شود  يمشاهده نم 

ز يقات ن ير تحق يج سا يشود، که مطابق با نتا      يز مشاهده م  ي ن ۱۶۰۰

ار ي بس+Al3 يها ونيو نفوذ  Al2O3 انحلال  فرايندرا  يز. ]٩[است  

 ـس آمـورف ن   يليز از فاز س ـ   ي ن +Si4 يها ونيالبته  . آهسته است  ز ي

 ـSi با حضور فرايندکنند و  ينفوذ م   ـ Al2O3 يهـا  ن دانـه ي ب ش يپ

  .]١٠[رود يم

 مختلـف بـا     يل فازهـا  يمقدار تشک  )۵(و  ) ۴( يها  شکلدر   

. نشان داده شده است    C ۱۷۰۰- ۱۴۰۰°ش دما در محدوده     يافزا

ــکل   ــابق ش ــا)۴(مط ــC۱۵۰۰° و ۱۴۰۰ ي، در دماه ــاز ي ه چ ف

ش يت افزا يش دما کسر مولا   يبا افزا . ل نشده است  ي تشک يتيمولا

 سـرعت   C۱۵۵۰° تـا    C۱۵۰۰° يي دمـا  ي  در محـدوده  . ابـد ي يم

 C۱۶۰۰° تا   C ۱۵۵۰° يياد است؛ و در محدوده دما     يت ز يل مولا يتشک

 ـل ا ي ـدل. ابدي ين سرعت کاهش م   يا ه نـازک   ي ـل لا ين موضـوع تـشک    ي

ه مـانع از توسـعه فـاز        ي ـن لا ي ـا.  است ييناي آلوم يها  حول دانه  يتيمولا

 ن مرحلــــه بــــه بعــــد يــــرا از ايــــشــــود، ز يت مــــيــــمولا

 و  يتيه مـولا  ي ـ از لا  Al2O3 بـه نفـوذ      يت بستگ يشتر فاز مولا  يل ب يتشک

0 5 1 0 1 5 2 0 2 5 3 0 3 5 4 0 4 5 5 0 5 5 6 0 6 5 7 0 7 5 8 0 8 5 9 0

1 7 0 0 0 C

1 6 5 0 0 C
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٨٥  ١٣٩٢بهار ، ١، شمارة ۳۲ ، سالمواد پيشرفته در مهندسي

 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

  يدماها مانده در يتتراگونال باق يايرکونيل شده و زيک تشکيني منوکليايرکوني مقدار ز- ۵شکل

  نتريمختلف ز

 
همان طور کـه مـشاهده       .]١٢[ آمورف دارد   SiO2انحلال آن در    

% ۴۰ل شده تنهـا  يت تشکي، کسر مولاC۱۶۰۰° يشود، تا دما يم

س آمـورف   يلينـا بـا س ـ    يانگر عدم واکنش کامل آلوم    ياست، که ب  

 ـت غ ي ـل مولا يت، تـشک  يگر کم بودن کسر مولا    يل د يدل. است ر ي

 ـ است، که احتمالاً ا    يبلورت  يش از مولا  ي پ يبلور ل در  ين تبـد  ي

 ـ ن يگـر يقات د يدر تحق . ن دما به طور کامل رخ نداده است       يا ز ي

ن دما  يرکن در ا  يز–ناي آلوم ينتر واکنش يل شده از ز   يت تشک يمولا

 Cش دمـا تـا      ين دمـا بـا افـزا      ي در ا  ].١٢و٩[زان بود   ين م يبه هم 

ابـد و در    ي يش م ـ يت افـزا  ي ـل مولا ي مجدداً سرعت تـشک    ۱۶۵۰

°C۱۷۰۰  ر يين تغ يا. رسد  يم% ۱۰۰ل شده به    يت تشک ي کسر مولا

 بر اثر   يتيه مولا ي از لا  Al2O3شتر  ي از امکان نفوذ ب    يتواند ناش   يم

  .ت آمورف باشدي از مولايت بلوريل مولايا تشکيش دما يافزا

ک و کـسر    ي ـني منوکل ياي ـرکونيرات کسر ز  يي تغ )۵(در شکل     

. ز نشان داده شده اسـت     يدما ن  مانده با    ي تتراگونال باق  يايرکونيز

. ش دمـا اسـت    ي با افـزا   m-ZrO2ش مقدار   يانگر افزا ين شکل ب  يا

ار ي بـس  C ۱۵۰۰°ل شـده در     يتـشک  m-ZrO2مطابق شکل کـسر     

ن مقدار بـا سـرعت      ي ا C ۱۵۵۰ش دما تا    ياما با افز  .  است ييجز

  m-ZrO2لي که مقدار تـشک يياز آن جا. رسد يم% ۱۰۰ به ياديز

ه ي ـجه گرفت کـه تجز يتوان نت يرکن است، م  يه ز ي از تجز  ياريمع

به طور  .  به طور کامل اتفاق افتاده است      C۱۵۵۰° يرکن تا دما  يز

نتـر و   ي باعث بهبـود ز    يتينه مولا يز در زم  يا ن يرکوني حضور ز  يکل

 ـه ز ي آزاد شده از تجز    يايرکونيز. شود  يها م   انجام واکنش  رکن، ي

کنند و    يمل م ت ع يل مولا ي تشک ي برا يبه عنوان مراکز جوانه زن    

 )۵(شـکل   مطـابق    .]۴[شـود     يها م  ع انجام واکنش  يمنجر به تسر  

 يباق  t-ZrO2، کسر C۱۵۰۰° يدر دما  m-ZrO2ليرغم تشک يعل

ش يبـا افـزا   . ن دما صفر اسـت    ينتر شده در ا   ي نمونه ز  يمانده برا 

ک، کـسر   ي ـني منوکل يايرکونيش ز ي متناظر با افزا   C ۱۵۵۰°دما تا   

 C۱۶۰۰°ابـد و در     ي يش م ـ ي مانده افزا  ي تتراگونال باق  يايرکونيز

ابد ي ين کسر کاهش م   يش دما ا  يسپس با افزا  . رسد  يبه حداکثر م  

ن مقـدار بـه صـفر       ي ـ ا C۱۷۰۰نتـر شـده در      ي ز ي   نمونـه  يو برا 

  .رسد يم

  

  نتر شدهي زيها  نمونهي تهي تخلخل و دانس-۳-۳-۲

نتـر شـده، در گـام اول        ي ز ي نمونـه هـا    ي  تهيدانستخلخل و     

 ـ     ي به بار جامد دوغاب اول     يبستگ هـا     نمونـه  يه و مقدار مـواد آل

% ۸۰(کـسان   يهـا      نمونه يق حاضر بار جامد تمام    يدر تحق . دارد

 و AMن مقــدار منــومر يهمچنــ. بــود) يحجمــ% ۵۱ ايــ يوزنــ

ز مقـدار آغـازگر     ي ـ و ن  ها  آن و نسبت    MBAM يوندساز عرض يپ

APS و  TEMED   ق تنها  ين تحق ين در ا  يبنابرا.  ثابت انتخاب شد

 نتر ي زيها با دما  نمونهي تهيرات تخلخل و دانسيي تغيه بررســب
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 نتريز مختلف ي نمونه در دماهايرات تخلخل ظاهريي تغ-٦ شکل

 
  . شده استهپرداخت

 درصـد تخلخـل     C۱۶۰۰°ش دما تـا     ي با افزا  )۶(شکلمطابق   

ش ي افزا C۱۶۵۰° تا   C ۱۶۰۰ ييدر محدوده دما  . ابدي ي م کاهش

 تخلخـل مجـدداً     C۱۷۰۰ش دما تـا     يبا افزا . دهد  يتخلخل رخ م  

  .ابدي يکاهش م

 از مـواد    ينتر کمتـر  يت ز ي قابل ZrSiO4 Al2O3- يها مخلوط  

نتر و  ي وقوع مرحله ز   ين موضوع همزمان  يل ا يدل. ه دارند يخام اول 

، Al2O3و   ZrSiO4نتـر ذرات يز مرحلـه  يبه عبارت. واکنش است

باً همزمـان بـا هـم اتفـاق         يت، تقر يل مولا يرکن و تشک  يه ز يتجز

  حـدود  تـا  دمـا  شيافـزا  يعن ـي يا نتر دو مرحله  ي ز يحت. افتد  يم

 °C ١۴۵۰  اتجام  يدما برا  نيا در ساعت ١ مدت به يو نگهدار 

چندان بـه   ،  واکنش انجام   براي   ١۵۷٥ °C تا دما شي افزا نتر و يز

 ـزکند،    ي نمونه کمک نم   يريتراکم پذ بهبود    و نتـر يز مرحلـه  راي

ر در واقـع د    .افتد يم اتفاق هم با همزمان بايتقر ت،يمولا ليتشک

شرفت واکنش مقابل هم عمل     ينتر و پ  ي، دو عامل ز   ينتر واکنش يز

ت، نسبت بـه مـواد   ي مولايعنيت ين کامپوزي ا يفاز اصل . کنند  يم

ل آن باعث کاهش    ين تشک يبرا دارد، بنا  يته کمتر يه دانس يخام اول 

ت کم است، به    يده نفوذ در مولا   يپدز چون   يو ن . شود  يته م يدانس

ن يهمچن ـ. جـاد تـراکم مـضر اسـت       ي ا يل آن بـرا   يهر حال تشک  

ه ي اول يها گر  واکنش يها ن دانه ي که محصولات واکنش ب    يهنگام

ابد و به عدم    ي کاهش   يرينتر پذ يشود، ممکن است که ز    ل  يتشک

  .]٤[نجر شود جاد تراکم ميا

 از  يش تراکم ناش ـ  يل افزا ي به دل  C ۱۶۰۰°کاهش تخلخل تا     

 يت در دماهـا   ي ـل مولا ي رغم تشک  يعل. ه است ينتر ذرات اول  يز

°C۱۶۰۰   و °C۱۵۵۰       محاسـبه   ي، همان طور که در بخـش قبل ـ 

انـد بـر    ست کـه بتو   ي ن يل شده در حد   يت تشک يشد، کسر مولا  

ش تخلخـل در محـدوده      يافـزا .  غلبـه کنـد    يريعامل تراکم پذ  

 ـ، ب C۱۶۵۰° تـا    C۱۶۰۰° ييدما ل يانگر غلبـه واکـنش و تـشک       ي

هـا را بـا       البته نقـش رشـد دانـه      .  است يريت بر تراکم پذ   يمولا

د در نظـر  ي ـز با يشود ن   يجاد تخلخل م  يش دما که منجر به ا     يافزا

مجـدداً کـاهش     تخلخـل    C ۱۷۰۰°ش دمـا تـا      يبا افـزا  . گرفت

ن دمـا   ي ـل شده در ا   يت تشک ينکه کسر مولا  ي رغم ا  يعل. ابدي يم

در .  غلبه نکرده است   يرينترپذياست، عامل واکنش بر ز    % ۱۰۰

جـاد تـراکم،    ي ا بـراي   ر دما بر نفـوذ ذرات       يواقع با توجه به تأث    

  .دهد يرخ م ي ظاهريها  در تخلخلياديکاهش ز

ا ي ـرکونيت ز يت مولا ي کامپوز ينکه برا ين با توجه به ا    يهمچن 

شه يشه وجود دارد، فاز ش    يل فاز ش  ي بالا، احتمال تشک   يدر دماها 

همان طور کـه مـشاهده      . کند  يها کمک م   ز به پر شدن تخلخل    ين

در  نتـر شـده   ي ز يها  نمونه يشود، سرعت کاهش تخلخل برا      يم

اد ي ـ ز يي دمـا  يهـا  هر محـدود  يز نسبت به سـا    ي ن C۱۷۰۰° يدما

  . است

ش يهـا بـا افـزا        نمونه يته کل يرات دانس ييز تغ ي ن )۷(شکل  در      
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  نتريته کلی نمونه  در دماهای مختلف زيرات دانسيي تغ-٧شکل 

  

  نتري مختلف زي نمونه در دماهايته کليرات دانسيي تغ-٧شکل 

  

  

  

  

  

  

  C١٧٠٠°) ب( و C١٦٠٠°) الف(نتر شده در ي زير نمونه هاازساختي ر-۸شکل 

  

متناظر بـا کـاهش      مطابق شکل  .اده شده است  نتر نشان د  ي ز يدما

  ينتـر تـا دمـا     ي ز يش دمـا  يهـا بـا افـزا       ته نمونه يها، دانس  تخلخل

 °C ۱۶۰۰ رات، نقش کاهش   يين تغ يبا توجه به ا   . ابدي يش م ي افزا

 نمونـه منجـر     يريش دما که به تراکم پـذ      ين افزا يها را ح   تخلخل

رغـم   يعل ـدر واقـع  . شـود   يته آشکار م  يش دانس يشود، بر افزا    يم

ته ي همچنـان دانـس    C۱۶۰۰°ش دمـا تـا      يشرفت واکنش با افـزا    يپ

هـا بـر     شتر به نمودار نقش واکـنش     يالبته توجه ب  . ابدي يش م يافزا

 يي دمـا  ي  در محـدوده  . کنـد   يت را مـشخص م ـ    يته کامپوز يدانس

°C۱۵۰۰ و °C۱۵۵۰ــا. ار کــم اســتيته بــسيش دانــسي افــزا ن ي

 يي دمـا  ي  ن محـدوده  ياد واکنش در ا   يشرفت ز يل پ يموضوع به دل  

ز عامل واکنش نتوانـسته     ين محدوده ن  يحال در ا    نياما با ا. است

  . غلبه کنديرينترپذيبر عامل ز

ته رخ  ي کـاهش دانـس    C۱۶۵۰°ش تخلخـل در     يمطابق با افزا    

ته يل فازهـا بـا دانـس      ين دما عامل واکنش و تـشک      يدر ا . دهديم

  ش دمـا تـا    يفـزا مجدداً بـا ا   . ته دارد ي بر دانس  يشترير ب يکمتر، تأث 

 °C ۱۷۰۰ نتـر  يز نقش ز  ينجا ن يدر ا . ابدي يته نمونه بهبود م   ي دانس

 C۱۷۰۰- °C۱۴۰۰° يي دمـا ي  هـا در محـدوده      ته نمونه يبر دانس 

 تـا   gr/cm-3 ۶/۲ته از مقـدار     يش دانـس  يشود، که افـزا     يآشکار م 

 متراکم بـا حـداکثر      ييها تين دما کامپوز  يدر ا . دهديرخ م  ۳/۳

نتر شـده   ي ز يهان در نمونه  يبنابرا .شود  يمت حاصل   يکسر مولا 

ن درصـد تخلخـل، حـداکثر تـراکم         يکمتر مختلف،   يدر دماها 

 ي دمـا  يعن ـينتر  ي ز ين دما يته در بالاتر  ين دانس يشتري و ب  يريپذ

°C ۱۷۰۰حاصل شد  .  

  

  نتر شدهي زيزساختار نمونه هاي ري بررس-۳ -۳ -۳

 ،)SEM (ي روبـش  يکروسکوپ الکترون يمر  ي تصو )۸( شکل  
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 را نـشان    C۱۷۰۰° و     C۱۶۰۰° يدر دمـا  نتر شده   ي ز يهانمونه

  .دهد يم

 يهـا    دو فـاز بـا رنـگ       يزساختار حـاو  ير )۸(شکل  مطابق   

دهـد،   يل م ـينه را تـشک ي رنگ که زم  يفاز خاکستر . ز است يمتما

فاز د پراکنده در ي سفيها دهد و دانه ي را نشان م)m (تيفاز مولا

زساختار نـشان داده    يدر ر . کند  يان م ي نما را) z(ا  يرکوني ز يها نه، دانه يزم

 هـم   ي محورها ي است که دارا   يا  به گونه  يتي مولا يها شده، شکل دانه  

 کـه   يدر صـورت  . ل از فاز جامد اسـت     ياندازه هستند که مشخصه تشک    

 .]٤[اسـت   ت  ي ـ ذرات مولا  يع، شکل سوزن  يل از فاز ما   يمشخصه تشک 

ا در  ي ـرکونيت نشان دهنده وجـود ذرات ز      يزساختار کامپوز ين ر يهمچن

ــيــدو موقع ــهن ديت ب ــا و درون ديا ان ــه.  اســتيا هن  يهــا اغلــب دان

 در هـا  آن از ي هـستند و تعـداد کم ـ     يا  انـه ن د ي به صورت ب   ييايرکونيز

   . واقع شدنديا انه درون ديها نامک

 اسـت و    ي ذرات بزرگ ـ   اندازه ي دارا يها  آناي    انهن د ي ب يايرکونيز  

 يا انـه  درون د  ياي ـرکوني کـه ذرات ز    يدر حـال  .  ندارد ي مشخص  شکل

.  اسـت ي شبه کـرو ها آن هستند و شکل اغلب يتر  ابعاد کوچک يدارا

انـدازه  .  اسـت µm ۱ اغلب کمتر از يا هنا درون د يايرکونيابعاد ذرات ز  

ال بـه   تتراگونيايرکوني زي انجام استحاله خود به خود   ي ذره برا  يبحران

دهـد    ين موضوع نشان م ـ   ي است، ا  µm ۱ک حدود   ينيمنوکل يايرکونيز

 ـادرون د  تتراگونـال اغلـب در مواضـع         يايرکونيکه ذرات ز    قـرار   يا هن

ن ي ـانگر ا ين موضوع ب  يا. ]٤ [يا هنان د ي ب يها  نارند و کمتر در مک    يگ  يم

س يلي تتراگونال و س   يايرکونيرکن به ز  ينتر، ز ين ز ي که ح  ياست، هنگام 

 کـه   ييايرکوني ز يها ت، دانه يل مولا ين تشک يشود، ح   يه م يآمورف تجز 

 يهـا   توسط دانـه   ها  آنشوند از رشد      ي حبس م  يتي مولا يها درون دانه 

 ـ ياي ـرکونيشـکل ذرات ز   . شود  ي م يري جلوگ يتيمولا  ـان د ي ب  بـه   يا هن

نتر شده در   ي نمونه ز  در. ]١٢[  دارد ي و رشد بستگ   يل فاز يط تشک يشرا

°C۱۷۰۰  نتر شـده در     ين ذرات نسبت به نمونه ز     ي شکل ا°C۱۶۰۰   بـه 

 ـ بودن شـکل ذرات ب     يکرو.  هستند تر  کيار نزد ي بس يحالت کرو  انگر ي

  .ع استي در حضور فاز ماها آنرشد 

  

  يريگ جهي نت-۴

 زيرکونيـا از طريـق      –وزيت مولايـت    در تحقيق حاضر کامپ   

زينتر واکنشي مخلوط پودرهاي آلومينا و زيـرکن، کـه بـا روش             

، استفاده  pH با تنظيم . گري ژلي شکل دهي شدند، تهيه شد       ريخته

هـاي   وري مناسـب، دوغـاب   ااز پراکنده ساز بهينه و با روش فـر        

 زيـرکن بـا     –حاوي محلول منومري و مخلوط پودرهاي آلومينا        

در . مد بالا، ويسکوزيته پايين و پايداري بـالا تهيـه شـدند           بار جا 

گري ژلي با توجه به مقادير بهينه سـاير تحقيقـات،             ريخته فرايند

 ، نـسبت منـومر  )وزني %١٥(درصد وزني محلول منومري اوليه 

AM  به پيوندساز عرضـيMBAM  (=)      و همچنـين بـار جامـد

. نتخـاب شـد  هـا ا    آماده سازي دوغـاب    براي  ثابت  ) وزني% ٨٠(

  هـا در دمـاي     هاي فازي نـشان داد کـه سـرعت واکـنش           بررسي

°Cبسيار کم است و در اين دما تجزيـه زيـرکن بـه طـور      ١٥٠٠

همچنــين فــاز مولايــت و زيرکونيــاي . افتــد ي اتفــاق مــييــجز

 C۱۷۰۰°  با افزايش دمـا تـا  . تتراگونال در اين دما مشاهده نشد

ان مولايت  تـشکيل     ها افزايش يافت و ميز      سرعت انجام واکنش  

مقدار تـشکيل ايـن فـاز در        . صد رسيد  شده در اين دما به صددر     

،  C۱۷۰۰° بـا افـزايش دمـا بـالاي       . بود% ٤٠، تنها    C۱۶۰۰° دماي

 و در. زيرکونياي تتراگونال بـاقي مانـده کـاهش يافـت    مقدار 

°C۱۷۰۰      در مقادير ثابت مـواد آلـي       . ، مقدار آن به صفر رسيد

ييرات زيـادي در ميـزان تـراکم پـذيري و           و بار جامد بالا، تغ    

رغـم اينکـه     علي. ها با افزايش دما مشاهده شد      درصد تخلخل 

بار جامد و مقدار مواد آلي و نيز شرايط آماده سـازي تمـامي              

ها يکسان بود، کاهش قابل توجهي در تخلخل ظـاهري            نمونه

  در دمـاي % ٤تـا مقـدار     ١٤٠٠ C° در دمـاي % ٣٨از مقدار 

°C ايــن موضــوع نقــش زينتــر را در کــاهش .  دادرخ  ١٧٠٠

 فراينـد کند و نيز بيانگر حساس بـودن          ها برجسته مي   تخلخل

همچنـين  نـوع فازهـاي تـشکيل         . زينتر واکنشي به دما است    

ها از عوامل مـؤثر بـر    ، فاز شيشه و تخلخلها آنشده و مقدار    

تـشکيل  .  زيرکونيـا بـود    –هـاي مولايـت       دانسيته کامپوزيـت  

از شيشه که دانسيته کمتري را نسبت به مواد اوليه          مولايت و ف  

. ها منجر به کاهش دانسيته شد       دارند و به طور واضح تخلخل     

مشاهده شد که حداکثر تراکم پذيري و بيـشترين دانـسيته در            

  .حاصل شد١٧٠٠ C° بالاترين دماي زينتر يعني دماي
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  نامه واژه

1. mullite-zirconia composite 
2. reaction sintering 
3. zircon int 
4. alumina 

5. gel casting 
6. reactive alumina 
7. poly methacrylate sodium 
8. dispersant 

9. monomer 
10. acrylamide 
11. cross linker 
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