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بررســی عوامــل مؤثــر بــر انــدازه و شــکل 
گرانول هــای γ-Al2O3 ســنتز شــده بــه روش 

روغــن در  گرانول ســازی 

چكيده

ــودری ســنتز  ــا به صــورت پ ــد. کاتاليســت ها عموم ــری در فرآیندهــای شــيميایی دارن امــروزه کاتاليســت های ناهمگــن نقــش انكارناپذی
ــن پژوهــش،  ــد. در ای ــی را ایجــاب می کن ــه مجزای ــه خــود هزین ــد ک ــه شــكل دهی دارن ــاز ب ــی ني ــرد صنعت ــرای کارب ــه ب می شــوند ک
ســنتز یــک مرحلــه ای پایــه کاتاليســت γ-Al2O3 بــا ســاختار کــروی بــا اســتفاده از چكانــدن محلــول پيــش مــاده در ســتونی از روغــن 
انجــام شــد و تأثيــر شــرایط ســنتز چــون دمــا و ارتفــاع ســتون روغــن )پارافيــن(، غلظــت محلــول ســفت کننده گرانــول )آمونيــاک( و 
نــرخ رشــد دمــای کلسيناســيون مــورد ارزیابــی قــرار گرفــت. نتایــج نشــان داد کــه افزایــش دمــای ســتون پارافيــن ســبب کاهــش کشــش 
ســطحی و بهبــود حرکــت ژل هــای تزریــق شــده می گــردد و به راحتــی بــا عبــور از مــرز لایــه پارافيــن وارد لایــه آمونيــاک می شــوند. 
ولــی از طــرف دیگــر به دليــل کاهــش ویســكوزیته ســرعت ســقوط دانه هــای ژل افزایــش یافتــه کــه بــر شــكل کــروی گرانول هــا اثــر 
منفــی دارد. لــذا به منظــور شــكل گيری مناســب ســاختار کــروی بایــد ارتفــاع ســتون پارافيــن زیــاد باشــد. کم کــردن غلظــت محلــول 
ــوده و از هــم پاشــيدگی گرانول هــا جلوگيــری می کنــد.  آمونيــاک در مرحلــه تبــادل یونــی درون ســاختار گرانول هــا بســيار مناســب ب
نتایــج نشــان داد کــه نــرخ رشــد دمــای کلسيناســيون بایــد در کمتریــن مقــدار تنظيــم شــود تــا بــا خــروج آرام آب و دیگــر حلال هــای 
ــده در  ــنتز ش ــا( س ــوم )آلومين ــا اکســيد آلوميني ــای گام ــد. گرانول ه ــول رخ نده ــرک و شكســتگی در ســطح گران ــود در ژل، ت موج
ــا  ــه ب ــيون C° 700 ک ــای کلسيناس ــاک 10% و دم ــول آموني ــت محل ــاع Cm 30، غلظ ــای C° 60 و ارتف ــن دم ــتون پارافي ــرایط س ش
نــرخ min C°/1 افزایــش یافتــه اســت، دارای ابعــادی حــدود mm 3 می باشــند. همچنيــن ضریــب کــروی بــودن گرانول هــای توليــدی 
کمتــر از 0/05 بــوده اســت کــه نشــان دهنــده کيفيــت مناســب ایــن روش بــرای توليــد پایه هــای کاتاليســت گرانولــی اســت. در ضمــن، 
تعييــن مشــخصات گرانول هــا نشــان داد کــه مســاحت سطح شــان m2.g-1 78/9 اســت و آن هــا انــدازه و حجــم حفــرات مناســبی بــرای 

ــد. ــه کاتاليســت دارن ــرد به عنــوان پای کارب

كلمات كليدي: گاما آلومینا، کاتالیست، گرانول، سل-ژل، کلسینه کردن



شماره 130، مرداد و شهریور 1402، صفحه 127-138 مقاله پژوهشی128

1. Hydro (Solvo) Thermal

مقدمه

صنایــع  در  را  اساســی  نقــش  کاتاليســت ها  امــروزه 
ــش از %80  ــه در بي ــد به طوری ک ــا می کنن ــدی ایف فرآین
ــی  ــا از کاتاليســت اســتفاده می شــود. نقــش اصل فرآینده
ــش  ــيله کاه ــش به وس ــش ســرعت واکن کاتاليســت، افزای
ــت ها  ــد. کاتاليس ــازی می باش ــای فعال س ــطح انرژی ه س
ــه  ــده اســت ک ــی تشــكيل ش ــه بخــش اصل ــاً از س عموم
شــامل فــاز فعــال، پایــه و تقویت کننــده اســت. فــاز 
فعــال به عنــوان عامــل اصلــی پيــش برنــده واکنــش 
ــی  ــداری )حرارت ــم، پای ــطح ک ــل س ــه به دلي ــد ک می باش
ــه  ــبت ب ــودن آن نس ــن ب ــا همگ ــن و ی ــی( پایي و مكانيك
فرآینــد بــرروی یــک پایــه مناســب بایــد بارگــذاری شــود. 
ــی ایجــاد ســطح  ــل اصل ــه کاتاليســت عام ــی، پای به عبارت
ــاز  ــاز فعــال می باشــد و ســبب توزیــع مناســب ف ــرای ف ب
فعــال نيــز می گــردد. همچنيــن پایــه نقــش اصلــی را در 
ــموم  ــه س ــيت ب ــدم حساس ــری، ع ــداری، گزینش پذی پای
ــا  ــد ایف ــز می توان ــال ني ــاز فع ــدن ف ــه ش ــدم کلوخ و ع
ــد. در اکثــر مــوارد، پایــه یــک جامــد متخلخــل  نمای
ــوده  ــر ب ــش بی تأثي ــاً در واکن ــه عموم ــد ک ــر می باش بی اث
ــرروی  ــدارد. البتــه امــروزه ب ــی ن ــر کاتاليســتی چندان و اث
ــه  ــود ک ــق می ش ــز تحقي ــا ني ــت در پایه ه ــاد فعالي ایج
بحــث مقاومــت مكانيكــی و حرارتــی آن نيــز بســيار مهــم 
ــرای  ــت ب ــی در صنع ــای متداول ــد ]1 و 2[. پایه ه می باش
ــوم  ــه آلوميني ــوان ب ــه از آن می ت ــود دارد ک ــتفاده وج اس
ــوم  ــت ]7-9[، تيتاني ــيليكا ]6[، زئولي ــيد ]5-3[، س اکس
اکســيد و زیرکونيــوم اکســيد نــام بــرد ]10[. در ایــن بيــن 
آلومينيــوم اکســيد کــه بــه آن آلومينــا نيــز گفته می شــود، 
ــودن و مقاومــت  ــر، در دســترس ب به دليــل قيمــت ارزان ت
مناســب حرارتــی و مكانيكــی یكــی از پرکاربردتریــن 
اکســيدهای فلــزی به عنــوان پایــه می باشــد. آلومينــا 
)α( می باشــد.  آلفــا  و   )γ( اصلــی گامــا  فــاز  دارای 2 
ــودر  ــک پ ــورت ی ــری به ص ــكل ظاه ــا در ش ــا آلومين آلف
ــژه آن  ــطح وی ــاحت س ــه مس ــد ک ــگ می باش ــفيد رن س
ــت  ــاده مقاوم ــن م ــت. ای ــم )m2.g-1 10-5( اس ــيار ک بس
ــتی  ــت کاتاليس ــاً فعالي ــی عموم ــی دارد ول ــی بالای دمای
خاصــی از خــود نشــان نمی دهــد؛ در مقابــل گامــا آلومينــا 

ــن  ــا، اولي ــا آلومين ــی دارد. گام ــلًا متفات ــات کام خصوصي
ــيار  ــوص بس ــد خل ــه درص ــت ک ــا اس ــوری آلومين ــاز بل ف
ــطح  ــاحت س ــی و مس ــی عال ــا پراکندگ ــی دارد و ب بالای
ــب در  ــت مناس ــر مقاوم ــالا )m2.g-1 300-160(، علاوه ب ب
ــت  ــوان کاتاليس ــبی به عن ــت مناس ــرارت، فعالي ــر ح براب
ــنتز  ــرای س ــی ب ــای متفاوت ــز دارد ]11 و 12[. روش ه ني
کاتاليســت ها وجــود دارد کــه از آن جملــه می تــوان 
ــدرو  ــح )اشــباع(، ســل-ژل، هي ــه روش همرســوبی، تلقي ب
)ســلو( ترمــال1 و غيــره اشــاره کــرد ]15-13[. در تمامــی 
ــودری  ــورت پ ــت ها به ص ــا کاتاليس ــا عموم ــن روش ه ای
ــودر  ــورت پ ــا به ص ــتفاده آنه ــی اس ــود ول ــنتز می ش س
ــا ســایز کوچــک  امكان پذیــر نمی باشــد زیــرا ایــن ذرات ب
ــالا، انتقــال جــرم  ــادی ماننــد افــت فشــار ب مشــكلات زی
و حــرارت ضعيــف، مشــكلات عملياتی کــردن به دليــل 
وزن نامناســب مخصوصــاً هنــگام ســياليت و جداســازی را 
افزایــش می دهنــد. همچنيــن امــكان خطــرات بهداشــتی 
ــاخت  ــن، س ــود دارد. بنابرای ــاق ذرات وج ــل استنش به دلي
کاتاليســت با انــدازه ماکروســكوپيک )در ابعــاد ميليمتری( 
ــد باشــد ]16[.  ــرای کاربرد هــای صنعتــی مفي ــد ب می توان
مختلــف  شــكل های  در  به طورمعمــول  کاتاليســت ها 
چــون کــروی )گرانــول(، قــرص، حلقــه و شــكل های 
چنــد وجهــی متقــارن و نامتقــارن توليــد می شــوند 
]17 و 18[. کاتاليســت های کــروی می تواننــد ســایش 
ــاند  ــل برس ــه حداق ــش را ب ــط واکن ــت در محي کاتاليس
کــه ســبب افزایــش عمــر کاتاليســت می شــود ]19[. 
به منظــور توليــد کاتاليســت های گرانولــی دو حالــت 
عمومــی وجــود دارد کــه شــامل اســتفاده از پيونــد 
ــازی  ــول س ــودر )گران ــنتز پ ــه س ــد از مرحل ــا بع دهنده ه
ثانویــه( و یــا توليــد مســتقيم بــا شــكل گرانــول می باشــد. 
در روش گرانول ســازی ثانویــه از روش هــای مكانيكــی 
]20[، شــكل دهی بــا خشــک کــن افشــانه ای ]21 و 
ــتفاده  ــوان اس ــع می ت ــاز مای ــط ف ــكل دهی توس 22[ و ش
ــدازه گرانول هــا  کــرد ]23[. در روش مكانيكــی کنتــرل ان

ســخت می باشــد ]24 و 25[.
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ــا  ــدازه گرانول ه ــز ان ــانه ای ني ــن افش ــک ک و در روش خش
ــط  ــكل دهی توس ــد. در روش ش ــر از mm 0/1 می باش کمت
فــاز مایــع کــه علاوه بــر روش ثانویــه گرانول ســازی، 
ــه  ــواد اولي ــول از ژل م ــد گران ــا تولي ــای درج ــز روش ه ج
می باشــد، از فــرو افتــادن محلــول اوليــه در روغــن ایجــاد 
می شــود. تنــش ســطحی لایــه روغــن ســبب ایجــاد 
ســاختار کــروی می شــود. در ایــن روش مــواد اوليــه درون 
ــس  ــاده و پ ــرو افت ــای C° 100-90 ف ــا دم ــن ب ــک روغ ی
ــوط توســط  ــن مخل از حــدود min 10 هــم خــوردن در ای
ــه  ــاده اولي ــود م ــود در خ ــن موج ــا هيدروکرب ــاک ی آموني
ــرد فراوانــی  ســفت می شــوند ]26[. اگرچــه ایــن روش کاب
ــب ســاختار  ــال تخری ــن روش احتم ــی مشــكل ای دارد، ول
ــنهادهایی  ــد ]27[. پيش ــن داغ  می باش ــا در روغ گرانول ه
ــای  ــد گرانول ه ــور تولي ــن روش به منظ ــلاح ای ــرای اص ب
ــكاران ]28[ پيشــنهاد  یكســان شــده اســت. اســلام و هم
دادنــد کــه اســتفاده از ســتون روغــن )پارافيــن( می توانــد 
ــد.  ــی باش ــروف روغن ــای ظ ــن مناســب به ج ــک جایگزی ی
آن هــا محلــول اوليــه کــه از بوهميــت به عنــوان مــاده اوليــه 
اســتفاده کردنــد را درون یــک ســتون پارافيــن چكاندنــد تــا 
ســاختار کــروی به کمــک روغــن تشــكيل شــود و ســپس 
از طریــق تبــادل یونــی درون آمونيــاک )مشــابه روش 
ــردد.  ــاد می گ ــفت ایج ــاختار س ــع( س ــكل دهی در مای ش
ــاختارهای  ــتند س ــردن توانس ــينه ک ــا کلس ــت ب در نهای
ميليمتــری کاتاليســت را ایجــاد نماینــد. آن هــا همچنيــن 
ارتفــاع مــورد نيــاز لایــه روغــن را نيــز مــورد بررســی قــرار 
دادنــد و ارتفــاع cm 10 را بهتریــن فاصلــه بــرای دســتيابی 
بــه قطــره مناســب اعــلام کردنــد ]29 و 30[. البتــه نتایــج 
ــا گــزارش دیگــر محققــان در تناقــض بــوده اســت.  آنهــا ب
ــه  ــاع لای ــه ارتف ــتند ک ــان داش ــا ]31[ بي ــاداو و باتاچاری ی
ــروی  ــاختار ک ــا س ــد ت ــدود cm 25 باش ــد ح ــن بای پارافي
ــا  ــل ]26[ ب به طــور مناســب تشــكيل شــود. بلكــر و دهوب
ــن و  ــول پارافي ــه درون محل ــاده اولي ــدن ژل م روش چكان
آمونيــاک، گرانول هــای آلومينــا بــا انــدازه حــدود mm 3 را 
ســنتز کردنــد. آن هــا از نشاســته به عنــوان ســورفكتنت و از 
محلــول 10% آمونيــاک اســتفاده کردنــد، ولــی بهينه ســازی 
در فرآینــد ســنتز انجــام ندادنــد. شــبانی و همــكاران ]32[ 

ــه بررســی ســنتز گامــا آلومينــا خالــص و تقویــت شــده  ب
بــا عناصــر دیگــر بــه روش چكانــدن در روغــن پرداختنــد. 
ــرار  ــی ق ــورد ارزیاب ــيون را م ــای کلسيناس ــا دم ــا تنه آن ه
دادنــد و بيــان داشــتند کــه دمــای C° 750 برای دســت یابی 
ــا مناســب  ــا آلومين ــاز گام ــر و ف ــه مســاحت ســطح بالات ب
ــی  ــردن نهای ــک ک ــر روش خش ــا تغيي ــی ب ــد. حت می باش
ــو و  ــت. ی ــت یاف ــداری دس ــای پای ــه آئروژل ه ــوان ب می ت
ــا را  ــا آلومين ــا و آلف ــروژل گام همــكاران ]33[ دانه هــای آئ
ــدن ژل محلــول پيــش مــاده آلومينــا درون  ــه روش چكان ب
لایــه پارافيــن و آمونيــاک و خشــک کــردن تحــت فراینــد 
ــک  ــود ی ــی کمب ــد. ول ــنتز کردن ــی س ــوق بحران ــول ف اتان
بررســی یكپارچــه بــرای دسترســی بــه یــک نتيجه گيــری 
کامــل احســاس مــی شــود و عوامــل دیگــری ماننــد 
ســرعت رشــد دمــای کلسيناســيون هــم وجــود دارد کــه 
ــات  ــلاوه اطلاع ــرد. به ع ــرار گي ــی ق ــورد بررس ــد م می توان
کافــی در مــورد ســاختار گرانول هــا بــا تغييــر هــر یــک از 
متغيرهــا از نظــر ابعــاد، قطــر و ميــزان کــروی بــودن وجــود 
ــز  ــيميایی و آنالي ــات ش ــرروی خصوصي ــتر ب ــدارد و بيش ن
ــن  ــذا در ای مشــخصات گرانول هــا صحبــت شــده اســت. ل
پژوهــش از روش چكانــدن ژل در ســتون روغــن )پارافيــن( 
ــر  ــا اســتفاده شــد و تأثي ــای آلومين ــد گرانول ه ــرای تولي ب
عوامــل متعــدد چــون دمــا و ارتفــاع لایــه پارافيــن، غلظــت 
ــرای ســفت  ــی ب ــادل یون ــه تب ــاک در مرحل ــول آموني محل
شــدن گرانول هــا و نــرخ دمایــی در مرحلــه کلسيناســيون 
مــورد ارزیابــی قــرار گرفــت. نمونه های ســنتز شــده توســط 
عكس بــرداری به صــورت ظاهــری بررســی شــد و در انتهــا 
ســاختار گرانول هــای بهينــه توســط عكس بــرداری توســط 
ميكروســكوپ مجهــز و اســتفاده از نرم افــزار آناليــز عكــس 
مــورد ارزیابــی دقيــق قــرار گرفتنــد. در انتهــا خصوصيــات 

فيزیكــی و شــيميایی آلومينــا بررســی شــد.

مواد و روش ها
سنتز گاما آلومينا گرانولی

ــا اســتفاده  ــروی ب ــا ســاختار ک ــا )γ-Al2O3( ب ــا آلومين گام
و  روغــن  لایــه  در  گرانول ســازی  و  روش ســل-ژل  از 

آمونيــاک تهيــه شــد ]19 و 29[.
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ــرکت  ــده از ش ــه ش ــت تهي ــودر بوهمي ــدار g 300 پ  مق
تحقيقــات کاربــرد مــواد معدنــی غــرب کشــور )آذرشــهر، 
ــت  ــدت min 3 تح ــر به م ــران( در mL 1000 آب مقط ای
ــل روی  ــول حاص ــت. محل ــرار گرف ــونيک ق ــواج التراس ام
هــات پليــت بــا دمــای C° 75 بــا ســرعت rpm 400 هم زده 
شــد و بــرای تنظيــم pH=1 مقــداری اســيد هيدروکلریــک 
M 2 بــه آن اضافــه شــد تــا ترکيــب ژل ماننــدی حاصــل 
ــل  ــرعت mL.min-1 0/5، داخ ــا س ــدی ب ــردد. ژل تولي گ
ــی  ــه بالای ــن در لای ــن پارافي ــاوی روغ ــی ح ــتون مایع س
و محلــول آمونيــاک در لایــه پایينــی پمــپ شــد. نمایــی 
ــدن در  ــق چكي ــا از طری ــول آلومين ــد گران از روش تولي
محلــول روغنــی )پارافيــن( در شــكل 1 نشــان داده شــده 
اســت. بعــد از یــک h قــرار گرفتــن گرانول هــا در محلــول 
آمونيــاک، گرانول هــا از محلــول بــه کمــک کاغــذ صافــی 
جــدا شــده و یــک مرتبــه بــا اتانــول و یــک مرتبــه بــا آب 
مقطــر به خوبــی شستشــو داده شــدند تــا لایــه روغنــی و 
آمونيــاک به طــور کامــل از روی ســطح و داخــل حفــرات 
حــذف شــوند و بــرای h 24 در دمــای اتــاق )C° 25( قــرار 
ــده  ــک ش ــای خش ــوند. گرانول ه ــک ش ــا خش ــد ت گرفتن
ســپس درون کــوره قــرار داده شــد تــا بــرای h 3 در دمــای 
ــه گامــا  C° 700 کلســينه شــوند.  به منظــور دســت یابی ب

آلومينــا به عنــوان یــک پایــه مناســب بــا بهتریــن ســاختار 
و خصوصيــات، شــرایط عملياتــی تغييــر و مــورد بررســی 
ــاع  ــن )C° 25 و C° 60(، ارتف ــای پارافي ــت. دم ــرار گرف ق
ســتون پارافيــن )cm 15 و cm 30( و غلظــت محلــول 

شکل 1 شماتيكی برای روند توليد گاما آلومينا گرانولی ]30[

ــذار  ــای تأثيرگ ــوان متغيره ــاک )65% و 10%( به عن آموني
ــورد  ــده م ــكيل ش ــای تش ــكل گرانول ه ــدازه و ش ــر ان ب
ــا  ــرات دم ــن ســرعت تغيي ــت. همچني ــرار گرف بررســی ق
ــز  ــيون )C.min-1 ° 1، 3/5، 5 و 8( ني ــه کلسيناس در مرحل

ــی شــد.  ــذار ارزیاب ــل تأثيرگ ــک عام ــوان ی به عن
تعيين مشخصات

آناليــز شــكل و انــدازه دانه هــای گرانــول آلومينــا توســط 
ــی  ــن عكاس ــط دوربي ــال توس ــای دیجيت ــز عكس ه آنالي
ــول  ــق گران ــز دقي ــور آنالي ــن به منظ ــد. همچني ــام ش انج
کــروی آلومينــا ســنتز شــده از ميكروســكوپ اســتریوزوم 
Meiji Techno EMZ-5 ســاخت ژاپــن اســتفاده شــد. 

همچنيــن از نرم افــزار ImageJ بــرای آناليــز دقيق تــر 
ــزان  ــی مي عكس هــا اســتفاده شــد ]34[. به منظــور ارزیاب
ــروی  ــب ک ــدی از ضری ــای تولي ــودن گرانول ه ــروی ب ک
ــه صفــر  ــودن1 اســتفاده شــد کــه هــر چــه مقــدار آن ب ب
ــت  ــه کروی ــت ک ــن اس ــان دهنده ای ــد، نش ــر باش نزدیک ت
ــان دهنده  ــر نش ــداد بزرگت ــد و اع ــر می باش ــول بالات گران
ــروی  ــب ک ــد. ضری ــروی می باش ــت ک ــودن از حال دور ب

ــردد ]16 و 35[:  ــبه می گ ــر محاس ــه زی ــودن از رابط ب
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ــر  ــن قط ــودن، Dmax بزرگتری ــروی ب ــب ک ــه SF ضری ک
ــر  ــر قط ــود ب ــر عم ــول و Dper قط ــز گران ــوری از مرک عب

Dmax می باشــد کــه از مرکــز گرانــول می گــذرد.

1. Sphericity Factor )SF(
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1. X-ray Powder Diffraction (XRD)
2. Fourier Transform Infra-red

آلومينــا  و مورفولــوژی گرانول هــای  تعييــن ســاختار 
توليــدی به وســيله آناليزهــای پــراش اشــعه ایكــس1، 
ــه روش  ــز2 و مســاحت ســطح ب ــادون قرم ــف ســنج م طي
ــتگاه   ــط دس ــز XRD توس ــد. آنالي ــی ش BET-BJH ارزیاب

ــه  ــا دامن ــش اشــعه Cu ب ــا تاب UNISANTIS/XMP 300 ب

نمونــه  شــد.  انجــام   10–  90° بــازه  در   1/5406  Ǻ
ــز  ــرای آنالي ــتاندارد KBR ب ــک اس ــيله تكني ــی به وس نهای
                                                                                            Thermo Nicolet ــتگاه ــط دس ــد و توس ــاده ش FTIR آم

ــی  ــازه cm-1 4000-400 بررس ــدل AVATAR 370 در ب م
ــر  ــرات و قط ــم حف ــطح، حج ــاحت س ــز مس ــد. آنالي ش
ــرکت  ــاخت ش ــتگاه BET-201A س ــط دس ــرات توس حف
صــورت  آمریــكا  از   Cornell Industry Research Park

ــت. گرف

نتایج و بحث
تأثير دمای پارافين

ــای  ــكيل گرانول ه ــوه تش ــر نح ــن ب ــای پارافي ــر دم تأثي
گامــا آلومينــا مــورد بررســی قــرار گرفــت کــه نتایــج آن 

ــه شــده اســت.  در شــكل 2 ارائ

زمانی کــه دمــای پارافيــن C° 25 قــرار داده شــد، به دليــل 
نيــروی هم چســبی بيــن مولكول هــای پارافيــن و کشــش 
ــن و  ــترک پارافي ــل مش ــن در فص ــالای پارافي ــطحی ب س
ــه  ــی غلب ــن توانای ــل وزن پایي ــا به دلي ــاک، گرانول ه آموني
بــر ایــن کشــش ســطحی را نداشــته و از فصــل مشــترک 
ــده و در  ــاک نش ــه آموني ــذا وارد لای ــد. ل ــور نمی کنن عب
فصــل مشــترک بــرروی هــم انباشــته می شــوند. انباشــته 
شــدن در فصــل مشــترک چنــد مشــكل را به همــراه 
خواهــد داشــت کــه از آن جملــه بــه چســبيدن دانه هــای 

گرانولــی بــه هــم و ضربــه زدن گرانول هــا بــرروی یكدیگــر 
ــا  ــود ت ــبب می ش ــل س ــن عوام ــرد. ای ــاره ک ــوان اش می ت
ــه هــم، وزن  ــول ب ــه ژل گران ــد دان ــد از چســبيدن چن بع
گرانول هــای  از  و مجموعــه ای  یافتــه  افزایــش  آن هــا 
به هــم چســبيده بــر کشــش ســطحی غلبــه کــرده و وارد 
ــوب  ــرات نامطل ــل تأثي ــا به دلي ــوند. ام ــاک ش ــه آموني لای
ــه  ــن رفت ــا از بي ــروی آن ه ــت ک ــا، حال ــورد گرانول ه برخ

و کلوخــه ای شــوند. 

ــش  ــا، ســبب افزای ــش دم ــم افزای ــه می داني همان طــور ک
در  و  می شــود  مایــع  مولكول هــای  جنبشــی  انــرژی 
نتيجــه مولكول هــا بــا نيــروی جاذبــه کمتــری بــه داخــل 
دمــای  افزایــش  درنتيجــه  می شــود.  کشــيده  مایــع 
ــا نيروهــای هم چســبی  ــه C° 60 باعــث شــد ت پارافيــن ب
ــه و  ــش یافت ــترک کاه ــل مش ــطحی در فص ــش س و کش
ــن،  ــور از پارافي ــس از عب ــده پ ــكيل ش ــای تش گرانول ه
ــه  ــرده و وارد لای ــور ک ــترک عب ــل مش ــی از فص به راحت
ــر  ــای منظم ت ــه گرانول ه ــوند ]36[. در نتيج ــاک ش آموني
ــكل 2- ب(.  ــد )ش ــل ش ــب تر حاص ــاختار مناس ــا س و ب
ــای  ــن روش در دم ــه ای ــا ب ــا آلومين ــنتز گام ــه س اگرچ
ــده  ــام ش ــز انج ــدود C° 80( ني ــر )ح ــن بالات ــه روغ لای
ــان  ــا نش ــی پژوهش ه ــل از برخ ــج حاص ــی نتای ــت ول اس
ــن  ــه روغ ــن لای ــاد بي ــی زی ــاوت دمای ــه تف داده اســت ک
ــای  ــر ســاختار گرانول ه ــی ب ــر منف ــاک تأثي ــه آموني و لای
ــبب  ــا س ــش دم ــه افزای ــذارد ]31[. البت ــدی می گ تولي
ــه  ــردد ک ــز می گ ــن ني ــه پارافي ــكوزیته لای ــش ویس کاه
ــا،  ــت گرانول ه ــر حرک ــت در براب ــش مقاوم ــل کاه به دلي
ســبب افزایــش ســرعت ته نشــينی آن هــا می گــردد. ایــن 
می توانــد یــک عامــل منفــی در تشــكيل ســاختار کــروی 
ــه  ــای ژل از لای ــور دانه ه ــان عب ــدت زم ــرا م ــد، زی باش
ــی  ــاختار گرانول ــاد س ــم در ایج ــل مه ــک عام ــن ی پارافي
ــم  ــا تنظي ــوان ب ــور گرانول هــا را می ت ــان عب می باشــد. زم
ارتفــاع لایــه پارافينــی به حــد مناســب رســاند و بــر 
ــه در بخــش  ــرد ک ــه ک مشــكل کاهــش ویســكوزیته غلب

ــرد. ــرار می گي ــی ق ــورد ارزیاب ــد م بع

شــکل 2 آلومينــا گرانولــی ســنتز شــده در دمــای لایــه پارافيــن 
60 °C )25 و ب °C )الــف
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ارتفاع پارافين
ــور  ــن عب ــا در حي ــای آلومين ــكل گيری گرانول ه ــوه ش نح
از دو لایــه پارافيــن و آمونيــاک به صــورت زیــر انجــام 

:]27[ می شــود 
)1( پارافيــن به دليــل نيــروی کشــش ســطحی خــود ســبب 
ــمت  ــض ورود به س ــه مح ــه ب ــواد اولي ــا ژل م ــود ت می ش
پایدارتریــن ســاختار فشــاری خــود یعنــی کــروی متمایــل 

شــوند.
ــک  ــيد هيدروکلری ــا اس ــی ب ــادل یون ــا تب ــاک ب )2( آموني
ــتر آن  ــه بيش ــر چ ــداری ه ــبب پای ــاختار ژل، س درون س

می گــردد.
در نتيجــه خصوصيــات هــر یــک از ایــن لایه هــا بــر 
ســاختار نهایــی گرانول هــا بســيار مؤثــر اســت کــه نمایــی 
ــت.  ــده اس ــان داده ش ــكل 3 نش ــد در ش ــتم تولي از سيس
از  اســتفاده  بــا  اســت  مشــخص  کــه  همان طــور 
خروجی هــای موجــود ارتفــاع هــر یــک از لایه هــای مایــع 
ــه اینكــه ميــزان حضــور ژل  ــا توجــه ب تنظيــم می شــود. ب
آلومينــا اوليــه در هــر یــک از لایه هــا تأثيــرات خــاص خــود 
را بــر ســاختار می گذارنــد، تأثيــر ارتفــاع لایــه پارافيــن بــر 
ــت کــه  ــرار گرف ــورد بررســی ق ــا م شــكل ظاهــری آلومين
ــه  ــج در شــكل 4 نشــان داده شــده اســت. در حالتی ک نتای
ــت  ــی فرص ــد، ژل تزریق ــن cm 15 می باش ــاع پارافي ارتف
ــرای پيــدا کــردن ســاختار کــروی را نداشــته و از  کافــی ب
محلــول پارافيــن عبــور می کنــد و وارد آمونيــاک می شــود. 
ــد،  ــاره ش ــل اش ــش قب ــه در بخ ــور ک ــن همان ط همچني

ــرای  ــی ب ــا گرانول ــد آلومين ــتم تولي ــی از سيس ــکل 3 نمای ش
ــاک ــن و آموني ــاع پارافي ــم ارتف تنظي

ــش  ــن )C° 65( و کاه ــه پارافي ــالای لای ــای ب ــل دم به دلي
ویســكوزیته ســرعت ســقوط بيشــتر شــده اســت. در نتيجه 
ــود  ــل وج ــت و به دلي ــكل نگرف ــروی ش ــل ک ــاختار کام س
گوشــه های تيــز و یــا ســاختار بيضــوی، احتمــال تمــاس و 
چســبيدن آن هــا افزایــش یافتــه و ســاختارهای نامتعارفــی 
ــش طــول مســير ســقوط  ــا افزای را ســبب شــده اســت. ب
ــی اوليــه در لایــه پارافيــن، فرصــت کافــی  ژل هــای گرانول
بــرای تأثيــر اثــرات کششــی فراهــم شــده و ســاختار کــروی 
ــج  ــكل 4- ب(. نتای ــرد )ش ــكل می گي ــب ش ــكل مناس ش
ــاع  ــه ارتف ــا ]31[ ک ــاداو و باتاچاری ــش ی ــا پژوه ــل ب حاص
ــد، مطابقــت  ــان کردن ــه پارافيــن را cm 25 بي مناســب لای

ــبی دارد. مناس
غلظت آمونياک

ــازی  ــان پيرس ــرای زم ــخص ب ــت مش ــا غلظ ــاک ب آموني
اســتفاده  پارافيــن  از لایــه  عبــور  از  پــس  گرانول هــا 
می شــود. ميــزان غلظــت محلــول آمونيــاک می توانــد 
ــذار باشــد.  ــا بســيار تأثيرگ ــری گرانول ه ــر ســاختار ظاه ب
ــاک نقــش  ــح داده شــد، آموني ــلا توضي همان طــور کــه قب
تبادل کننــده یونــی بــا اســيد موجــود در ژل دارد کــه 
ســبب ایجــاد پایــداری بيشــتر ســاختار گرانــول می شــود. 
عبدالــه و همــكاران ]37[ بــه بررســی متغيرهــای موثــر بــر 
مســاحت ســطح گرانول هــای آلومينــا ســنتز شــده بــه روش 
چكانــدن در روغــن پرداختنــد و بيــان داشــتند کــه غلظــت 
ــر  ــذار ب ــيار تأثيرگ ــل بس ــی از عوام ــاک یك ــول آموني محل

ــت.  ــا اس ــا آلومين ــای گام ــات گرانول ه خصوصي

شــکل 4 آلومينــا گرانولــی ســنتز شــده بــا ارتفــاع پارافيــن الــف( 
30 cm )15 و ب cm



133بررسی عوامل مؤثر بر ...                                                                           حامد نایب زاده و همکاران

البتــه آن هــا غلظت آمونيــاک را در بازه wt.% 5-1 بررســی 
کردنــد کــه غلظــت بالاتــر ســبب افزایش مســاحت ســطح 
شــد ولــی اطلاعاتــی در مــورد درصدهــای بالاتــر گــزارش 
نكردنــد. لــذا بررســی درصــد غلظــت محلــول آمونيــاک در 
ــج  ــر )65% و 10%( انجــام شــد کــه نتای غلظت هــای بالات
حاصــل بــر شــكل گرانــول نهایــی در شــكل 5 نشــان داده 

شــده اســت.

شــکل 5 آلومينــا گرانولــی ســنتز شــده در محلــول آمونيــاک بــا 
غلظــت الــف( 65% و ب(%10

ــاک،  ــه درون آموني ــد از ورود ب ــا بع ــای ژل آلومين دانه ه
ــه  ــد. البت ــی می مانن ــی باق ــادل یون ــرای تب ــدود h 1 ب ح
ــن  ــی بي ــاوت زمان ــداری تف ــه مق ــت ک ــر اس ــایان ذک ش
خــروج اوليــن دانــه ژل و آخریــن آن از نــازل وجــود 
ــاک  ــت آموني ــم. غلظ ــر می کني ــه از آن صرف نظ دارد ک
ــا داشــت،  ــداری شــكلی گرانول ه ــر پای ــر عمــده ای ب تأثي
بــه گونــه ای کــه در محلــول غليــظ آمونيــاک )65%(، بــه 
ــا  ــام گرانول ه ــاک، تم ــه آموني ــا ب ــض ورود گرانول ه مح
ــول گســترده می شــوند.  ــلا از هــم پاشــيده و در محل کام
ــر خنثــی شــدن ســریع اســيد موجــود در  ــن ام ــت ای عل
ــاختار  ــه داخــل س ــاک ب ــریع آموني ــوذ س ــا و نف گرانول ه
ــم  ــاختار از ه ــود س ــبب می ش ــه س ــد ک ــا می باش آن ه
بپاشــد ]30[. یــاداو و باتاچاریــا ]31[ نيــز بيــان داشــتند 
ــی  ــبب متلاش ــاک س ــش از 25% آموني ــت بي ــه غلظ ک
ــن مشــكل  ــع ای ــرای رف ــذا ب ــا می شــود. ل شــدن نمونه ه
از محلــول  آبــی آمونيــاک 10% اســتفاده گردیــد تــا اســيد 

موجــود در گرانول هــا بــه آرامــی خنثــی و ســاختار 
گرانول هــا حفــظ شــود. بــا اســتفاده از محلــول %10 
آمونيــاک به علــت ســرعت آرام تــر در مرحلــه نفــوذ و 
توانســتند  آلومينــا  گرانول هــای  اســيد،  خنثی ســازی 
ســاختار خــود را به طــور مناســب تری حفــظ کننــد 
)شــكل 5 ب(. ســماک و همــكاران ]38[ نيــز اخيــرا 
ــاختار  ــر س ــذار ب ــای تأثيرگ ــرروی متغيره ــی را ب بررس
ــه  ــتيابی ب ــرای دس ــه ب ــد ک ــام دادن ــا انج ــول الومين گران
ســاختار مناســب، از محلــول آمونيــاک 10% اســتفاده 

ــد. کردن
سرعت دمایی كلسينه كردن

کلســينه کــردن عاملــی بســيار مهــم در شــكل گيری 
ــن  ــت. در حي ــزی اس ــيدهای فل ــوری در اکس ــاختار بل س
ــا  ــی ی ــلال )آب ــای ح ــيون، مولكول ه ــد کلسيناس فرآین
ــن  ــد بي ــوند و پيون ــارج می ش ــاختار خ ــی( از درون س آل
ــر  ــن عناص ــود. همچني ــاد می ش ــزی ایج ــيدهای فل اکس
غيرضــروری پيــش مــاده ماننــد نيتــرات، آمونيــاک، 
دی کســيد کربــن و غيــره خــارج می شــوند. به عــلاوه 
ــدازه  ــع ان ــوه توزی ــی در نح ــل اساس ــيون عام کلسيناس
خلــل و فــرج، پایــداری حرارتــی و شــيميایی اکســيدهای 
فلــزی، نحــوه و نــوع فــاز فعــال می باشــد. عمومــا در اکثــر 
پژوهش هــای صــورت گرفتــه در مــورد ســنتز اکســيدهای 
ــاز  ــورد ني ــای کلســينه بيــن C° 1000-500 م ــزی دم فل
ــت  ــرروی تقوی ــكاران ]39[ ب ــبانی و هم ــت ]13[. ش اس
ــيله  ــا به وس ــا آلومين ــی گام ــی و حرارت ــتحكام مكانيك اس
زیرکونيــوم و لانتانيــم مطالعــه کردنــد. گرانول هــای آلومينا 
ــای C° 1200-750 کلســينه شــدند.  ــنتز شــده در دم س
                                                                                           750 °C ــای ــه در دم ــا نشــان داد ک ــج بررســی آن ه نتای
ــت و در  ــت یاف ــا دس ــا آلومين ــاختار گام ــه س ــوان ب می ت
ــل  ــتر حاص ــا بيش ــا آلومين ــاختار آلف ــر س ــای بالات دماه
می شــود. امــا در تحقيقــات کمــی به ســرعت )نــرخ 
ــوب اشــاره  ــای مطل ــا دم ــط ت ــای محي ــا از دم رشــد( دم
شــده اســت کــه علــت اصلــی آن ایــن اســت کــه عمومــا 
امــا  می شــوند.  ســنتز  پــودری  به صــورت  نمونه هــا 
به منظــور ســنتز مــاده ای بــا ســاختار گرانولــی ایــن یــک 
ــع ــاد خــروج مای ــرا ســرعت زی ــم می باشــد زی ــل مه عام
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ــاک( موجــود در ســاختار ژل توليــدی  )آب، اســيد، آموني
حتــی ممكــن اســت ســبب تخریــب شــكل گرانولی شــود. 
نــرخ رشــد دمــا در فراینــد کلسيناســيون در مقادیــر                          
C/min ،1 °C/min° 3/5،ا C/min° ا5 و C/min° 8 تنظيــم 

ــده  ــان داده ش ــكل 6 نش ــل در ش ــج حاص ــه نتای ــد ک ش
به دليــل  می شــود،  مشــاهده  کــه  همان طــور  اســت. 
حســاس بــودن ســاختار کــروی، در نــرخ بــالای افزایــش 
گرانول هــا  الــف(،   -6 )شــكل  کلسيناســيون  دمــای 

می شــوند. تخریــب 

ــا از  ــر گازه ــا دیگ ــریع آب و ی ــروج س ــی، خ ــل اصل عام
ــه کاتاليســت می باشــد. در  درون ســاختار مزوحفــرات پای
ــا کاهــش ســرعت  شــكل 6- ب مشــاهده می شــود کــه ب
دمایــی )C/min° 5( اگرچــه تخریــب و شكســت گرانول هــا 
کــم شــده اســت ولــی خــروج ســریع بخــار و گاز از درون 
ــزرگ در  ــرات ب ــده و حف ــازی ش ــبب مجراس ــاختار، س س
ســطح خارجــی را ایجــاد کــرده اســت. همچنيــن ســبب 
ــا  ــود. ب ــی می ش ــاختار گرانول ــح از س ــكل واض ــر ش تغيي
ــرخ رشــد دمــا در حيــن کلسيناســيون  کاهــش بيشــتر ن
)شــكل 6- ج(، تخریــب ســاختار گرانولــی مشــاهده 
ســطحی  ترک هــای  و  چروکيدگــی  امــا  نمی شــود. 
ــوی و  ــكل های بيض ــن ش ــت. همچني ــاهده اس ــل مش قاب
ــه  ــود ک ــاهده می ش ــتری مش ــكل بيش ــی ش ــا تخم مرغ ی

 700 °C شــکل 6 آلومينــا گرانولــی ســنتز شــده در دمــای
الــف( C/min° 8، ب( C/min° 5، ج(                                  بــا نــرخ رشــد دمایــی 

1  °C min/ا  د(  و   3/5  °C/min

ــارات در  ــا و بخ ــروج گازه ــالای خ ــرعت ب ــر س ــی ب دليل
درون مــاده و ایجــاد مجــرا بــرای خــروج گازهــا می باشــد. 
ــش  ــه C/min° 1 کاه ــی ب ــرعت دمای ــكل 6- ج س در ش
ــدون  ــی ب ــكل گرانول ــود، ش ــاهده می ش ــه مش ــت ک یاف
ــن ســاختار غيرکــروی  ــا کمتری چروکيدگــی ســطحی و ب
ــه، در  ــات صــورت گرفت ــر مطالع ایجــاد شــده اســت. بناب
ــرار  ــی ق ــورد بررس ــل م ــن عام ــر ای ــی تأثي ــچ پژوهش هي
نگرفتــه اســت و حتــی در روش ســنتز نيــز بــه آن اشــاره 
ــتند  ــاره داش ــكاران اش ــبانی و هم ــا ش نشــده اســت، تنه
کــه از نــرخ رشــد دمایــی C/min° 2 بــرای کلسيناســيون 
گرانول هــای توليــد شــده اســتفاده کردنــد کــه کامــلا در 
بــازه مناســب بــرای ســنتز گرانــول بــوده و بــا یافته هــای 

ــت دارد ]32 و 39[.  ــر مطابق ــش حاض پژوه
ارزیابی قطر و كروی بودن گرانول ها

به منظــور بررســی دقيــق قطــر ذرات و کــروی بــودن 
آنهــا از ميكروســكوپ اســتریوزوم اســتفاده شــد و عكــس 
به صــورت  کامــلا  کــه  گرانول هــا  برخــی  دیجيتــال 
ــت  ــرار گرف ــی ق ــورد بررس ــدند، م ــاب ش ــی انتخ تصادف
کــه در شــكل 7 نشــان داده شــده اســت. همان طــور 
ــده  ــنتز ش ــا س ــود، آلومين ــاهده می ش ــكل مش ــه از ش ک
ــداد  ــه تع ــتند و البت ــكل هس ــروی ش ــاختار ک دارای س
کمــی شــكل های غيرکــروی نيــز مشــاهده می شــود 
کــه می توانــد حاصــل از تشــكيل قطــره نامناســب هنــگام 
فــرود ژل بــه درون لایــه پارافيــن و یــا تفــاوت زمانــی بيــن 
ــول  ــی در محل ــادل یون ــگام تب ــروی در هن ــای ک دانه ه
ــور  ــی به ط ــد. ول ــد، باش ــح داده ش ــلا توضي ــاک، قب آموني
ــاختار  ــری دارای س ــور ظاه ــا به ط ــت دانه ه ــی اکثری کل

ــتند.  ــروی هس ک

ــده  ــنتز ش ــی س ــا گرانول ــی از آلومين ــس دیجيتال ــکل 7 عك ش
ــک ــن- آموني ــه پارافي ــدن در لای ــه روش چكي ب
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بــا اســتفاده از نرم افــزار آناليــز عكــس، انــدازه گرانول هــای 
آلومينــا و ضریــب کــروی بــودن نيــز مــورد ارزیابــی قــرار 
ــت.  ــده اس ــت ش ــدول 1 ليس ــج در ج ــه نتای ــت ک گرف
ــه  ــورت پذیرفت ــماره گذاری ص ــكل 7 ش ــه ش ــه ب ــا توج ب
گرانول هــای  دارد.  مطابقــت  بــا جــدول 1  گرانول هــا 
 3 mm ــدود ــر ح ــده دارای قط ــنتز ش ــا س ــا آلومين گام
ــند.  ــن nm 3/6-2/5 می باش ــا بي ــر آنه ــه قط ــند ک می باش
در ضمــن حداکثــر و حداقــل تفــاوت بيــن قطــر بيشــينه 
اســت.   0/05  mm و   0/35  mm به ترتيــب  کميتــه  و 
ــول  ــرای 10 گران ــودن ب ــروی ب ــب ک ــری ضری اندازه گي
انتخــاب شــده نشــان می دهــد کــه ضریــب کــروی بــودن 
بيــن 0/06494-0/00816 اســت. اســلام و همــكاران 
ــر از  ــودن کمت ــب کــروی ب ــد کــه ضری ]30[ اشــاره کردن
ــان 10  ــه از مي ــودن اســت ک ــروی ب ــاندهنده ک 0/05 نش
گــوی انتخــاب شــده، 9 مــورد دارای معيــار کــروی بــودن 
مناســبی هســتند. در نتيجــه می تــوان نتيجــه گرفــت کــه 
گرانول هــا دارای ســاختار کــروی مناســبی هســتند و روش 
ــرای ســنتز کاتاليســت های یــک شــكل  مــورد اســتفاده ب
ــه  ــت. اگرچ ــب اس ــيار مناس ــان بس ــای یكس در اندازه ه
ــر از  ــودن بزرگت ــروی ب ــب ک ــماره 8 دارای ضری ــوی ش گ
0/05 اســت، ولــی عــدد آن بســيار بــزرگ نمی باشــد 
)0/06494(، به طوری کــه از شــكل ظاهــری آن تفــاوت 
ــن  ــه ای ــود. البت ــاهده نمی ش ــودن مش ــروی ب ــالای ک ب

جدول 1 قطر پایه کاتاليست آلومينا گرانولی و ضریب کروی بودن آنها

ضریب کروی بودنتفاوت قطرقطر کمينه )mm(قطر بيشينه )mm(شماره گرانول
13/12/880/220/03679
23/583/490/090/01273
32/92/840/060/01045
43/093/040/050/00816
52/832/630/200/03663
63/453/380/070/01025
73/292/980/310/04944
82/872/520/350/06494
93/093/010/080/01311
103/072/790/280/04778

نكتــه حائــز اهميــت اســت کــه بــرای گرانــول شــماره 11، 
ــودن 0/272 می باشــد کــه نشــان دهنده  ضریــب کــروی ب
ســاختار غيرکــروی اســت کــه از شــكل ظاهــری آن نيــز 
ــه اینكــه گرانول هــای  ــا توجــه ب ــل تشــخيص اســت. ب قاب
ــح  ــا چشــم غيرمصل ــت ب ــل روی ميلی متــری به راحتــی قاب
ــزار  ــا اب ــدازه آن هــا بســيار آســان و ب هســتند، تخميــن ان
ــات  ــن ترکيب ــذا جداســازی ای ــر اســت، ل ســاده امكان پذی
و  راحــت  بســيار  شــيميایی  واکنش هــای  مخلــوط  از 
ــی در  ــی قابل توجه ــث صرفه جوی ــت و باع ــادی اس اقتص

ــردد.  ــه می گ ــرمایه گذاری اولي ــرژی و س ــه ان زمين
بررسی خصوصيات ساختاری

ــس  ــب پ ــی مناس ــه گرانول ــه نمون ــت یابی ب ــس از دس پ
ــه  ــاختاری نمون ــز س ــد، آنالي ــرایط تولي ــازی ش از بهينه س
نهایــی انجــام شــد. نتایــج آناليــز XRD در شــكل 8- 
ــاهده  ــه مش ــور ک ــت. همان ط ــده اس ــان داده ش ــف نش ال
می شــود، آلومينــا توليــدی دارای ســاختار گامــا می باشــد 
ــت  ــماره 0425-010 مطابق ــای JCPDS ش ــا داده ه ــه ب ک
 γ-Al2O3 دارد ]40، 41[. پيک هــای عمــده مربــوط بــه
در زوایــای °19/5، °37/6، °45/8، °60/9 و °67 مشــاهده 
می شــود کــه به ترتيــب بــه صفحــات بلــوری ]1 1 1[، ]1 
1 3[، ]0 0 4[، ]1 1 5[ و ]0 4 4[ مرتبط می باشد ]12[. 
ــای  ــوع پيونده ــی ن ــور بررس ــز FTIR به منظ ــج آنالي نتای

ــه شــده اســت. تشــكيل شــده در شــكل 8- ب( ارائ
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شکل 8 نمودار الف( پراش اشعه ایكس )XRD( و ب( طيف سنجی مادون قرمر فوریه )FTIR( ساختار گاما آلومينا گرانولی

ــازه cm-1 3500-3200 و  ــک در ب ــكل پي ــه ش ــه ب ــا توج ب
ــه پيوندهــای  ــوط ب همچنيــن در cm-1 1640 به ترتيــب مرب
کششــی و خمشــی گروه هــای O−H اســت ]42[. ایــن 
ــطح  ــرروی س ــوا ب ــت ه ــذب رطوب ــه ج ــوط ب ــا مرب گروه ه
بــه  مربــوط   1385  cm-1 در  پيــک  می باشــد.  آلومينــا 
ــه در  ــت ک ــزی اس ــای فل ــا یون ه ــروه OH ب ــای گ پيونده
گامــا آلومينــا نشــان دهنده ارتعاشــات Al−O−H اســت ]43[. 
ارتعاشــات کششــی مربوطه بــه پيوندهــای Al−O−Al مربوط 
 500-650 cm-1 در بــازه AlO6 بــه ارتعاشــات هشــت وجهــی
                 650-850 cm-1 ــازه ــی AlO4 در ب ــار وجه ــات چه و ارتعاش
                                                                                        445  cm-1 در  پيونــد   .]45 و   44[ می شــود  مشــاهده 
 BET ــز ــات Al−O−Al اســت. آنالي ــه ارتعاش ــوط ب ــز مرب ني
به منظــور بررســی مســاحت ســطح، حجــم حفــرات و 
ميانگيــن قطــر حفــرات نمونــه گرانولــی گامــا آلومينــا انجــام 
 m2.g-1 ــه ــه مســاحت ســطح نمون ــج نشــان داد ک شــد. نتای
ــتفاده  ــرای اس ــبی ب ــاحت مناس ــه مس ــد ک 79/8 می باش
به عنــوان پایــه کاتاليســت اســت. همچنيــن حجــم حفــرات 

 4/2 nm 0/407 و cc.g-1 و ميانگيــن قطــر حفــرات به ترتيــب
می باشــد. نمــودار جــذب و دفــع گاز نيتــروژن و همچنيــن 
توزیــع انــدازه حفــرات نمونــه گاما آلومينا در شــكل 9 نشــان 
ــرم  ــای ایزوت ــه از منحنی ه ــور ک ــت. همان ط ــده اس داده ش
نيتــروژن مشــخص اســت، نمونــه از نــوع چهــار )IV( در طبقه 
بنــدی آیوپــاک1 در دســته بندی نمونه هــای مزوحفــره قــرار 
 H1 ــوع ــر ن ــرم2 بيانگ ــاختار ایزوت ــن س ــرد. همچني می گي
اســت کــه نشــان دهنده حفــرات اســتوانه ای شــكل  هســتند 
ــی کــه در  ]46 و 47[. توزیــع حفــرات گامــا آلومينــا گرانول
ــد  ــان می ده ــت، نش ــده اس ــش داده ش ــكل 9- ب نمای ش
ــن  ــدازه ذرات بي ــع ان ــا توزی ــره ب ــوع مزوحف ــاده از ن ــه م ک
nm 100-2 می باشــد. حفــرات nm 80-2 بيشــترین حجــم 

ــا  ــه نشــان مــی دهــد گام ــد ک را به خــود اختصــاص داده ان
ــب  ــه مناس ــک پای ــوان ی ــد به عن ــدی می توان ــا تولي الومين
بــرای توليــد کاتاليســت بــا بارگــذاری فازهــای فعــال مــورد 

نظــر مــورد اســتفاده قــرار گيــرد ]48[.

1. IUPAC
2. Hysteresis
3. Cylindrical Pore Channels

شکل 9 نمودارهای الف( جذب و دفع گاز نيتروژن و ب( توزیع اندازه حفرات ساختار گاما آلومينا گرانولی
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در ایــن پژوهــش γ-Al2O3 بــا ســاختار گرانولــی و بــا 
ــد.  ــنتز ش ــن س ــازی در روغ ــتفاده از روش گرانول س اس
بــا توجــه بــه اینكــه همگــن بــودن گرانول هــای تشــكيل 
می توانــد  یكســان  کــروی  ابعــاد  و همچنيــن  شــده 
عاملــی تأثيرگــذار بــر کارایــی و پســافراوری کاتاليســت ها 
ــورد  ــا م باشــد، متغيرهــای تأثيرگــذار در ســنتز گرانول ه
ــا متشــكل  ــت. روش ســاخت گرانول ه ــرار گرف بررســی ق
از چكيــدن قطــره ای ژل مــواد اوليــه دارای آلومينــا درون 
ســتونی از پارافيــن و ســپس تبــادل یونــی درون محلــول 
آمونيــاک اســت کــه در انتهــا در دمــای C° 700 کلســينه 
می شــوند. از ایــن رو متغيرهــای دمــای پارافيــن، ارتفــاع 
ســتون پارافيــن، غلظــت محلــول آمونيــاک و نــرخ رشــد 
ــد.  ــه ش ــای کلسيناســيون بهين ــه دم ــا رســيدن ب ــا ت دم
ــت  ــان تح ــروی یكس ــاختار ک ــه س ــان داد ک ــج نش نتای
ــن  ــتون پارافي ــاع س ــن C° 60، ارتف ــای پارافي ــرایط دم ش

cm 30، غلظــت محلــول آمونيــاک 10% و نــرخ رشــد 

ــنتز  ــای س ــود. گرانول ه ــل می ش ــی C/min° 1 حاص دمای
ــه  ــدازه ذرات mm 3 می باشــد ک ــن ان شــده دارای ميانگي
بزرگتریــن مقــدار ضریــب کــروی بــودن 0/06494 اســت 
ــنتز  ــا س ــا آلومين ــای گام ــد، گرانول ه ــان می ده ــه نش ک
ــا  ــتند. ب ــبی هس ــروی مناس ــاختارهای ک ــده دارای س ش
توجــه بــه اینكــه فرم دهــی کاتاليســت های پــودری یكــی 
از مشــكلات اساســی صنعــت می باشــد کــه ســبب شــده 
ــد،  ــترش یابن ــت گس ــكل دهی در صنع ــيرهای ش ــا مس ت
ــه  ــک مرحل ــد ی ــرای تولي ــد ب ــن روش می توان ــه ای ارائ
ــز  ــيار حائ ــی بس ــاختار گرانول ــا س ــزی ب ــيدهای فل اکس
اهميــت باشــد. البتــه کاربــرد ایــن ســاختار در فرآیندهــای 
ــی و مكانيكــی بســيار  ــداری حرارت شــيميایی از نظــر پای
ــورد  ــدی م ــات بع ــه در تحقيق ــت ک ــت اس ــز اهمي حائ

ــرد. ــرار می گي ــی ق بررس
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