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ی جزیهدهد. فرایند تدار را با استفاده از روش طراحی آزمایش مورد بررسی قرار میی گرمایی توریم اگزالات آباین مقاله فرایند تجزیه چکیده:

دوم بر بلورینگی فازی، اندازه،  یی اول، دما و زمان گرمادهی مرحلهادهی مرحلهگرمادهی انجام شد و تأثیر پارامترهای زمان گرم گرمایی طی دو مرحله

های مورد نظر به روش ی توریم اکسید تولید شده مورد بررسی قرار گرفت. برای این منظور آزمایششناسی و مساحت سطح ویژهریختتوزیع اندازه، 

ساعت به ترتیب،  4ی سلسیوس و زمان درجه 750ساعت، دمای  4ی سلسیوس، زمان هدرج 400ها نشان داد که دمای تاگوچی طراحی شد. بررسی

وریم اکسید، ت هایهیابی پودر تولید شده در شرایط بهینه نشان داد که ذرهای مشخصههای اول و دوم گرمادهی بودند. نتیجهیشرایط بهینه برای مرحله

 95ها به ترتیب برابر با %ی ذرهو مساحت سطح ویژه 2ThOنانومتر بوده و درصد بلورینگی فاز  035ی متوسط شکل با توزیع یکنواخت و اندازهمکعبی

 .است 23/35( g 2m-1و )
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Abstract: In this study, the thermal decomposition of thorium oxalate dihydrate (Th(C2O4)2. 2H2O) was 

investigated by using design of experiment- technique. The thermal decomposition experiments were carried 

out in a two- temperature procedure and the influence of the decomposition temperature of the second step, 

as well as, durations of both steps on the crystallinity, size, size distribution, morphology and specific surface 

area of the produced thorium oxide were investigated. For this purpose the experiments were designed by 

using Taguchi method. The results showed that the optimum decomposition temperature and duration of the 

first and second heating stages were 400 °C for 4 hours and 750 °C for 4 hours, respectively. The powder 

characterization showed that the cubic thorium oxide particles synthesized in the optimal conditions had 

uniform size distribution with an approximate size of 350 nanometers. Moreover, the crystallinity of ThO2 

phase and specific surface area of these particles were 95% and 35.23(m2 g-1), respectively. 
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 مقدمه  .1

ای های در بخشبا توجه به رشد روزافزون استفاده از انرژی هسته

ضرورت تأمین سوخت مختلف صنعت، کشاورزی و پزشکی، 

ای از اهمیت بسزایی برخوردار است. مورد نیاز رآکتورهای هسته

با توجه به محدود بودن ذخایر اورانیم، فراوانی توریم نسبت به 

 توریمی نسبت به سوخت های سوختاورانیم و دیگر مزیت

ی سوخت توریم در کشورهای مختلف ی چرخهاورانیمی، توسعه

 [. 1گران قرارگرفته است ]توجه پژوهش از جمله ایران مورد

ی های مختلفهای آن طی مرحلهتوریم پس از استخراج از کانی

ی ی چرخهشود. توریم تولید شده در اولین مرحلهتغلیظ می

هایی نظیر اورانیم و سوخت توریم، به دلیل وجود ناخالصی

 اییاب جاذب نوترون برای ساخت سوخت هستهعنصرهای کم

 یسازی آن، ابتدا کنسانترهرو برای خالصنیست. از اینمناسب 

توریم در نیتریک اسید حل و سپس محلول حاصل به روش 

شود. سازی می( خالصTBPاستخراج با حلال تری بوتیل فسفات )

ی نظیر تجزیه متعددی هایسازی توریم، روشپس از خالص

 کژل خش -گرمایی رسوب اگزالات، تشکیل و پودر کردن سل

رمایی زدایی گی گرمایی رسوب هیدروکسید، نیتراتشده، تجزیه

ی گرمایی محلول نیترات در بستر سیال، محلول نیترات و تجزیه

 .[3، 2دارد ] وجود توریم اکسید به توریم نیترات تبدیل برای

 اگزالات به طورگیری توریم ها، روش رسوباز بین این روش

( استفاده شده است. 2ThOکسید )گسترده برای تولید پودر توریم ا

با افزودن اگزالیک اسید به محلول توریم نیترات، توریم اگزالات 

کند. این رسوب پس از صاف و خشک شدن بلورین رسوب می

 ی گرمایی در دمای بالا به توریم اکسید تبدیل از طریق تجزیه

ی گرمایی توریم های اکسید حاصل از تجزیهشود. ذرهمی

 [.4کند ]ی خود را حفظ میساختار اولیهاگزالات، 

ی اولیه در پژوهشی تأثیر سه نوع ماده [5هوبرت و همکاران ]

)توریم اگزالات، توریم نیترات و توریم هیدورکسید( و دمای 

مورد بررسی قرار را های توریم اکسید ی ذرهتکلیس بر اندازه

به  2ThOی بلور ها نشان داد که اندازههای بررسی آندادند. نتیجه

ی اولیه مورد استفاده و دمای تکلیس بستگی داشته و بهترین ماده

شود. اگزالات حاصل می گیری توریمشکل بلوری از رسوب

ی هگیری شده برای سه مادی پراش پرتو ایکس اندازهی قلهمقایسه

ی سلسیوس نشان درجه 1600و  60اولیه در دماهای متغیر بین 

یابی ی سلسیوس برای دستدرجه 900تکلیس  دهد که دمایمی

 ی بلور مورد نیاز است.به رشد مطلوب اندازه

ی ی گرمای[ با به کارگیری فرایند تجزیه6داش و همکاران ]

شش آبه، به بررسی تولید توریم  ی توریم اگزالاتکنترل شده

ی گرمایی اکسید پرداختند. در این پژوهش سازوکار تجزیه

  ی، با استفاده از تجزیهوریم اگزالات شش آبههای ریز تذره

 سنجی ( و طیفXRD، پراش پرتو ایکس )(1)وزنی -گرما

( تعیین شد. با توجه به MS-EGA) (2)ی گازیتجزیه -جرمی

های زداییهای انجام شده جامد ریزبلوری دستخوش آبتجزیه

 ، فازCOآب به دلیل آزاد شدن متوالی شده و نهایتاً ترکیب بی

دهد. فاز حاصل را تشکیل می 3Th(CO)2شکل توریم کربنات بی

 ی اکسی کربنات میانی به توریم اکسید نیز با توجه به تجزیه

ق های مختلف از طرییشود. سازوکار مرحلهبلوری تبدیل مینانو 

زایی تصادفی، حرکت نفوذی و حرکت سطح مشترک مرز هسته

 دو فاز قابل توجیه است.

زدن بر روی ی ذره و نوع هم[ نیز تأثیر اندازه7یلی ]و یا اوکتای

ی گرمایی توریم اگزالات را مورد بررسی قرار دادند. در تجزیه

از  گیریاین پژوهش پودر توریم اگزالات دو آبه از طریق رسوب

محلول توریم نیترات با اضافه کردن اگزالیک اسید با دو روش 

د و مشخصاتی نظیر زدن مکانیکی و فرآوایی به دست آمهم

ذره و مساحت سطح  یذره و توزیع اندازه یشناسی، اندازهریخت

های شد. نتیجه تعیین شده پودر توریم اگزالات تولید یویژه

ی گرمایی برای توریم ی تجزیهها نشان داد که مرحلهبررسی

زدن مکانیکی و فرآوایی دو روش هم بااگزالات به دست آمده 

 یکسان است.

شش آبه و  ی گرمایی توریم اگزالات[ تجزیه8و ردی ]راج 

های گرمایی، های میانی آن را به کمک ترکیبی از روشمرحله

پراش پرتو ایکس و طیف زیرقرمز مورد مطالعه و بررسی قرار 

های این بررسی نشان داد که توریم اگزالات دوآبه دادند. نتیجه

 آبه تولید شش تزدایی گرمایی توریم اگزالا)که در اثر آب

ی درجه 165ی گرمایی جزیی در دمای شود( تحت تجزیهمی

رکیب دهد. این تای تشکیل میسلسیوس یک ترکیب چند هسته

در دماهای بالاتر به هیدروکسی اگزالات، کربنات و در نهایت 

 شود. لازم به ذکر است که تشکیل توریمتوریم اکسید تجزیه می
 آشکارآب در این فرایند بی ریم اگزالاتآبه و یا تویک اگزالات

 نشد.
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ت ی گرمایی توریم اگزالای حاضر نیز فرایند تجزیهدر مطالعه

گیری مورد مطالعه و بررسی تجربی قرار تولید شده به روش رسوب

یی ی گرماکه پارامترهای مختلفی در تجزیهجاییگرفت. از آن

شناسی، مساحت ختریتوریم اگزالات بر اندازه، توزیع اندازه، 

سطح ویژه، خلوص و کیفیت پودر توریم اکسید نهایی مؤثر است، 

وص فازی و ترین خلشرایط بهینه برای تولید توریم اکسید با بیش

ی ذره با استفاده از روش ترین اندازهمساحت سطح ویژه و کم

 طراحی آزمایش تاگوچی تعیین شد. 
 

 بخش تجربي. 2

 های شیمیایيماده 2.1

وص با خلتوریم نیترات و اگزالیک اسید مورد استفاده همگی 

 ای و محصول شرکت مرک بود.تجزیه

 
 تجهیزهای آزمایشگاهي 2.2

 یتجهیزهای مورد استفاده در این کار پژوهشی شامل استوانه

ی واکنش، کاغذ صافی، دستگاه مدرج، بشر، ظرف دوجداره

ی ورهکن و کشکل، خشکزن مغناطیسی، ظرف قایقیهم

 الکتریکی بودند. 

 
  یابيمشخصه 2.3

رتو ی دستگاه پراش پها به وسیلهالگوی پراش پرتو ایکس نمونه

تهیه شد.  (3)شیمادزو یساخت کارخانه A 5 -XDایکس مدل

ستگاه از د ،شناسی پودر حاصلریختبرای تعیین اندازه و بررسی 

 vp 1455 LEOمدل  (SEM)میکروسکوپ الکترون پویشی 

 شد. استفاده  (4)منتوآکسفورد اینستر محصول شرکت

ا ها بگیری مساحت سطح ویژه، حجم و قطر منفذهای نمونهاندازه

به  (6)2200 -نوا موکرومدل کوانت )BET((5) سنجدستگاه تخلل

 ی ساخته شده نیز توسط دستگاهانجام رسید. دمای تکلیس نمونه

مدل  وزنی-گرما یتجزیه -(7)گرماسنجی پویشی دیفرانسیلی

 تعیین شد. (8)رئومتریک ساینتیفیک

 
 روش آزمایش 2.4

 گرم توریم نیترات در  24برای تولید توریم اگزالات، ابتدا 

جا در ظرف واکنش )ظرف صورت یک لیتر آب حل و بهمیلی 50

 rpm 200زن با تندی ی همدوجداره( ریخته شد. محلول به وسیله

مولار اگزالیک اسید به تدریج  1محلول لیتر میلی 110زده شد. هم

قطره در ثانیه( به ظرف  2ر دقیقه )حدود دلیتر میلی 10و با آهنگ 

واکنش اضافه شد. ظرف واکنش در حین افزودن اسید در دمای 

ی سلسیوس قرار داده شد و بعد از افزودن کامل اسید، درجه 10

فزایش ی سلسیوس ادرجه 95ساعت به  5دمای دوغاب برای مدت 

دهی به دوغاب قطع و دمای دوغاب به دمای یافت. سپس گرما

محیط رسانده شد. با انجام عملیات عبور از صافی، کیک توریم 

اگزالات بر روی صافی تشکیل شد. در نهایت کیک توریم 

مواد معدنی  آب بدونلیتر میلی 10اگزالات سه مرتبه و هر بار با 

 ساعت خشک شد. 24شسته و سپس در دمای اتاق به مدت 

کردن آن، نوبت به پس از تولید توریم اگزالات و خشک

ی گرمایی و تولید توریم اکسید رسید. برای این منظور تجزیه

ه و شکل ریخته شدتوریم اگزالات تولید شده، درون ظرف قایقی

رار قناپیوسته ی گرمایی در درون کوره تحت عملیات تجزیه

ای انجام شد. در رت دو مرحلهفرایند گرمادهی به صو .گرفت

ی سلسیوس درجه 400ی اول توریم اگزالات در دمای مرحله

درون کوره قرار گرفت و گرمادهی برای مدت زمان معینی به 

ی اول، واکنش در دمای مشخص انجام رسید. پس از پایان مرحله

ایی به ی گرمو برای زمان مشخصی ادامه پیدا کرد تا فرایند تجزیه

 امل انجام شود. صورت ک

پارامترهای عملیاتی مختلفی نظیر دما و زمان واکنش بر اندازه، 

شناسی، مساحت سطح ویژه و چگالی توریم ریختتوزیع اندازه، 

ی گرمایی توریم اگزالات تأثیرگذارند. اکسید حاصل از تجزیه

برای بررسی اثر این پارامترها، روش طراحی آزمایش تاگوچی 

پارامتر زمان گرمادهی  3ر گرفت. برای این منظور مورد استفاده قرا

ی درجه 900و  750، 600ساعت(، دما ) 8و  4، 0ی اول )مرحله

ی دوم به ساعت( گرمادهی مرحله 8و  4، 2سلسیوس( و زمان )

عنوان پارامترهای کنترلی این فرایند در نظر گرفته شد. با توجه به 

ح مورد بررسی قرار سط 3پارامتر کنترلی تعیین شده که در  3

 برای طراحی  9Lگرفتند، در روش تاگوچی آرایه متعامد 

های طراحی شده در ها مورد استفاده قرار گرفت. آزمایشآزمایش

 ارایه شده است. 1جدول 
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 های طراحی شده با روش تاگوچیآزمایش .1جدول 

ی شماره

 آزمایش

 پارامترهای کنترلی

زمان گرمادهی  

 ی اولمرحله

 )ساعت(

دمای گرمادهی  

 ی دوممرحله

 ی سلسیوس()درجه

زمان گرمادهی  

 ی دوممرحله

 )ساعت(

1 - 600 2 

2 - 750 4 

3 - 900 8 

4 4 600 4 

5 4 750 8 

6 4 900 2 

7 8 600 8 

8 8 750 2 

9 8 900 4 

 

 ها. یافته3

 منظور تعیین ساختار توریم اگزالات تولید شده، طیف پراش به

  مرجع یها تهیه و با طیف نمونهایکس نمونه پرتو

(0814-014-00 ICCD ) مقایسه شد. الگوی پراش پرتو ایکس

ده ش نشان داده 1توریم اگزالات مرجع و ساخته شده در شکل 

وریم ی ساخته شده تکه ماده شداست. با مقایسه این دو طیف تأیید 

 اگزالات است.

توریم  (SEM)ویشی های میکروسکوپی الکترون پریزنگاره

نشان داده شده است. با توجه به  2اگزالات ساخته شده در شکل 

ی بلورهای توریم اگزالات ساخته شده دارای توزیع اندازه 2شکل 

 هستند. µm 2تا  nm 500ی ذرات در بازه

ی ساخته شده از طریق جذب نیتروژن در سنجی نمونهتخلخل

ها در خلأ نجام آزمایش نمونهکلوین انجام شد. قبل از ا 3/77دمای 

ساعت گرمادهی  4ی سلسیوس به مدت درجه 250و در دمای 

ها در ند. مساحت سطح ویژه، حجم و قطر منفذهای نمونهدش

دمای جذب و چنین نمودار تکده است؛ همش درج 2جدول 

دما برای نمودار جذب تک آورده شده است. 3واجذب در شکل 

پذیر بوده برگشت ΙΙدمای جذب نوع تکتوریم اگزالات مطابق با 

ی گاز روی سطح جامد تشکیل تک لایه 3/0که در فشار نسبی 

 شود.کامل می
 

 

 
 

 .عو مرج گزالات ساخته شدها توریمالگوی پراش پرتو ایکس  .1شکل 
 

 
 

 .توریم اگزالات ساخته شده (SEM)ی میکروسکوپی الکترون پویشی ریزنگاره .2شکل 
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 مساحت سطح ویژه، حجم و قطر منفذهای توریم اگزالات. 2جدول 

 مساحت سطح ویژه 

(1-g 2m) 

 ها حفره حجم

(1-g 3mc) 
 هاقطر متوسط حفره

(nm) 

12/24 2-10×981/4 260/8 

 

 
 

 توریم اگزالات.دمای جذب و واجذب نمودار تک. 3شکل 

 
منظور تعیین ساختار توریم اکسید ساخته شده، طیف پراش به

ی مرجع مقایسه شد. الگوی ها با طیف نمونهپرتو ایکس نمونه

ی توریم اکسید در شکل ی ساخته شدهنمونه 9پراش پرتو ایکس 

های به دست آمده از نشان داده شده است. با بررسی طیف 4

گیری برای هر نمونه اندازه 2ThOها، درصد بلورینگی فاز آزمایش

ای هر ها و تعیین سطح بهینه برچنین به منظور تحلیل نتیجهشد. هم

طرح آزمایش  9( برای S/N) شپارامتر، مقدارهای علامت به اغتشا

های مربوط به درصد بلورینگی فاز مختلف محاسبه شد. نتیجه

2ThO درج  3ر آزمایش در جدول ه شو نسبت علامت به اغتشا

 شده است. 

برای  شبررسی تغییرات میانگین نسبت علامت به اغتشا

د دههای مختلف هر یک از پارامترهای مورد مطالعه نشان میسطح

یر ترین تأثی دوم فرایند بیش( که زمان گرمادهی مرحله4)جدول 

 دارد و پس از آن دمای گرمادهی 2ThOرا در مقدار بلورینگی فاز 

های بعدی ی اول در رتبهی دوم و زمان گرمادهی مرحلهمرحله

 قرار دارند.

تأثیر پارامترهای مورد مطالعه بر میزان تغییرات درصد  5شکل 

 های به دستدهد. با توجه به نتیجهرا نشان می 2ThOبلورینگی فاز 

 ی گرمایی توریمی گرمادهی اولیه برای تجزیهآمده، انجام مرحله

ساعت  4تر از مورد نیاز است ولی زمان آن نباید بیشاگزالات 

در  زاییی هستهتوان با شروع پدیدهباشد. دلیل این مسأله را می

ی دوم ی سلسیوس مرتبط دانست. در مرحلهدرجه 400دمای 

گرمادهی نیز افزایش دما منجر به افزایش درصد بلورینگی فاز 

2ThO ی سلسیوس درجه 900ی ی این مرحلهو دمای بهینهشود می

 ی دوم تا افزایش زمان گرمادهی مرحله 5است. با توجه به شکل 

ترین را به بیش 2ThO، درصد بلورینگی فاز (2)سطح  ساعت 4

تر زمان گرمادهی در این رساند و افزایش بیشمقدار خود می

 دهد.را کاهش می 2ThOمرحله خلوص فاز 

ترهای تأثیرگذار بر اثر متقابل پارام 6در نمودارهای شکل 

نشان داده شده است. با توجه به اثر  2ThOدرصد بلورینگی فاز 

ی اول با دمای گرمادهی متقابل پارامتر زمان گرمادهی مرحله

شود که عدم گرمادهی توریم اگزالات ی دوم مشخص میمرحله

ی اول منجر به تغییر در روند مورد انتظار برای افزایش در مرحله

 طورشود. بنابراین همانبا افزایش دما می 2ThOنگی درصد بلوری

ی ی اول گرمادهی در فرایند تجزیهکه اشاره شد وجود مرحله

چنین افزایش دمای گرمایی توریم اگزالات ضروری است. هم

 2ThOی دوم گرمادهی منجر به افزایش میزان بلورینگی فاز مرحله

 شود.می

ابی یشرایط بهینه برای دستهای به دست آمده، براساس نتیجه

ی گرمایی توریم در فرایند تجزیه 2ThOخلوص فاز  ینهبه بیش

درجه  900دمای  وی اول درجه برای مرحله 400اگزالات، دمای 

ی برای هر دو مرحلهساعت  4و زمان ی دوم گرمادهی برای مرحله

 است.گرمادهی 

ده تفاها با اسمساحت سطح ویژه، حجم و قطر منفذهای نمونه

درج شده  5گیری و در جدول اندازه (BET)سنجی از تخلخل

به  مربوط شهای مربوط به تحلیل علامت به اغتشااست. نتیجه

 ساخته شده نیز در  2ThOهای مساحت سطح خارجی ذره

 اغتشاشثبت شده است. بررسی تغییرات علامت به  6جدول 

العه مورد مط های مختلف هر یک از پارامترهایبرای سطحمیانگین 

ی دوم فرایند ( که دمای گرمادهی مرحله7دهد )جدول نشان می

دارد.  2ThOترین تأثیر را بر مساحت سطح خارجی ذرات بیش

رین تی اول و دوم به ترتیب بیشپس از آن زمان گرمادهی مرحله

 سنتز شده را دارند.های هتأثیر بر سطح خارجی ذر
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 .اکسیدهای توریم نمونه (XRD)الگوی پراش پرتو ایکس . 4شکل 

 

میانگین نسبت علامت به  دارهایو مق 2ThOدرصد بلورینگی فاز  .3جدول 

 (S/N)اغتشاش 
 2ThO S/Nدرصد بلورینگی فاز  آزمایش یشماره

1 94/25 28/28 
2 14/85 60/38 
3 43/60 62/35 
4 79/91 25/39 
5 32/58 32/35 
6 51/99 96/39 
7 03/58 27/35 
8 77/62 95/35 
9 73/95 62/39 

هر پارامتر براساس  هایمتوسط برای سطح S/N ارهایبررسی مقد. 4جدول 

 طیف پراش پرتو ایکسهای نتیجه

 پارامتر
زمان گرمادهی  

 اول یمرحله

دمای گرمادهی   

 دوم یمرحله

زمان گرمادهی  

 دوم یمرحله

 73/34 27/34 17/34 1سطح 

 16/39 62/36 18/38 2سطح 

 40/35 40/38 95/36 3سطح 

 43/4 13/4 01/4 تغییرات یدامنه

 1 2 3 رتبه
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 .2ThOتأثیر پارامترهای مختلف بر درصد بلورینگی فاز . 5شکل 

 

 
 

 .2ThOاثر متقابل پارامترهای تأثیرگذار بر درصد بلورینگی فاز . 6شکل 

 

 مساحت سطح ویژه، حجم و قطر منفذهای توریم اکسید .5جدول 

 ی آزمایششماره
 مساحت سطح ویژه 

(1-g 2m) 

 مساحت سطح خارجی با روش 
t-method 

(1-g 2m) 

 ها حجم حفره
(1-g 3cm 2-10) 

قطر متوسط 
 (nmها )حفره

1 43/38 43/38 91/5  151/6 
2 46/35 46/35 70/5 430/6 
3 51/25 51/25 247/4 658/6 
4 79/40 79/40 195/6 075/6 
5 48/31 48/31 042/5 405/6 
6 36/27 36/27 702/4 873/6 
7 46/42 46/42 388/6 017/6 
8 08/40 08/40 252/6 239/6 
9 49/26 49/26 476/4 759/6 

38 
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  دومی مرحله دمای گرمادهی اولی مرحلهگرمادهی زمان 

 ی دوم مرحله گرمادهی زمان

 دمای مرحله دوم گرمادهي
 زمان مرحله دوم گرمادهي زمان مرحله دوم گرمادهي

 مرحله دوم گرمادهیدمای  زمان مرحله اول گرمادهی زمان مرحله اول گرمادهی
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 ساحتقدارهای متوسط نسبت علامت به اغتشاش برای مم .6جدول 

 2OhTخارجی سطح 

 N/S آزمایش یشماره

1 69/31 

2 99/30 

3 13/28 

4 21/32 

5 96/29 

6 74/28 

7 56/32 

8 06/32 

9 46/28 

 

های هر پارامتر براساس برای سطح S/Nبررسی مقدارهای متوسط  .7جدول 

 (BET)سنجی ی تخلخلهای تجزیهنتیجه

 پارامتر
زمان گرمادهی  

 ی اولمرحله

دمای گرمادهی  

 ی دوممرحله

زمان گرمادهی  

 ی دوممرحله

 83/30 15/32 27/30 1سطح 

 56/30 31 30/30 2سطح 

 22/30 45/28 03/31 3سطح 

 61/0 71/3 75/0 ی تغییراتدامنه

 3 1 2 رتبه

 

تأثیر پارامترهای مورد مطالعه بر مساحت سطح خارجی  7شکل 

های به دست آمده، دادهدهد. با توجه به را نشان می 2ThOهای ذره

در ی اول گرمادهی، منجر به افزایش ناچیز افزایش زمان مرحله

شده ولی افزایش زمان و  2ThOهای مساحت سطح خارجی ذره

ها را کاهش داده است، ی دوم گرمادهی سطح ذرهمرحله یدما

ضمناً اثر افزایش دما بسیار چشمگیر است. کاهش سریع مساحت 

ی ر پدیدهگی گرمایی بیانسطح ویژه با افزایش دمای فرایند تجزیه

 نفوذ در داخل دانه است. 

یز اثر متقابل پارامترهای تأثیرگذار بر مساحت ن 8در شکل 

نشان داده شده است. با توجه به این  2ThOهای سطح خارجی ذره

ی گرمایی منجر به کاهش نمودار افزایش دما و زمان فرایند تجزیه

ها در جوشی ذرهبه دلیل تف مساحت سطح خارجی توریم اکسید

ی امترهای زمان گرمادهشود. با بررسی اثر متقابل پاردمای بالا می

شود که گرمادهی اولیه در دمای ی اول و دوم مشخص میمرحله

 دیگر شده وها به یکی سلسیوس باعث چسبیدن ذرهدرجه 400

ی دوم را در مرحله 2ThOهای مساحت سطح خارجی ذره

حال به دلیل کند؛ با اینگرمادهی با تغییرات زیادی مواجه می

ی ی توریم اکسید در این دما انجام مرحلهزایی هستهشروع پدیده

گرمادهی اولیه ضروری است. با بررسی اثر متقابل پارامترهای زمان 

رود با افزایش دما و ی دوم انتظار میو دمای گرمادهی در مرحله

جوشی ی تفزمان گرمادهی سطح خارجی ذرات در اثر پدیده

ی درجه 900و  750کاهش پیدا کند، این روند در دو دمای 

ی درجه 600حال در دمای شود؛ با اینسلسیوس مشاهده می

و افزایش تخلخل  2COو  Coسلسیوس به دلیل خروج گازهای 

، مساحت سطح خارجی توریم اکسید ساخته شده با افزایش هاهذر

 کند.زمان گرمادهی، افزایش پیدا می

 ابییهای انجام شده شرایط بهینه برای دستبا توجه به بررسی

 400ترین مساحت سطح خارجی، دمای با بیش 2ThOهای به ذره

 600ی اول گرمادهی و دمای ساعت برای مرحله 8درجه و زمان 

ی دوم گرمادهی است. براساس ساعت برای مرحله 2درجه و زمان 

 2ThOهای های روش تاگوچی، مساحت سطح خارجی ذرهنتیجه

 شود.بینی میپیش g 2m 7356/43-1در این شرایط بهینه برابر با 

 9های توریم اکسید ساخته شده در شکل SEMهای ریزنگاره

 دهد که افزایشها نشان میریزنگارهاین نشان داده شده است.  17تا 

ی گرمایی منجر به کاهش سریع مساحت سطح دمای فرایند تجزیه

 شود. بنابراین ها میی متوسط ذرهویژه و افزایش سریع اندازه

های به دست ها، با نتیجهریزنگارههای به دست آمده از این داده

 (XRDو طیف پراش پرتو ایکس ) ) (BETسنجی آمده از تخلخل

 سویی دارد.ها همذره

ی که پودر تحت تجزیهزمانیدر افزایش دمای گرمادهی 

گرمایی قرار دارد، باعث ایجاد تغییرات مختلف در خواص پودر 

 ها اشاره نمود. بررسیتوان به انبساط ذرهشود که از آن جمله میمی

 900که در دمای  9و  6، 3های شماره نمونه SEMهای ریزنگاره

های ی ذرهاند نیز افزایش اندازهی سلسیوس ساخته شدهدرجه

دهد. از طرف دیگر یم اکسید در دماهای بالاتر را نشان میتور

 هایی گرمایی منجر به کاهش تخلخل ذرهافزایش دمای تجزیه

2ThO ها در دمای بالا جوشی ذرهشود که این مسأله به تفمی

 مربوط است. 
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 .2ThOهای تأثیر پارامترهای مختلف بر مساحت سطح خارجی ذره. 7شکل 

 

 
 

 .2ThOهای خارجی ذرهاثر متقابل پارامترهای تأثیرگذار بر مساحت سطح . 8شکل 

 

 
 

 توریم اکسید (SEM)های میکروسکوپی الکترون پویشی ریزنگاره. 9شکل 

ساعت  2ی اول، )بدون گرمادهی در مرحله 1 یدر آزمایش شمارهساخته شده 

 ی دوم(.ی سلسیوس در مرحلهدرجه 600گرمادهی در دمای 

 

 
 

توریم اکسید  (SEM)های میکروسکوپی الکترون پویشی ریزنگاره. 10شکل 

ساعت  4ی اول، )بدون گرمادهی در مرحله 2 یآزمایش شمارهساخته شده در 

 ی دوم(.ی سلسیوس در مرحلهدرجه 750گرمادهی در دمای 
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 دومی مرحلهدمای گرمادهی   ی اولمرحله گرمادهی زمان  

 دوم یمرحله گرمادهی زمان

 زمان مرحله دوم گرمادهی گرمادهی اولزمان مرحله  گرمادهی اولزمان مرحله 

 زمان مرحله دوم گرمادهي دمای مرحله دوم گرمادهي زمان مرحله دوم گرمادهي
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توریم اکسید  (SEM)های میکروسکوپی الکترون پویشی ریزنگاره. 11شکل 
ساعت  8ی اول، )بدون گرمادهی در مرحله 3ی آزمایش شمارهدر  تهیه شده

 ی دوم(.ی سلسیوس در مرحلهدرجه 900گرمادهی در دمای 
 

 
 

توریم اکسید  (SEM)های میکروسکوپی الکترون پویشی ریزنگاره. 12شکل 
ساعت  4ی اول، مرحلهساعت گرمادهی در  4) 4ی آزمایش شمارهحاصل از 

 ی دوم(.ی سلسیوس در مرحلهدرجه 600دمای گرمادهی در 
 

 
 

توریم اکسید  (SEM)های میکروسکوپی الکترون پویشی ریزنگاره. 13شکل 
 8ی اول، گرمادهی در مرحلهساعت  4) 5ی در آزمایش شمارهساخته شده 

 ی دوم(.ی سلسیوس در مرحلهدرجه 750ساعت گرمادهی در دمای 

 
 

توریم اکسید  (SEM)های میکروسکوپی الکترون پویشی ریزنگاره. 14شکل 

 2ی اول، گرمادهی در مرحلهساعت  4) 6ی در آزمایش شمارهبه دست آمده 

 ی دوم(.ی سلسیوس در مرحلهدرجه 900ساعت گرمادهی در دمای 
 

 
 

توریم اکسید  (SEM)های میکروسکوپی الکترون پویشی ریزنگاره. 15شکل 

 8ی اول، گرمادهی در مرحله ساعت 8) 7ی در آزمایش شمارهه به دست آمد

 ی دوم(.ی سلسیوس در مرحلهدرجه 600ساعت گرمادهی در دمای 
 

 
 

توریم اکسید  (SEM)های میکروسکوپی الکترون پویشی ریزنگاره. 16شکل 

ساعت  2ی اول، گرمادهی در مرحلهساعت  8) 8ی در آزمایش شمارهتهیه شده 

 ی دوم(.ی سلسیوس در مرحلهدرجه 750گرمادهی در دمای 
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توریم اکسید  (SEM)های میکروسکوپی الکترون پویشی ریزنگاره. 17شکل 

 4ی اول، گرمادهی در مرحلهساعت  8) 9ی در آزمایش شمارهتولید شده 

 ی دوم(.رحلهی سلسیوس در مدرجه 900ساعت گرمادهی در دمای 

 

 900ی دوم تا ی گرمایی در مرحلهتجزیهفرایند افزایش دمای 
ها شده و ی متوسط ذرهی سلسیوس باعث افزایش اندازهدرجه
آید. در این دما به دست می 2ThOترین میزان بلورینگی فاز بیش

 [ را تأیید 5های هوبرت و همکاران ]ژوهشپهای یافتهین امر ا

( که BETسنجی )های تخلخلدادهروند با این چنین کند. هممی
های ی ذرهی کاهش قابل توجه مساحت سطح ویژهدهندهنشان

 ساخته شده با افزایش دما است تطابق دارد.   

دهد که با افزایش به دست آمده نشان می SEMهای ریزنگاره
ی گرمایی، بلورهای توریم اکسید ساخته شده تجزیهفرایند دمای 

های آن )در محل برخورد مانند که گوشه های مکعبذره به
ین امر شوند. اشده تبدیل میای تخت بریدهها( توسط صفحهضلع

در دماهای بالاتر است.  2ThOناشی از رشد مطلوب بلورهای 
ی گرمایی توریم علاوه بر این، افزایش دما در فرایند تجزیه

های توریم ی ذرهندازهتر شدن توزیع امنجر به یکنواخت اگزالات
 شود. اکسید ساخته شده می
[، توریم اکسید تولید شده با 5های موجود ]براساس گزارش

ل شکگیری اگزالات توریم دارای ساختار مکعبیروش رسوب
تواند به دلیل رشد هدفمند بلور پس از است که این ریخت می

در  کسیدهای توریم ای قرارگیری یونزایی )نحوهی هستهمرحله
بلور( در این روش ساخت باشد. در این روش با توجه به انرژی 

رین تها، ساختار مکعبی از لحاظ ترمودینامیکی بیشآزاد سطح ذره
 یعلاوه بر این، افزایش دما در فرایند تجزیهپایداری را دارد. 

ی هتر شدن توزیع اندازگرمایی توریم اگزالات منجر به یکنواخت
شود. با این حال، کاهش سریع سید ساخته شده میذرات توریم اک

ی اهای ساخته شده با افزایش دما مسألهی ذرهمساحت سطح ویژه
 است که حتماً باید مد نظر قرار بگیرد.   

 

 گیری. بحث و نتیجه5
دهد که پارامترهای بررسی به دست آمده نشان میهای تجربی داده

 های مورد مطالعهمشخصهشده تأثیر متفاوتی بر روی هر یک از 
ترین ی به بیشیابدارند. بنابراین برای تعیین شرایط بهینه برای دست

ترین مساحت سطح خارجی و ، بیش2ThOخلوص فاز میزان 

های ساخته شده باید تمامی پارامترها اندازه برای ذره ترینکوچک
 زمان با هم مورد بررسی قرار بگیرند. هم

ی گرمادهی اولیه در انجام شده، مرحلههای با توجه به بررسی
زدایی توریم اگزالات شده و ی گرمایی، باعث آبفرایند تجزیه

 ایهدادهنقش مؤثری در تولید توریم اکسید دارد. با توجه به 
ی اول ساعت به عنوان زمان بهینه برای مرحله 4ها، زمان آزمایش

 نیز افزایش ی دوم گرمادهیشود. در مرحلهگرمادهی پیشنهاد می
شده ولی مساحت  2ThOدما منجر به افزایش درصد بلورینگی فاز 

چنین زمان زیاد واکنش دهد. همها را کاهش میی ذرهسطح ویژه
دهد. بنابراین شرایط بهینه در این مرحله خلوص فازی را کاهش می

باید به نحوی انتخاب شود که توریم اکسید ساخته شده دارای 

رو به نظر باشد. از این ی ذرهترین اندازهکم ترین خلوص وبیش
ی سلسیوس برای فرایند درجه 750رسد با انتخاب دمای می

ص یابی به خلوی گرمایی توریم اگزالات، علاوه بر دستتجزیه
های تولید شده نیز بهینه ی ذرهمورد نظر، مساحت سطح ویژه

مای رمادهی، دی دوم گشود. بنابراین شرایط بهینه برای مرحلهمی
که جاییاز آن ساعت است. 4ی سلسیوس و زمان درجه 750

وریم ی گرمایی تی به دست آمده برای فرایند تجزیهشرایط بهینه
های طراحی شده به روش تاگوچی مورد اگزالات در آزمایش

ی درجه 400بررسی قرار نگرفته است، یک آزمایش در دمای 

ی سلسیوس برای درجه 750 ی اول و دمایبرای مرحله سلسیوس
ساعت برای هر دو مرحله  4و در زمان ی دوم گرمادهی مرحله

ی انجام شد. مساحت سطح ویژه، حجم و قطر منفذهای نمونه
 (BET)سنجی ساخته شده در شرایط بهینه با استفاده از تخلخل

 ها نشان گزارش شده است. بررسی 8گیری و در جدول اندازه
به دست آمده در  g 2m 23/35-1 یسطح ویژهدهد که مساحت می

های گزارش شده توسط دادهشرایط بهینه بسیار نزدیک به 
 [ است.9آنانتاسیوان و همکاران ]



 

 ی گرمایی . . . بررسی تجربی پارامترهای مؤثر بر فرایند تجزیه
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توریم اکسید  (XRD)الگوی پراش پرتو ایکس  18شکل 
به دست طیف  زدهد. اساخته شده در شرایط بهینه را نشان می

درصد است.  95در حدود  2ThOآمده، درصد بلورینگی فاز 

توریم اکسید ساخته شده در شرایط بهینه در  SEMی هریزنگار
ه گر نزدیکی اندازنشان داده شده است. این تصویر بیان 19شکل 

های اگزالات اولیه است. شده با ذره ساخته 2ThOهای و شکل ذره
 کلشهای توریم اکسید تولید شده در شرایط بهینه تقریباً مکعبیذره

ها دارای ذرهاست. این  3:2ها بوده و نسبت لبه به ضخامت در آن

 نانومتر بوده و توزیع یکنواختی دارند. 350ی متوسط اندازه
 

مساحت سطح ویژه، حجم و قطر منفذهای توریم اگزالات ساخته  .8جدول 

 شده در شرایط بهینه

 مساحت سطح ویژه 
(1-g 2m) 

 ها حجم حفره
(1-g 3cm) 

 اهحفره قطر متوسط
(nm) 

23/35 2-10×621/5 472/6 

 

 
 

توریم اکسید ساخته شده در  (XRD)الگوی پراش پرتو ایکس . 18شکل 

 .شرایط بهینه

 

 
 

توریم اکسید  (SEM)ی میکروسکوپی الکترون پویشی ریزنگاره. 19شکل 

 .ساخته شده در شرایط بهینه

 هانوشتپي
 

1. Thermogravimetric Analysis (TGA) 
2. Evolved Gas Analysis-Mass Spectrometry (EGA-MS) 
3. Shimadzu 
4. Oxford Instrument 
5. Brunauer-Emmett-Teller (BET) 
6. Quantachrome Nova 2200 
7. Differential Scanning Calorimetry (DSC) 
8. Rheometric Scientific 
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