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 ممخّص  

 
تـ في ىذا البحث تحضير عينات مف الألمينوسيميكات ذات البنية الميزومسامية عند نسب مختمفة مف        

SiO2/Al2O3= 20,40,80   100, وذلؾ في درجة حرارة الغرفة, وكذلؾ بالمعالجة الييدروحرارية عند الدرجة
º
C دة لم

كعامؿ موجو لمبنية  . لوحظ تشكؿ بنية منتظمة ميزومسامية  ساعة باستخداـ سيتيؿ ثلاثي ميتيؿ أمونيوـ بروميد 24
, و عدـ تشكؿ البنية في العينات المحضرة بغياب العامؿ موجو لمبنية بوجود العامؿ الموجو لمبنية MCM-41مف النوع 

لتحديد البنية  77Kتجة, وىي طريقة امتزاز النيتروجيف عند الدرجة . استخدمنا طرائؽ مختمفة لتوصيؼ العينات النا
لمعرفة  TG-DTA متزاز, وطريقة التحميؿ الحراري ألوزني التفاضميلاالنسيجية لمعينات مف خلاؿ تحميؿ بيانات ا

متشكمة و طريقة لمعرفة الارتباطات الموجودة داخؿ البنية ال FTIRو ثبات البنية , طريقة  المرافقةالآثار الحرارية 
XRD  لتحديد الطور المتشكؿ . تمت دراسة إمكانية امتزاز أزرؽ الميتيميف مف محاليمو المائية, وذلؾ لتحديد الفة ىذه

 البنى لامتزاز الألواف مف المحاليؿ .
 

 . DTA ,  , FTIR   XRD, معالجة ىيدروحرارية , امتزاز,   MCM41: ميزومساـ ,الكممات المفتاحية
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  ABSTRACT    

 

 In this work, some samples of Aluminosilicate with mesoporous structure were 

prepared at different molar ratio SiO2/Al2O3= 20, 40, 80, at room temperature and 

hydrothermal treatment (100
º
C) for 24 hours. This treatment was done using acetyl 

trimethyl-amonium bromide as a structural directing agent. It has been remarked a 

formation of a ordered mesoporous structure (MCM-41). There is no structural formation 

without a directing agent.   The methods used to characterization the resulting structure 

were : Nitrogen adsorption at 77K to determine the textural structure ,TG- DTA to 

determine the thermal effects and stability of the structure,  FTIR to determine the types of 

surface bonds  and XRD to verify the type of crystalline phase, was studied to determine 

the affinity of resulting structures to adsorption of colors from solutions .                              
                                                 
 

Key words: Mesoporous, MCM-41 hydrothermal treatment, adsorption, DTA, FTIR, 

XRD.                                                                                               
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 مقدمة: 
تتشكؿ  إذ M41Sتنتمي البنى الميزومسامية المنتظمة الالومينوسيميكاتية الى عائمة البنى الزيوليتية مف النوع 

و تحوي عمى ارتباطات مختمفة لتشكيؿ , hexagonalسداسية  يةبن المسامات داخؿ البنية مف وحدات أساسية ذات
, [1,2]ات ضمف البنى الزيوليتية عالية الانتظاـوتصنؼ ىذه المركب  MCM-48و MCM-41بنى مختمفة مثؿ 

الكيميائي  في مجالات الحفز للاستخداـو ىذا ما يؤىميا  ,°100A-15بمسامات ذات أقطار متغيرة   تتمتع ىذه البنية
تستطيع فصميا الزيوليتات و ليا قدرة جيدة عمى تكسير الييدروكربونات و  شكؿ جيد وفصؿ الجزيئات الكبيرة التي لاب

أكثر  إلىحيث تصؿ قيمة السطح النوعي ليا  ,متزاز وتكنولوجية النانووتستخدـ في عممية الاتحويميا الى الغازوليف .
m 1000مف 

2
/g.[2] 

مينوسيميكاتية الميزومسامية وكاف و تطوراً كبيراً في مجاؿ تحضير المركبات الأل الأخيرةلقد شيدت السنوات 
 لدور البارز في تحضير المركبات الميزومسامية و دعيت عندئذ ا Mobil Oil Corpلمباحثيف في شركة 

وكاف ىذا الاكتشاؼ حافزاً لمكثير مف الباحثيف في العالـ لتركيز أبحاثيـ حوؿ ىذا النوع مف المركبات لما  ,M41S بػ 
 [2,3]لذلؾ مف أىمية بالغة في مجاؿ استخداـ ىذه المركبات .

و تحوي عمى  ىيدروكربونية طويمةستخداـ مركبات عضوية ذات سلاسؿ تتشكؿ المسامات داخؿ البنية نتيجة ا
وىي التي  , (SDA )مجموعات وظيفية خاصة المركبات الفعالة سطحياً إذ تمعب ىذه المواد دور العامؿ الموجو لمبنية 

المادة الفعالة  بإضافةيتـ اصطناع ىذه البنى  .تسيـ في تشكيؿ البنية المسامية عالية الانتظاـ لممركبات الميزومسامية 
CnH2n+1(CH3)3Nأملاح الأمونيوـ الرباعية الكاتيونية ك سطحياً 

+
X¯  سيميكات )  ومصادر مختمفة لمسيميكا

 في شروط المعالجة الييدروحرارية أو في درجة حرارة الغرفة ومصدر الألمنيوـ ورتو السيميكات(أالصوديوـ , تترا ايتيؿ 
   MCM-41 آلية تشكؿ البنية (1)مف أجؿ طرد العامؿ الموجو لمبنية ويبيف الشكؿ  ومف ثـ معالجة الناتج حرارياً 

تشكؿ  إلىأثناء تحضير المركبات الميزومسامية عمميات معقدة تؤدي  في .تحدث في الجممة المتشكمة [4,5,6]
فائحية مؤلفة مف خيوط البنية السداسية و بنى مكعبية و بنية صنيا تشكؿ الميسيلات الاسطوانية و ترتيبات مختمفة م

و ىذا بدوره يؤدي إلى تشكؿ بنى نيائية عالية الانتظاـ تحوي مسامات  ,أنبوبية مرتبة فوؽ بعضيا بأشكاؿ منتظمة
أىـ فرد في عائمة المركبات  MCM-41.تعتبر البنية  اً عمى شكؿ اسطوانات مفتوحة مرتبة فوؽ بعضيا بعض انتقالية

مؤلفة مف قنوات ذات أبعاد متساوية مرتبة بشكؿ منتظـ لتشكيؿ بنية فراغية سداسية . الألومينوسيميكات الميزومسامية 
حامؿ لمحفاز , حيث يمكف تحميؿ بعض الحفازات داخؿ بنية المركبات  أويمكف ليذه البنية أف تستخدـ كحفاز 

 .[7,8]ف جية ثانيةم و ذلؾ لزيادة القدرة الحفزية مف جية وزيادة انتقائية التفاعؿ الحفزي ,الميزومسامية
مف أشير المركبات الميزومسامية حيث يتكوف مف السيميكا بشكؿ أساسي و تكوف جدراف MCM-41  يعد  

الصغيرة جداً  الزوايافي مجاؿ  X.R.Dالمسامات المتشكمة غير بمورية فيي تعطي انعكاسات في طيؼ الأشعة السينية 
 ميزومسامية فقط وتكوف ىذه المسامات مرتبة مف بنى سداسية., يممؾ ىذا المركب بنية منتظمة تحوي عمى مسامات 

لذلؾ تكوف كثافة  nm 1.5-1طة جدراف رقيقة مف السيميكا سماكتيا احيث تكوف المسامات مفصولة عف بعضيا بوس
 [9,10]صغيرة .ىذا النوع مف المركبات 
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 MCM-41 يبين مراحل تشكل مركب  (1)الشكل 

 
    :أىمية البحث وأىدافو 

ذات أىمية بالغة في مجالات صناعية  مسامية ميزو بنى تأتي أىمية البحث في أنو يتناوؿ عممية اصطناع    
  متزازوالا مختمفة مف حيث كونيا حفازات أو حاممة لمحفازات كما يمكف استخداميا في عمميات الفصؿ والتنقية

البنى لعربي السوري في مجاؿ اصطناع ىذا البحث مف الأبحاث الأولى في القطر ا د  ذلؾ يع إلى بالإضافة
 تحضير تعييف شروط إلىوما لذلؾ مف أىمية كبيرة في دفع عممية التنمية في سورية . ييدؼ ىذا البحث  الميزومسامية

 الناتجة . يةمف السيميكيا والألومينا وتوصيؼ البن مكونة بنية ميزومسامية 
 

 ق البحث ومواده:ائطر  
 .   تحضير العينات - 1
مف الماء  ml 20 إلى( مركب سيتيؿ ثلاثي ميتيؿ أمونيوـ بروميدمف العامؿ الموجو لمبنية ) 0.72g  إضافة تـ

مف محموؿ   3.5ml مف الكحوؿ الايتيمي النقي و 10mlثـ أضفنا ml 100  المقطر مع التحريؾ في بيشر سعة 
 . 15minوحرؾ المزيج لمدة  %25الامونيا 

مف الماء المقطر مع التحريؾ لمدة  15mlفي   0.094gموؿ نترات الألمنيوـ مح المحموؿ السابؽ إلى نضيؼ
15min 0.53محموؿ سيميكات الصوديوـ  المزيج السابؽ إلى , ثـ نضيؼg  10فيml   مف الماء المقطر مع التحريؾ

 ليالتركيب المو حيث يكوف فنحصؿ عمى ىلاـ   pH = 10لمدة نصؼ ساعة ثـ نضيؼ حمض الكبريت المركز حتى
 :ييأتكما  لممزيج الابتدائي الناتج

 0.0025Na2O ;  0.0025 SiO2 ; 0.000125 Al2O3 ; 0.002 CTMABr  ;  2.647 H2O            

و ذلؾ بزيادة  ,SiO2/Al2O3=   80, 40 , 20تـ تحضير النسب  SiO2/Al2O3 20 = في ىذا المزيج تكوف النسبةو 
مف أجؿ التخمص  يرشح و يغسؿ ثـ ساعة 24لمدة  يترؾ الى قسميف الأوؿدائي المزيج الابت تقسيــ ت ,كمية السيميكات

 مف مصنوع ساعات و القسـ الثاني يوضع في مفاعؿ 4لمدة   C  ْ120 ويجفؼ عند الدرج مف أيونات الكبريتات ,
 , ثـ C  ْ100  عند الدرجة ساعة 24و يعالج ىيدروحرارياً لمدة  ,ويحوي كاس مف التفموف المعزوؿ بشكؿ كامؿالكروـ 

الناتج عند  يكمستـ  .ساعات 4لمدة  C  ْ120 و يغسؿ بالماء المقطر و يجفؼ عند الدرجة الناتج يرشح يبرد المفاعؿ
 لمدة أربع ساعات لطرد العامؿ الموجو لمبنية .  C  ْ500الدرجة

ات العين أعطيت,  SiO2/Al2O3= 80 وذلؾ عند النسبة ,عامؿ موجو لمبنية دوفمف تـ تحضير عينات 
نترات ل Nسيميكات الصوديوـ ول Sترمز  SNC(20)-100-24فمثلًا الرمز    رموزاً تدؿ عمى البنية الناتجة المحضرة 
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لزمف المعالجة  24 لدرجة المعالجة الييدروحرارية و 100و SiO2/Al2O3 لمنسبة20 لمسيتيؿ و  Cو الألمنيوـ
 .الييدروحرارية مقدرة بالساعات

 .  بنية النسيجيةتحديد بعض عوامل ال  2-
نصؼ قطر  حجـ المساـ الكمي, أجرينا تحديد بعض عوامؿ البنية النسيجية ) المساحة السطحية النوعية ,

 ـباستخدا  77Kعند الدرجة  N2( مف خلاؿ تحميؿ بيانات امتزاز  و توزع حجـ المساـ المساـ الوسطي المساـ الدقيقة
, وذلؾ بعد تفريغ العينات باستخداـ مفرغة ممحقة بالجياز Gimini III 2375امتزاز حجمي آلي مبرمج مف نوع  جياز

200عند الدرجة
 º
C    والضغطtorr 10

 . ساعة 24لمدة   4-
 التحميل العنصري . 3-

 Laizer . mass spectroscopyتـ تحديد التركيب الكيميائي لمعينات الناتجة باستخداـ تقنية اللايزر   
لتحميؿ المواد الصمبة . وذلؾ بتسميط شعاع ليزري عالي الطاقة و ضيؽ الحزمة  Emal.2باستخداـ جياز مف نوع 

يونات لأيونات يخضع لفرؽ جيد يؤدي الى فصؿ الأوكسيد الايتيريوـ , حيث تتشكؿ بلازما و يتولد تيار مف اأمصدره 
 نات .يو لأحسب طاقة كؿ منيا , يتـ تحديد كمية العنصر باستخداـ كاشؼ يعتمد عمى فرؽ طاقة ا

  TG – DTAالتفاضمي  -الوزني  التحميل الحراري – 4
حيث وضعت  ,mg 50-40أجرينا قياسات التحميؿ الحراري التفاضمي باستخداـ كميات صغيرة مف العينات   

   Labsys  التفاضمي مف نوعموجودة عمى  حامؿ داخؿ فرف جياز التحميؿ الحراري  فالكمية في بوتقة مف البلاتي
1000-25نع , يتـ تسخيف العينة وفؽ برنامج حراري في المجاؿ فرنسي الص

 º
C  بسرعة تسخيف 

 20
 º
C /min   . وبتدفؽ غاز الأرغوف 

استخدمنا العينات الناتجة عمى شكؿ بودرة ناعمة متجانسة مف أجؿ الحصوؿ عمى   :   XRDقياسات   – 5 
مزود بمصعد مف     STOE Pwder Diffraction Systemطيوؼ الأشعة السينية باستخداـ جياز مف نوع 

1.5401Aالنحاس طوؿ موجتو 
 و مرشح مف النيكؿ . ◦

   FTIRقياسات الأشعة تحت الحمراء   –6 

                     لمعينات باستخداـ جياز مف نوع  FTIRأنجزت طيوؼ الأشعة تحت الحمراء    
JASCO FTIR – 400 PLUS  نة مع كمية كبيرة مف بروميد  البوتاسيوـ بنسبة مط كمية صغيرة مف العيخو ذلؾ ب

ضاغطة  أداةالتجانس وأخذنا جزءاً مف ىذا المزيج وتـ ضغطو باستخداـ  حتى( في جفنة مف العقيؽ 1/100)  ىحوال
 يوضع في حجرة الجياز .  شفاؼ رقيؽ  فمـمرفقة مع الجياز لمحصوؿ عمى 

  (MB )امتزاز أزرق الميتمين  7- 

وقيست 8mg/l-025.  حضرت عدة محاليؿ مائية لأزرؽ الميتميف مختمفة التراكيز القياسي : تحديد المنحني
بدلالة التركيز فحصمنا عمى خط مستقيـ  )الأعظميةمتصاصية لالالموافؽ ( nm 885امتصاصيتيا عند طوؿ الموجة
 عد عممية الامتزاز . حيث استخدـ لاحقاً لتحديد تراكيز المحاليؿ ب,   (2)يمثؿ المنحني القياسي بالشكؿ 
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y = 0.2033x + 0.9907
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 . : يبين المنحني القياسي لأزرق الميتيمين(2)الشكل 

 
 النتائج والمناقشة:

 سيغ تصنيؼوفؽ  IVو IIيفىي مف النوع المحضرة لعيناتؿ( أف منحنيات الامتزاز 3يبيف الشكؿ ) 
أف النسبة  C  ْ 25جة الحرارة نلاحظ أنو مف أجؿ العينات المحضرة عند در . , وتحوي عمى أنشوطة تخمفية [11]ورفاقو

SiO2 /Al2O3   تؤثر عمى منحنيات الامتزاز حيث نلاحظ في العينةSNC(20)25-24  أنو عند الضغوط المرتفعة
2.:  < P/P0لمعينة  ايحدث ازدياد في قيمة الامتزاز وتكوف الأنشوطة التخمفية طويمة وضيقة, أـSNC(40)-25-24 

عند الضغوط المرتفعة أقؿ مف العينة الأولى ويزداد عرض الأنشوطة التخمفية, أما في  فيكوف الازدياد في قيمة الامتزاز
لعينات المعالجة إلى افتكوف الإنشوطة التخمفية أكثر وضوحاً وأكثر عرضاً. أما بالنسبة  SNC (80) 25 - 24العينة 

وذلؾ  ,حيث تزداد عرضاً  ,التخمفية ساعة فنلاحظ تغير في شكؿ الأنشوطة 46ولمدة  ˚100Cىيدروحرارياً عند الدرجة 
, لكف الشيء المميز لجميع المنحنيات ىو وجود الازدياد في قيمة الامتزاز الذي يبدو  SiO2 /Al2O3بازدياد النسبة 

2.015.0وذلؾ عند قيمة  ,ؼ عمى منحنيات الامتزاز لجميع العيناتتعمى شكؿ ؾ 
oP

P  وتبيف المراجع أف ىذا

 MCM-41الميزومساـ الإسطواني والمميز لمبنية الميزو مسامية مف النوع  مميزاً لمتكاثؼ الشعري فيؼ يكوف تالؾ
[12]. 

 ورفاقو وفؽ تصنيؼ سينغ IVو  IIفيي مف النوعيف  دوف عامؿ موجومف المحضرة أما منحنيات الامتزاز  
ب الضغط الإشباعي بشكؿ واضح ما يعني وتحوي عمى أنشوطة تخمفية طويمة وضيقة وتتميز بازدياد قيمة الامتزاز قر 

وىي مختمفة مف حيث ,  SN (80) 100 - 24و  SN (80) 25 - 24   مساىمة السطح الخارجي في عممية الامتزاز
 العينات المحضرة باستخداـ السيتيؿ .الشكؿ عف منحنيات 

  تحديد عوامل البنية النسيجية: 1-
تحديد سعة تسمح بالخطية التي  BETعلاقة  باستخداـنات المحضرة تحميؿ بيانات امتزاز النتروجيف لمعي نجزأ  

تعطى و  عد ةتعتمد ىذه العلاقة عمى تغطية السطح بطبقات  ,ومف ثـ المساحة السطحية النوعية  ,الطبقة الأحادية
 :الآتيبالشكؿ 
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رسـ   , عندمتبادلة بيف الماز و الممتزويعبر عف التأثيرات الBET [13]ثابت علاقة   Cحيث تمثؿ 

)1( XV

X


Xبتابعية الضغط النسبي   

P

P

o

  مف نحصؿ عمى خطوط مستقيمة , و  0.30-0.03       في المجاؿ
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 الخطية .                           BETنموذجاً لرسومات 
 بالمساحة السطحية النوعية بالعلاقة التالية : Vm ترتبط سعة الطبقة الأحادية

(2)                    
22414

10...
)/(

20
2




LAV

gmS mm
BET 

الحجـ المولي لأي غاز في الشرطيف  22414وسطح مقطع الجزيئة الممتزة Am عدد أفوكادرو و Lحيث تمثؿ 

ومف أجؿ النتروجيف الممتز تكوف cc/molبواحدة  (STP)النظامييف 
o

m AA 227.16إلى (2) و تؤوؿ العلاقة 
 الشكؿ

(3)                        SBET(m
2
/g) = 4.37 .Vm 

Vp (ml/g) = 15.47. 10 مف العلاقة حدد حجـ المساـ الكمي
-4

 . V0.95 (ccSTP/g) ,  وذلؾ بتحويؿ الحجـ
15.47.10بعد ضربو بالثابت سائؿ  إلى X=0.95عند الضغط النسبي الممتز 

عمى اعتبار أف كثافة النتروجيف عند  4-
عمى اعتبار أف المساـ اسطوانة  نصؼ قطر المساـ الوسطي. و يحسب  0.808g/ml  [14]تساوي  77Kالدرجة 

 ة :مف العلاق مفتوحة الطرفيف

(4)                        410).
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()(
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 [15]الخطية  (DR)رادوشكيفينش   -فقد تـ تحديده باستخداـ علاقة دوبينيف  V0أما حجـ المساـ الدقيقة 
LogV=LogV0-DLog    (5)التالية.

2
p/po  حيثD و ذلؾ مف خلاؿ رسـ   ثابت دوبينيفLogV  بتابعية

Log
2
p/po ط مستقيـ و مف تقاطعو يمكف تحديد حيث ينتج خLogV0  وميمو -D.  نموذجاً  (5)ويبيف الشكؿ

 لبعض العينات المحضرة . DRلرسومات 
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 عمى العينات المحضرة77K: يبين منحنيات امتزاز النتروجين عند الدرجة (3)الشكل 
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 رياً خواص البنية النسيجية لجميع العينات المحضرة عند الدرجة العادية و المعالجة ىيدروحرا  (1)الجدول 
CBET Vo/Vp% V0,ml/g Vm,Cm

3
/g  (A

0 )r VP, ml/g SBET,m2/g العينة 

45 46.3 0.325 222.2 14.45 0.702 971 SNC(20)-25-24 
41 37.7 0.186 121.95 18.57 0.495 533 SNC(20)-100-24 

40 51.3 0.331 250 11.82 0.646 1092 SNC(40)-25-24 

35 42.9 0.206 142.85 15.41 0.481 624 SNC(40)-100-24 

38 49.5 0.368 263.15 12.95 0.745 1150 SNC(80)-25-24 

56 48.8 0.274 178.57 14.45 0.564 780 SNC(80)-100-24 
279 44.6 0.07 35.85 20.17 0.158 156.6 SN (80)-25-24 

160.3 28.7 0.040 20.79 31.2 0.142 90.8 SN (80)-100-24 

 
بزيادة النسبة    C  ْ 25السطحية النوعية لمعينات المحضرة عند الدرجة  المساحة دياداز (1)نلاحظ مف الجدوؿ 

SiO2 /Al2O3  ,1150عظمى  ةوتبمغ قيم m
2
/g

كما تزداد المساحة . SiO2 /Al2O3=80عندما تكوف النسبة   
 دة النسبةبزيا C  ْ100 السطحية النوعية لمعينات المحضرة في شروط المعالجة الييدروحرارية عند الدرجة 

 SiO2 /Al2O3  تبمغ قيمة أعظمية عندماو  SiO2 /Al2O3 = 80 1(مف الجدوؿ  1العمود ىو واضح في  كما(  

مف المساحة السطحية لمعينات  تكوف المساحة السطحية النوعية لمعينات المحضرة عند درجة حرارة الغرفة أكبر
وعمى ما يبدو أف المعالجة الييدروحرارية تؤدي إلى .C  ْ100 المحضرة في شروط المعالجة الييدروحرارية عند الدرجة

ولا تنتقؿ ىذه المكونات بشكؿ كامؿ  ,(ضغط بخار الماء العالي, وسط قموي عالي)انحلاؿ المكونات في ىذه الشروط 
طور إلى الطور الصمب الناتج ويبقى جزء كبير منيا في الطور السائؿ وخاصة السيميكات التي تبقى بكمية كبيرة في ال

 ف النسبةإالسائؿ, وىذا ما تبينو نتائج التحميؿ العنصري حيث 
 SiO2 /Al2O3  الابتدائي المزيجفي الطور الصمب أقؿ بشكؿ واضح مف النسبة المستخدمة في. 

 %46.3حيث تبمغ .DRنلاحظ أف جميع العينات تحوي عمى نسبة مف المسامية الدقيقة المحسوبة وفؽ علاقة 
                   في العينة  SNC(40)25 – 24  49.5% في العينة  3115 %و SNC(20) 25 – 24  لمعينة

SNC(80) 25 – 24لمعينة  5313  %إلىلتصؿ ,  لجة الييدروحراريةابالمع تناقص نسبة المسامية الدقيقةت و
SNC(20) 100 – 24 لمعينة% 9.14  و SNC(40) 100 – 24 المسامية  ,  بينما لا يلاحظ تغير يذكر في نسبة

كما ىو لمعينة المحضرة في درجة حرارة الغرفة أو بالمعالجة الييدروحرارية  .SiO2 /Al2O3 = 80الدقيقة عندما تكوف 
 (.1)في الجدوؿ  6العمود  واضح في

لعينات المحضرة في إلى افيكوف التغير غير منتظـ بالنسبة   rpنصؼ قطر المساـ المتوسط إلى أما بالنسبة 
 A   ْ14.45حيث يكوف (1)الجدوؿ  (3)في العمود  (1,3,5)كما ىو واضح في العينات  ,الغرفة درجة حرارة

 .  (5)لمعينة  A  ْ 12.95ويعود ليزداد الى   (3)لمعينةA  ْ 11.82 ثـ يتناقص ليصبح   (1)ةلمعين
, C  ْ 100 ةبينما يتناقص نصؼ قطر المساـ المتوسط لمعينات المحضرة بالمعالجة الييدروحرارية عند الدرج

  حيث يكوف (1)الجدوؿ  (3)في العمود  (,2,4,6)كما ىو واضح في العينات  SiO2 /Al2O3وذلؾ بازدياد النسبة 
A  ْ18.57 ويتناقص ليصبح  (2)لمعينةA  ْ15.41 ويستمر التناقص ليصبح (4)لمعينة  A  ْ 14.45ويتوافؽ  (6)لمعينة

 .         (1)مف الجدوؿ  (6)بيف العمود ذلؾ مع ازدياد المسامية الدقيقة ليذه العينات كما ي
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و ذلؾ لمعينة نفسيا المحضرة عند  ,واضحاً عمى نصؼ قطر المساـ الوسطي التحضيريكوف تأثير درجة حرارة 
نصؼ قطر المساـ الوسطي يزداد بشكؿ واضح عند الانتقاؿ مف الدرجة   ف  أحيث نلاحظ  C  ْ100و C  ْ 25الدرجتيف  

C  ْ25 الى الدرجة C  ْ100 يتوافؽ و  (1)الجدوؿ  (3)في العمود  (5,6),  (3,4),  (1,2)كما ىو واضح في العينات
   .نفسومف الجدوؿ  (6)ذلؾ مع تناقص المسامية الدقيقة كما يبدو مف العمود 

مع أنصاؼ أقطار البنية المسامية    A   ْ~12-18وبشكؿ عاـ تتطابؽ أنصاؼ أقطار العينات المحضرة 
MCM-41 اؿ وىي في المج A   ْ~13-17  المحضرة مف قبؿAguado  [6]ورفاقو .  

m 156لعينات المحضرة بدوف استخداـ عامؿ موجو فتتمتع بسطح نوعي منخفض إلى اأما بالنسبة 
2
/g       لمعينة

   SN (80)-25-24 وm
2
/g 90.8 لمعينة SN (80)-100-24يـ لمعامؿ الموجو لمبنية في م, وىذا ما يظير الدور ال

 البنية الميزومسامية .تشكيؿ 
               

 : توزع حجم المسام
وجود قمة  حيث يلاحظ باستخداـ السيتيؿ المحضرةعينات ؿمنحنيات توزع حجوـ المسامات ؿ (6) يبيف الشكؿ 

وتصبح  SiO2 /Al2O3وتزداد شدة ىذه القمة بازدياد النسبة  A   ْ40 ىحواؿ نصؼ قطر أساسية لجميع العينات عند
الأمر الذي يدؿ عمى التوزع المنتظـ لممسامات الانتقالية  حادةو وتكوف ضيقة  SiO2 /Al2O3 = 80  وحاً عندأكثر وض

ولا  SiO2 /Al2O3 = 20, 40 النسبةوذلؾ عند ,  A  ْ130عند نصؼ القطر عريضة . تظير قمة  في البنية الناتجة 
تغير درجة الحرارة لا يؤثر عمى  سابؽ أيضاً أفيلاحظ مف الشكؿ ال SiO2 /Al2O3 = 80لعينة  إلى اتظير بالنسبة 

تتطابؽ منحنيات توزع حجوـ المسامات ليذه العينات مع توزع حجوـ المسامات لمبنية  .توزع حجوـ المسامات
 عند المحضرة وخاصة لمعينة ,مسامات منتظماً اؿبشكؿ عاـ يكوف توزع حجوـ  .MCM – 41 [5]مسامية والميز

 لاو ز بقمتيف عريضتيف تتمي   عامؿ موجو لمبنيةدوف استخداـ مف . أما العينات المحضرة  SiO2 /Al2O3 = 80  النسبة
لذلؾ تركزت الدراسة اللاحقة عمى العينات المحضرة باستخداـ مركب السيتيؿ  ,يوجد توزع منتظـ لحجوـ المسامات

 كعامؿ موجو لمبنية.
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 المحضرة عند الدرجة العادية و المعالجة ىيدروحرارياً .ام لمعينات يبين توزع حجم المس (6)الشكل 
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 :التحميل الكيميائي2-
 .المحضرة التحميل الكيميائي لمعينات (2)الجدول 

SiO2 /Al2O3 

 في اليلاـ النسبة المولية

SiO2 /Al2O3 

 النسبة الموليةفي الناتج

Other 

mass% 

Na2O 

mass % 

Al2O3 

mass % 

SiO2 

mass % 

 العينة

20 14.61 0.88 6.07 9.72 83.33 SNC(20)-25-24 

40 32.23 1.04 3.14 4.80 91.02 SNC(40)-25-24 

80 61.85 1.11 1.69 2.60 94.60 SNC(80)-25-24 

20 18.12 1.02 5.79 7.99 85.20 SNC(20)-100-24 

40 35.39 1.04 3.18 4.39 91.39 SNC(40)-100-24 

80 61.49 1.09 1.88 2.61 94.42 SNC(80)-100-24 

 
, وأف النسبة في بشكؿ أساسي Al2O3و SiO2 و Na2O أف البنى الناتجة مؤلفة مف (2)نلاحظ مف الجدوؿ 

تسيـ  في اليلاـ لاوىذا يدؿ عمى أف المكونات الابتدائية  ,)اليلاـ(تتناقص عما ىي عميو في المزيج الابتدائي الناتج 
 لناتجة .بشكؿ كامؿ في تشكيؿ البنية ا

 

 :التحميل الحراري التفاضمي – 3
وفي شروط المعالجة  ,لمعينات المحضرة في درجة حرارة الغرفة TG- DTAمنحنيات  [7]الشكؿ بيفي

وجميعيا ماصة - C  ْ500  50  وجود سبعة آثار حرارية في المجاؿ الحراري  C  ْ100الييدروحرارية عند الدرجة  
الممتز فيزيائياً وتبمغ  خروج الماءويعزى إلى  -C  ْ125 25   الأوؿ في المجاؿ وىي متشابية يكوف الأثر, لمحرارة 

 -C  ْ180 125-  , C  ْ250 180  أما الآثار الحرارية الخمسة التالية 3% ىفي ىذا المجاؿ حوال ألوزنينسبة الفاقد 
 ,C  ْ325 250-  ,C  ْ375 325-    C  ْ375-450 ويعزى ,  2.%  ىفيكوف الفاقد الوزني نتيجة ىذه الآثار حوال

الأولى ىي تفكؾ العامؿ الموجو لمبنية العضوي الموجود داخؿ المسامات نتيجة احتراقو وانطلاقو : ذلؾ إلى ظاىرتيف 
والأثر .[16] داخؿ المساماتوالظاىرة الثانية ىي انطلاؽ الماء المتكاثؼ  .مف داخؿ المسامات عمى شكؿ غازات 

وتكوف نسبة الفاقد   [2]تكاثؼ مجموعات السيلانوؿ السطحية عمميات إلى ويعزى  -C  ْ520 450 السابع في المجاؿ
ولا يتجاوز , C  ْ 520وبعد الدرجة  94%  ىيشكؿ الفاقد الوزني للآثار السابقة حوال 3%  ىليذا الأثر حوال ألوزني

 50%  ىد الكمي حوالنتيجة فقداف المجموعات الييدروكسيمية السطحية ليصبح الفاق 5 - 3% الفاقد الوزني خلاؿ ذلؾ 
ولكنيا  ,بالمعالجة الييدروحراريةنو ينخفض في العينات المحضرة إتختمؼ ىذه العينات في نسبة الفاقد الوزني حيث  ~

 . 45%    تبقى في المجاؿ
 لمعينات المحضرة بدرجة حرارة الغرفة أو المحضرة بالمعالجة الييدروحرارية عند الدرجة DTAظير منحنيات ت

C  ْ 100 يصؿ حتى الدرجة تتمتع بثبات حراري كبير العينات ف ىذهأ C  ْ900  , ف الفاقد الوزني الحراري يزداد وأ
  .بالمعالجة الييدروحرارية ويتناقص SiO2/Al2O3بازدياد النسبة 
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 المحضرة لمعينات TG- DTAيبين منحنيات ( : 7)الشكل 
 
 FTIR الأشعة تحت الحمراءقياسات  - 4

قمـ الامتصاص في  ف  إحيث يمة لتوصيؼ بنية المواد الصمبة المسامية ممف الطرائؽ ال  FTIRطريقة  د  تع
cm 1500 – 400في المجاؿ   FTIRطيؼ 

-1
  .ة عف بنية المادة المدروسةتعطي معمومات دقيق  

وجود القمة التي  لمعينات المدروسة حيث نلاحظ FTIRالتشابو الواضح في طيوؼ  (8)نلاحظ مف الشكؿ 
Cm 470 -455  في المجاؿ TO4تعبر عف اىتزاز رباعيات الوجوه 

وىي دليؿ عمى وجود وحدات البناء الثانوية  ,1-
Cm 800 - 785في المجاؿ  والقمة الثانية .[7]في العينات الناتجة 

-1
   T- O-T ةوتعزى لوجود الاىتزازات التناظري  

    (Si – O – Al , Si – O – Si   ) 985 – 965وتوجد قمة ثالثة في المجاؿ Cm
-1

التي تعبر عف اىتزاز    
 1070ير في المجاؿ أما القمة العريضة التي تظ البنية المسامية المنتظمة, ميزت التيمجموعات السيلانوؿ الامتطاطية 



 راىب, رومية, خضر                                  ميزومسامية منتظمة  -بنية زيوليتية الومينوسيميكاتية ميكرو وتوصيؼ تحضير
 

358 

– 1095 Cm
-1

Cm  بالإضافة إلى القمة التي تظير عمى شكؿ كتؼ في المجاؿ  
فتعبراف عف   1233 - 1225 1-

أنو بازدياد نسبة الألمنيوـ في العينات يحصؿ انزياح في  كذلؾ نلاحظ  T-O – Tالاىتزازات اللا تناظرية للارتباطات 
801Cm -785ة السداسية في المجاؿموضع القمتيف المعبرتيف عف وجود البني

-1
, 450 – 480Cm

ويحصؿ ذلؾ عمى  , 1-
Siالموجودة في بنية جدراف المسامات حيث   T- Oالرابطة دورويعزى ذلؾ ل Alبػ   Siما يبدو نتيجة استبداؿ

+
ذات   

ALتستبدؿ بػ   A˚ 0.26نصؼ قطر 
 .A  ْ 0.39 [17,18] ذات نصؼ قطر +3

 

 

 
100لمعينات المحضرة   FTIRيوف يبين ط( : 8)الشكل 

o
C – 25

o
C 
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  X.R.Dـ  قياسات الأشعة السنية 5 

المستخدمة لتحديد مف أىـ الطرائؽ  د  ة  الناتجة وتعنيلتحديد الب XRDراج الأشعة السينية انعتستخدـ طيوؼ 
  الناتجة .البمورية  والأطوارنوع البنية 

 5Ə2-2=ز بوجود قمـ عند زوايا الانعراج الصغيرة لمعينات المدروسة وتتمي XRD طيوؼ (9)يبيف الشكؿ
وىي تدؿ عمى .المستويات البمورية وىي تمثؿ انعكاس ,   2Ə2=ذات شدة كبيرة  إحداىاونلاحظ وجود ثلاث قمـ 

فتعبراف  200و 110أما القمتاف الصغيرتاف المعبرتاف عف المستويات البمورية  MCM-41وجود البنية عالية الانتظاـ 
وبما إف شدتاىما صغيرة مقارنة مع القمة الأولى فاف عدـ الانتظاـ في البنية يكوف قميؿ .   ,انتظاـ البنيةعف عدـ 

[19] 
 مسامية المنتظمة المؤلفة مف رباعيات الوجوهالميزو  عمى وجود البنية hkoيدؿ وجود القمـ   

   SiO4, AlO4
مركب  الميسيلا المتشكمة نتيجة وجود التي تنتج عف التفاؼ الألومينوسيميكات الصفائحية حوؿ  ¯

بيف  وتتشكؿ.  [2,17]ذات البنية السداسية المنتظمة الأنابيبثـ تبدأ بعد ذلؾ عممية تشكؿ  لمبنية عامؿ موجوك السيتيؿ
يفسر وجود نسبة مف المسامات  وىذا ما , ىذه الأنابيب الاسطوانية فراغات صغيرة أبعادىا مف مرتبة المسامات الدقيقة

أيضاً أنو بازدياد  نلاحظ. ميزومسامية   -فاف العينات المحضرة تحوي بنية ميكرو %49.5-37.7قيقة تتراوح بيف الد
كات في العينات يالتبمور يكوف أفضؿ بازدياد نسبة السيمأف تزداد شدة القمـ ويعزى ذلؾ إلى  SiO2 /Al2O3 النسبة

 . لعينات عندىا عمى شدة القمـ الناتجةحرارة التي تـ تحضير االبينما نلاحظ عدـ تأثير درجة 

 

 
 

 . لمعينات المدروسة XRDيبين طيوف  ( 9)الشكل 
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بنسب مختمفة مف  MCM-41مف خلاؿ النتائج التي توصمنا الييا نلاحظ تشكؿ البنية الميزومسامية مف النوع 
SiO2/Al2O3 وذلؾ عند مزج  ,نيوـ بروميدو ذلؾ باستخداـ مركب سيتيؿ ثلاثي ميتيؿ امو  ,في المزيج الابتدائي

 . ˚100Cالمكونات في درجة حرارة الغرفة و عند الدرجة 
  (MB )امتزاز أزرق الميتمين 6-

مؤشراً جيداً عمى قدرة ىذه المواد عمى تخميص  د  عمى الرغـ مف أف امتزاز أزرؽ الميتميف عمى بعض المواد يع
ىذه الدراسة ينحصر في كونو مساعداً في تحديد الخواص  ف استخدامو فيأ إلا, المحاليؿ المائية مف الممونات 

 . ؽ وظروؼ تحضيرىا ائوفي تتبع تغيرات البنية النسيجية ليذه المواد جراء اختلاؼ طر  ,الامتزازية
كما أنيا تحوي عمى مراكز حمضية وأساسية تستطيع   A  ْ6.2 ىحوال MBة يئيبمغ نصؼ قطر مقطع جز 

 .ختمفة عمى سطح المركبات الارتباط بالمراكز الفعالة الم

مف العينة  0.1gمف كؿ منيا وأضؼ إليو   50mlثـ أخذ  mg/l 500-10حضرت محاليؿ مختمفة التراكيز 
SNC ( 80) - 25-24  لآخر لمدة ثلاثة أياـ لبموغ التوازف بعد ذلؾ رشح  فثـ تركت العينات مع التحريؾ مف حي

مف المنحني القياسي وحسبت الكمية الممتزة في كؿ مرة مف  Cازني المحموؿ وقيست الامتصاصية وحدد التركيز التو 
 العلاقة : 

)6(.V
m

CCo
X


 

 ,     [ mg/ l ]= التركيز الابتدائي لممحموؿ  Co,       [mg / g ]= الكمية الممتزة  xحيث 

 C  التركيز التوازني في نياية الامتزاز= V  : [ mg / l ]  راً بالميتر= حجـ المحموؿ مقداm  كمية الزيوليت=(g)  
المقابؿ لأعمى كمية ممتزة ) السعة  Coيتـ تحديد التركيز الأولي  (2)الشكؿ  مف منحني الامتزاز السابؽ

 (6)مف العلاقة xمف بقية العينات , وتحسب  g 0.1مف ىذا التركيز ويضاؼ إليو   50mlالتبادلية ( يؤخذ في كؿ مرة 
 . 

وىو منحني يتبع الشكؿ  SNC (80) -25- 24ني الامتزاز لأزرؽ الميتميف عمى العينة منح( 10)يبيف الشكؿ 
 اللانغمويري حيث تتزايد الكمية الممتزة بازدياد التركيز التوازني لتبمغ في النياية ىضبة تبمغ عندىا

 X≈250 mg/g  مقابؿC=25mg/L   ًوىو ما يقابؿ بدوره تركيز أوليا   Co = 500 mg/l  خذ ىذا التركيز لقد ات
 . كما اعتبرت قمة اليضبة كسعة امتزاز حقيقية لممادة المدروسة , ولي في بقية العينات الأ

SNC(80)-25-24

0

50

100

150

200

250

0 5 10 15 20 25 30

C (mg/l)

x
 (

m
.m

q
/g

)

 
 SNC (80) -25- 24يبين منحني الامتزاز لأزرق الميتمين عمى العينة  : (10)الشكل 
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مف   50mlحيث أخذ في كؿ مرة , لمذكورة أعلاه حسبت السعة الامتزازية لمعينات المدروسة وفؽ الشروط ا
كما ىو وحسبت الكمية الممتزة في كؿ مرة , مف المادة المدروسة  g 0.1وأضيؼ إلييا   mg/ l 500المحموؿ بتركيز 

 ( 3)الجدوؿ  واضح في 
 : يبين السعة الامتزازية لمعينات المدروسة(3)الجدول

X 

(m.eq/g) 

X 

(mg/g) 

C 

(mg/l) 
rÅ SBET m

2
/g اسـ العينة 

سل
سم

ت
 

0.557 208.51 82.98 14.45 971 SNC(20)-25-24 1 
0.539 201.61 96.78 18.57 533 SNC(20)-100-24 2 

0.607 227.33 45.34 11.82 1092 SNC(40)-25-24 3 

0.591 221.06 57.88 15.41 624 SNC(40)-100-24 4 

0.640 239.35 22.64 12.95 1150 SNC(80)-25-24 5 

0.610 228.20 43.11 14.45 780 SNC(80)-100-24 6 

      

 ي : أتي ما (3)نلاحظ مف الجدوؿ 
          متزاز ازرؽ الميتميف وتقع في المجاؿ إلى اتكوف السعة الامتزازية لمعينات المحضرة كبيرة بالنسبة 

0.539-0.640 meq/g. 
ء لمعينات المحضرة في درجة حرارة الغرفة أو بالمعالجة سوا SiO2/Al2O3تزداد السعة الامتزازية بازدياد النسبة 

 الييدروحرارية .

المحضرة عند درجة حرارة الغرفة و المحضرة نفسيا معينة لبالرغـ مف التناقص الكبير في قيمة السطح النوعي 
واضح في  ىو ف التناقص في السعة الامتزازية يكوف صغيراً كماإف, C  ْ 100بالمعالجة الييدروحرارية عند الدرجة

فإف السعة الامتزازية تتعمؽ بشكؿ أساسي بالخواص الحمضية لمعينات المحضرة التي  .(5,6), (3,4), (1,2)العينات 
 .SiO2/Al2O3 تحددىا النسبة

 
 الاستنتاجات والتوصيات:

 كعامؿ  بروميد  باستخداـ السيتيؿ ثلاثي ميتيؿ أمونيوـ يةمسامية ألومينوسيميكاتميكرو  -تتشكؿ بنية ميزو
 كما تؤكد نتائج طيوؼ .C  ْ100سواءً في درجة حرارة الغرفة أو المعالجة الييدروحرارية عند الدرجة  موجو لمبنية

FTIR مسامية المنتظمة, ونتائج ميكرو  -وجود الحمقات المضاعفة والارتباطات رباعيات الوجوه المؤلفة لمبنى الميزو
مسامية مف النوع ميكرو  -تدؿ بشكؿ أساسي عمى تشكؿ بنية ميزوعمى وجود القمـ التي   XRDالأشعة السينية 

MCM-41    . 

  1150إلى بسطح نوعي كبير يصؿ  ىذه البنيةتتمتع m
2
/g  .  نصؼ قطر  يتراوح متوسطةمسامات و

 وذلؾ حسب شروط التحضير .A  ْ 11-18المساـ الوسطي

 حية النوعية ليذه العينات بازدياد النسبة طتزداد المساحة السSiO2/Al2O3  . 

 25 سواء في الدرجةعامؿ موجو ك استخداـ مركب السيتيؿ تتشكؿ البنية بدوف لاC
أو بالمعالجة  °

 C  ْ100عند الدرجة الييدروحرارية ً 
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 إلىيصؿ  تتمتع البنية الناتجة بثبات حراري عالي C  ْ900   ,نلاحظو مف نتائج التحميؿ  وذلؾ ما
 الحراري التفاضمي .

  زع حجوـ المسامات لمعينات المحضرة بازدياد النسبة يزداد الانتظاـ في تو SiO2/Al2O3. 

 . تتمتع العينات المحضرة بسعة امتزازية كبيرة بالنسبة لامتزاز أزرؽ الميتيميف 

   تزداد السعة الامتزازية لأزرؽ الميتيميف بازدياد النسبةSiO2/Al2O3  . 

  يا عمى مسامات انتقالية نوصي باستخداميا في احتوائ بسببنتيجة الثبات الحراري العالي ليذه البنى و
. وكذلؾ يمكف استخداميا في نزع الممونات مف المحاليؿ المائية ما التفاعلات الحفزية كحفازات أو كحاملات لمحفازات 

 لذلؾ مف أىمية كبيرة في المجاؿ الصناعي وحماية البيئة .
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