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محلول  -محلولانتقال خودبخودي  بر پايه( اكسيد IIسنتز آسان نانوساختارهاي سرب)

  3NHگاز 

 9الهام مرادي نيا، 9اجي ابراهيميحه ميظع، 1*،محمدرضا منصورنيا
 معدني گروه شيمي -شيميدانشکده  -كاشاندانشگاه  -نكاشا 1

 

 39/34/15تاريخ پذيرش:            49/39/15تاريخ تصحيح:              33/99/12تاريخ دريافت: 

 چکيده

ناشي از اتمسفر آبه و اوره در شرایط قليایي استات سه (II)های سربمادهپيش از استفاده باد اكسي (II)در این پژوهش، نانوساختارهای سرب

 .قرار گرفت بررسي مورد ساختارهای حاصلاندازه و شکل نانو روی ساختار،  تأثير اوره برچنين هم .شدند تهيه ºC07آمونياكي و در دو دمای محيط و 

، و (FT-IR)سنجي مادون قرمز تبدیل فوریه و طيف Xی پراش اشعه ی نانوساختارهای سنتزی از فنونضمناً در این تحقيق به منظور شناسایي كليه

 استفاده شد.  (SEM)ميکروسکوپ الکتروني روبشي  ها از تصاویرشناسي آنو ریخت برای بررسي اندازه

 اكسيد، اوره (II)نانوساختار، سرب: واژگان كليدي

 مقدمه-1

تا دمای  2PbOشود. با حرارت دادن متبلور می 2PbOو  PbO ،3O2Pb ،4O3Pbهای مختلفی از جمله اکسید سرب به شکل

°C505 7 [(7-7ی توان اکسیدهای مختلف سرب را به دست آورد )معادلهمی[. 

PbO2                   Pb12O19                   Pb12O17                   Pb3O4                  PbO                                    7ی معادله
293 °C 351 °C 375 °C 605 °C

 

PbO هادی گروه یک نیمهII-IV باشد. این ماده به دو شکل اصلیبا باندگپ وسیع می α  وβ شود که فاز یافت میα  در

. ندستهپایدار  GPa5/2در فشارهای بالای  βو فاز  GPa1/0در فشارهای کمتر از  αقابل تبدیل است. فاز  βبه فاز  C090°دمای 

 .]2[شود با ساختار ارتورومبیک منحرف شده در دمای اتاق تشکیل می γفاز  GPa5/2-1/0ی میانی در ناحیه

شود. این ترکیب دارای گاف انرژی با ساختار تتراگونال متبلور می وبه رنگ قرمز و پایدار در دمای پایین  α-PbOلیتارژ یا 

نشان داده شده  الف -7ن در شکل باشد که ساختار کریستالی آمی K000در دمای  eV95/7در دمای محیط و  eV22/7حدود 

 .]0[ است
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(. به دلیل دو برابر بودن ب -7باشد )شکل ارتورومبیک می زرد رنگ، پایدار در دمای بالا با ساختار β-PbOماسیکوت یا 

، تعداد باندهای انرژی در این ترکیب نیز دو برابر لیتارژ است، در نتیجه باند گپی در حدود α-PbOنسبت به  β-PbOسلول واحد 

eV51/2  دارد که این مقدار تاeV1/2  در دمایK000 2[ یابدافزایش می[. 

 
 β-PbO [2] )ب( و α-PbO [3] كریستالي هایساختار)الف(  -1شکل 

ا بدر مقایسه شناسی و ...(، رفتاری متفاوت های خود ) نسبت سطح به حجم، اندازه، ریختی برخی از ویژگینانو مواد به واسطه

سازی هیدروژن خیرهاز قبیل ذ های مختلفدر حوزه های فراوانیها کاربرددهند، که به واسطه آنساختار نشان میمواد درشت

اکسید مورد  (II)امروزه نانوساختارهای سرب. اندداشته [70-2و علوم پزشکی ][، بیوسنسورها 1-5های خورشیدی ][، سلول0]

های ، باتری]75[ های لیتیمی، باتری]75[ هاحسگرها در برد بسیار زیاد آنکه به دلیل کار [70-77] اندتوجه فراوانی قرار گرفته

های محافظ چنین این ترکیبات در تصویربرداری رزونانس مغناطیسی و لباساست. هم ]72[ و دارورسانی ]71[ سرب -اسید

های اکسید به عنوان کاتالیزگر در بسیاری از واکنش (II). از طرفی نانوساختارهای سرب]79[ گیرندمورد استفاده قرار می γی اشعه

نتایج بسیار خوبی به  ]27[ های آلی مثل آبی متیل از آبو نیز تخریب و زدایش رنگ ]20[ 7نور -شیمیایی مثل واکنش پال

توان اکسید به کار گرفته شده است که از آن جمله می (II)های گوناگونی برای تهیه نانوساختارهای سربدنبال داشته است. روش

 ]00[ ، اکسیداسیون مستقیم]29[ ژل –، سل]22-25[ ، هیدروترمال]25[ میکروامولسیون ،[20-22]سونوشیمی های به روش

 اشاره کرد. [00-07] و تجزیه حرارتی

 آبه و اوره در شرایط قلیایی استات سه (II)های سربمادهپیش از استفاده با اکسید (II)در این پژوهش نانوساختارهای سرب

 شدند. تهیه با روشی آسان و در دو دما خاص

 

 

 

 
7 Paal-Knorr reaction 
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 بخش تجربی-2

 هادستگاهمواد شيميايي و  -4-9

 بیشتری سازیخالص گونه هیچ انجام بالا خریداری و بدون خلوص با پژوهش این در مورد استفاده شیمیایی ی موادکلیه

 )O2N6CH( ، اورهCH)O2.3H2COO)3Pbآبه، استات سه (II)نمک سرب ،PbOی نانوساختارهای به منظور تهیه .مصرف شدند

 مورد استفاده قرار گرفتند. Merckهمگی ساخت شرکت  ،%25 آمونیاک محلول و

ساخت  X΄Pert PRO مدل Xهای پراش پرتو برای شناسایی و تعیین مورفولوژی نانوساختارهای تهیه شده، از دستگاه

 Magnaمدل (FT-IR) سنج زیر قرمز با تبدیل فوریه، طیفNiفیلتر شده با  Cu Kαبا استفاده از پرتونگاری  Philipsشرکت 

550 Nicolet و روش قرص KBr ، میکروسکوپ  الکترونی روبشی و(SEM)  مدلS1460  ساخت شرکتHitachi  ژاپن استفاده

 .دگردی

 روش تهيه -4-4

)در حضور و یا عدم حضور اورهO2.3H2COO)3Pb(CH  )مولار  07/0لیتر محلول میلی 25در یک روش کلی، بشر حاوی 

ای قرار داده شد. رسوب تشکیل شده سربستهدرون اتوکلاو در دقیقه  00به مدت به همراه بشر دیگری محتوی آمونیاک غلیظ 

سازی چندین  بار با آب مقطر و سپس اتانول شستشو داده شد. محصول به آوری و به منظور خالصبه کمک سانتریفیوژ جمع

 خشک شد. درون آون h2به مدت  C10°دست آمده در دمای 

 سنتز در دماي محيط -4-4-9

داخل محلول آمونیاک غلیظ لیتر میلی 20و نیز بشر حاوی برای انجام واکنش در دمای محیط، بشر محتوی مواد اولیه 

زن به کمک هممواد اولیه قرار گرفت. در طول مدت زمان انجام واکنش محتویات بشر لیتری میلی 250ی سربسته اتوکلاو

استفاده گردید. آن مولار  05/0و  002/0های بررسی اثر اوره از غلظتبرای ها آزمایش این حال چرخش بود. در مغناطیسی در

 . ندآمونیاک ثابت نگه داشته شد محلول های نمک استات وسایر پارامترها شامل غلظت

 C03°سنتز در دماي  -4-4-4

لیتر میلی 70نمک استات همراه با بشر محتوی مولار  07/0لیتر محلول میلی 25در این قسمت از تحقیق، بشر محتوی 

دقیقه در داخل  00لیتری قرار داده و سپس اتوکلاو مربوطه به مدت میلی 250 سربسته محلول آمونیاک غلیظ درون یک اتوکلاو

و انجام طراحی مولار اوره  05/0ز غلظت بر مبنای استفاده ادیگری  ی اثر اوره، آزمایشگذاشته شد. به منظور مطالعه C10°آون 

استات،  (II)ها غلظت نمک سربی نمونهدهد. در همهها را نشان میشرایط مختلف انجام این واکنش 7به طور کلی جدول  .دش

 انجام گرفته است. min00ها در مدت زمان مولار و واکنش 07/0
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 PbOی نانوساختارهای شرایط مختلف تهيه -1 جدول

 محصول (M)غلظت اوره  (C°)دماي واکنش 

R.T - 1P 

R.T 002/0 2P 

R.T 05/0 3P 

°C03 - 4P 

°C03 05/0 5P 

 

 هابررسي داده-3

های برای شناسایی محصولات از تکنیک .پردازیممیتهیه شده  PbOنانوساختارهای پیرامون در این قسمت به بحث و بررسی 

XRD ،FT-IR  وSEM .استفاده گردید 

محصول  IR-FTطیف  .مولار استفاده شد 05/0و  002/0های طبق روش ذکر شده، در دمای محیط از نمک اوره با غلظت

3P  1ظاهر شده در ارتعاشی  نوارطور که در شکل مشخص است، همانشود. مشاهده می 2در شکل-cm090  مربوط به پیوند-Pb

O  1است. نوار عریض در-cm0200 نشان داده شده  جذبی چنین پیک. همشودنسبت داده می آب مولکول به ارتعاشات کششی

 .]05[گردد مانده در محصول برمیگروه استات باقی O-Cبه ارتعاشات کششی  cm7001-1در 

 
 21Pمربوط به محصول  IR-FTطيف  -2 شکل

 

این شکل ب و های الف طور که در قسمتنشان داده شده است. همان 0محصولات به دست آمده در شکل  XRDالگوی 

است که با مرجع دارای شماره  PbO-β( 2Pو  1Pپایین آن محصول واکنش )به ترتیب  شود، در غیاب اوره و غلظتمشاهده می

 α=β=γ=90° ،a=5.4890 ،b=4.7550خوانی کامل دارد. این فاز دارای ساختار اورتورومبیک )هم JCPDS:76-1796کارت  
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، α=β=γ=90°که در ساختار تتراگونال ) P)3(شود تولید می O23PbO.Hزایش غلظت اوره، ( است. با افc=5.8910و 

a=b=8.0160  وc=9.3890گردد و الگوی ( متبلور میXRD  آن با شماره کارتJCPDS:22-1134  در تطابق کامل است

و با استفاده از  (2ی )معادله شرر -دبایی طبق معادله 3Pو  1P ،2Pی ی تقریبی ذرات برای این سه نمونه(. اندازهج-2)شکل

  شود.نانومتر تعیین می 01و  52، 09به ترتیب شدیدترین پیک، 

𝐷                                                                                                                           2ی معادله =
0.89 λ

𝛽 cos 𝜃
 

 باشد.میزاویه پراش  θآن و ( FWHM2پهنای پیک در نصف ارتفاع ) X ،βطول موج اشعه  λادله، در این مع

 

 M772/7)ب( ، P)1(بدون اوره  )الف(های مختلف اوره: سنتزی در دمای محيط و غلظت PbOنانوساختارهای  XRDالگوهای  -3شکل 

)2(P  و )ج(M70/7 )3(P 

 
Full width at half maximum 2 
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شود، در غیاب اوره دهد. همانطور که مشاهده میرا نشان می 3Pو  1Pهای مربوط به نمونه FESEMتصاویر  0 شکل

گردند. احتمالاً تشکیل کمپلکس سرب ها تبدیل میوجهیکه در حضور اوره به میکروهشتآید به دست می PbOهای نانوصفحه

 شود.ای میگوشههای اولیه کمک کرده و باعث ایجاد چنین ساختارهای ششیابی رشد هستهبا اوره به جهت

 

 
در  3Pد(  )ج وو  ،عدم حضور اورهدر  1P)الف و ب( : اكسيد سنتزی در دمای محيط  (II)نانوساختارهای سرب FESEMتصاویر  -4شکل 

 حضور اوره 

های مربوطه نیز انجام شد که در ادامه به بحث و بررسی نتایج حاصل از آزمایش C10°اکسید در دمای  (II)سنتز سرب

اکسید با  (II)دهد، که مطابق با شکل نانوساختارهای سربرا ارائه می 5Pو  4Pهای نمونه XRDالگوی  5شکل  پردازیم.می

 یتوان گفت که هر دو نمونه بلورینگی بالایی دارند. اندازهها میاند. با توجه به تیز بودن پیکخلوص نسبتاً بالایی تولید شده

های به ی پیک. با مقایسهتخمین زده شد 5P، nm52و  4Pشرر برای هر دو محصول  –ی دبایدلهتقریبی ذرات با استفاده از معا

 صفحات مربوط بههای پیکبا افزایش دما شود که مشاهده می، 0ارائه شده در شکل XRDو الگوهای  5دست آمده در شکل 

 اند.( رشد پیدا کرده000( و )002(، )007)
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 عدم حضور اوره )ب(حضور اوره و با )الف( : C07°سنتزی در  PbOنانوساختارهای  XRDالگوهای  -0شکل 

 که توان گفتداده شده است. با بررسی این تصاویر میشان ن 5شکل  در 5Pو  4Pهای مربوط به نمونه SEMFEتصاویر 

 .تری دارندشناسی یکنواختمحصولات در عدم حضور اوره ریخت

 :مطابق با معادلات زیر است PbOی نانوساختارهای مکانیسم پیشنهادی تهیه

+0𝑃𝑏2 معادله +  4𝑈𝑟𝑒𝑎 →  [𝑃𝑏(𝑈𝑟𝑒𝑎)4]2+                                                                              

0𝑁𝐻3معادله  +  𝐻2𝑂 →  𝑁𝐻4
+ + 𝑂𝐻−                                                                                                     

+ +2[𝑃𝑏(𝑈𝑟𝑒𝑎)4]                                   5معادله  4𝑂𝐻− → 𝑃𝑏𝑂 + 3𝑈𝑟𝑒𝑎 + 2𝑁𝐻3 + 𝐶𝑂3
2− +  𝐻2𝑂 

. ]50[ (0شود )معادله ( تشکیل میIIطی واکنش اوره به عنوان لیگاند با کاتیون سرب) Pb(Urea)]4[+2یون کمپلکس ابتدا 

خود به خودی گاز آمونیاک از محلول غلیظ آن به ظرف واکنش و انحلال مجدد آن، آنیون هیدروکسید تولید  تدریجی و انتقالبا 

   آید. به دست می 5مطابق معادله  PbOگردد و بالاخره، با هیرولیز قلیایی کمپلکس، نانوساختارهای می
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 P)5(در حضور اوره  )ج و د( و P)4(عدم حضور اوره )الف و ب( : PbOنانوساختارهای  SEMتصاویر   -6شکل 

 گیرینتیجه-4

، در حضور اوره و یا C10°با استفاده از روشی آسان و ارزان، در دمای محیط و  PbOدر این پژوهش نانوساختارهای 

سنتز موفق محصولات خالص با بلورینگی خوبی را در شرایط متفاوت نشان داد. با  XRDبدون حضور آن سنتز شدند. الگوهای 

 مورفولوژی بر رویباشد. در دمای محیط حضور اوره شناسی محصول وابسته به شرایط سنتز میریخت FESEMتوجه به تصاویر 

 دهند.و مورفولوژی یکنواختی را نشان می اندازه C10°در دمای  تهیه شده PbO نانوساختارهای همچنین محصول تأثیرگذار است.

 تقدير و تشكر-5

صمیمانه ( 2/050000ژوهانه به شماره )پهای مالی معاونت پژوهشی و فناوری دانشگاه کاشان نویسندگان مقاله از حمایت

 نمایند.تشکر می
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