
Keywords:

A B S T R A C T                     

Available in: http://jips.ippi.ac.ir

 Iran. J. Polym. Sci. Technol.
  (Persian),

Vol. 36, No. 3, 295-306
August-September 2023

ISSN: 1016-3255
Online ISSN: 2008-0883

DOI: 10.22063/JIPST.2023.3371.2235

rough particles, 

colloid suspension, 

friction contacts, 

rheology, 

shear thickening behaviour 

Hypothesis: Today, due to the widespread use of coarse particle suspensions 
in chemical industry, the tendency to study the rheological behaviour of 
suspensions has increased significantly. One of the most important research 

fields is the study on friction of particles between them and the shear thickening 
behavior of their suspensions. In high-filled suspensions, the viscosity and the 
thickness of shear are proportional to the thickness of the suspended particles. 
Methods: This research is based on the syntheses of smooth particles (styrene/acrylic 
acid copolymers) and rough particles (silica-coated styrene/acrylic acid copolymers), 
with a volume proportion of 20%, 34% and 49% in the ethanol/water solution. The 
initial critical shear rate of suspension thickening regions was obtained in different 
ratios of rough and smooth particles. In addition, experimental and semi-empiric 
models such as Herschel Barclay and Gopalakrishnan have been used to describe the 
relationship between suspension rheology and microstructure. 
Findings:  It was observed that with the increase in roughness of the composition 
of the same percentage of particles, a more severe shear thickening behavior occurs 
in smaller amounts of rough particles. It was also observed that hydro-clusters were 
formed in samples that contain the highest proportion of suspension composition and 
consist of 100% coarse particles with the lowest amount of Peclet.  An increase in the 
amount of rough particles leads the system to an increase in viscosity at lower shear 
rates. Furthermore, the adaptation of the Gopalakrishnan model to experimental data 
clearly shows that an increase in roughness leads to a reduction in the critical value 
of Pe at the beginning of the shear thickening zone and a stronger shear thickness 
behavior in the system.
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فرضیه : امروزه با به کارگيری گسترده تعليقه هاي ذرات زبر در صنعت شيميایي تمایل به مطالعه 
زمينه های  مهم ترین   از  یکی   است.  داشته  چشمگيري  افزایش  تعليقه ها  رئولوژي  رفتار  درباره 
مطالعاتی درباره تعليقه ذرات زبر، ارتباط گران شوندگی  برشی  با  اصطکاك بين ذره ای  ذرات است . 
بر این اساس در تعليقه های غليظ، مقدار افزایش گران روي و رفتار گران شوندگی  برشی،  متناسب 

با زبری  سطوح ذرات معلق درنظر گرفته مي شود. 
روش ها: در این پژوهش، ذرات صاف )کوپليمر استيرن-آکریليك اسيد( و زبر )کوپليمر استيرن-

آکریليك اسيد با پوشش سيليکا( سنتز شدند و تعليقه آن ها در محلول اتانول-آب با درصد حجمی 
٢٠، ٣٤ و %٤٩ تهيه شد. سرعت برشی بحرانی شروع ناحيه گران شوندگی  تعليقه در نسبت های 
از ذرات زبر و صاف، به دست آمد. خواص رئولوژیکی به  روش تجربی به دست آمد و  متفاوت 
برای   ،Gopalakrishnan و   Herschel Barclay همچون  نيمه تجربی  و  تجربی  مدل های  از  سپس 

ارتباط بين رئولوژی و ریزساختار تعليقه ها استفاده شد.
يافته ها: مشاهده شد، با افزایش  درصد زبری  در ترکيب  درصد یکسان از ذرات، رفتار گران شوندگی  
برشی  شدیدتری در مقادیر کمتری  از ذرات زبر اتفاق می افتد. همچنين، در نمونه  داراي بيشترین 
هيدروخوشه   ،Peclet مقدار  کمترین   با  زبر  ذرات   1٠٠% از  تشکيل شده  و  تعليقه  درصد  ترکيب 
تشکيل می شود. دليل ایجاد هيدروخوشه های بيشتر و حتی بزرگ تر وجود تماس های اصطکاکی 
در کنار نيروهای هيدرودیناميك عمل کننده بر ذرات است که در نهایت موجب افزایش اتلاف انرژی 
مقدار  افزایش   و  زبری   نشان می دهد، وجود  این موضوع  است.  گران روي  افزایش  و  در سامانه 
می کند.  هدایت  کمتري   برشی   سرعت های   در  گران روي  افزایش   سمت   به  را  سامانه  زبر،  ذرات 
همچنين انطباق مدل Gopalakrishnan بر داده های تجربی به طور مشخصي نشان مي دهد، افزایش 
زبری موجب کاهش مقدار Pe بحرانی شروع ناحيه گران شوندگی برشی و نيز قوی ترشدن رفتار 

گران شوندگی برشی در سامانه مي شود.
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مقد‌‌‌‌مه
جریان تعلیقه های  متراکم  نقش  بسیار مهمی  در گستره ای  از پدیده های  
فیزیكی  ایفا می کند، همچنین در صنایع مختلفی نظیر صنایع غذایی، 
دارد.  کاربرد  سیمان  تولید  در  نیز  و  نظامی  صنایع  پوشش،  و  رنگ 
مطالعه   در  شبیه سازی  به منظور  پژوهشگران،  متمادی  سال هاي  برای  
کاملًا  سطحی   با  کروی   ذرات  از  تعلیقه ها  فازی   رفتار  و  رئولوژی  
 صاف و یكنواخت  به عنوان مدل ایده آل استفاده می کردند ]1،2[. در 
حالی که اختلاف شایان  توجهی  بین  رفتار سامانه های پرشده  صنعتی  و 
مطالعه  به  تمایل  اخیر  دهه  در  دارد.  وجود  مدل  سامانه های   نتایج  
درباره رفتار رئولوژی ذرات زبر در تعلیقه ها به دلیل تأیید ارتباط بین 
رفتار گران شوندگی برشی و تماس های اصطكاکی میان ذرات ناشی 
از وجود ناهمواری های روی سطح آن ها، افزایش چشمگیری داشته 
است ]9-3[. بنابراین سطح به عنوان پارامتر کلیدی در طراحی شدت 
تنظیم  با  تعلیقه ها شناخته شده است.  رفتار گران شوندگی برشی در 
مقدار زبری سطح ذرات موجود در تعلیقه ها، می توان رفتار سامانه را 
از ذرات  به کارگیری درصدی  با  از جمله  تا حد زیادی کنترل کرد. 
را  برشی  گران شوندگی  رفتار  شروع  می توان  کمتر،  سطح  زبری  با 
به تعویق انداخت. این موضوع به ویژه در فرایندهای دوغابی بسیار 
رفتار  زبری سطح،  افزایش  با  می توان  بر عكس،  یا  است،  پرکاربرد 
در  و  داد  انتقال  کمتر  ترکیب درصدهای  به  را  برشی  گران شوندگی 
مشاهده  گران شوندگی  از  پیش  ناحیه  در  کمتری  گران روي  نتیجه 
می شود. این موضوع در صنایع مختلف برای جذب ضربه و شوک 

کاربردهای فراوانی دارد.
پیشرفت های  اخیر در روش های  شیمیایی  و فیزیكی  سنتز توده ای  
فراهم   تعلیقه،  رئولوژی   بر  را  زبری   اثر  بررسی   امكان  زبر،  ذرات 
فرایند خردکردن، چسبندگی   شامل  فیزیكی،   است . روش های   کرده 
ذرات کوچك  روی  ذرات بزرگ از راه  نیروهای  بین ذره ای  و روش 
بذری  رشد  شامل  شیمیایی   روش های    . ]7،8[ درجاست  قالب گیری  
و  اسید  یا  باز  با  حكاکي  بزرگ تر،  هسته های   روی   کوچك   ذرات 
بر  افزون  است .  امولسیونی   پلیمرشدن  طی   اتصال دهنده ها  افزودن 
این ، ظهور چاپگرهای  سه بعدی ، امكان ساخت  ذرات غیرکلوئیدی  با 

هندسه های  بسیار پیچیده را فراهم  آورده است ]10[.
یكی  از مهم ترین  زمینه های مطالعاتی درباره تعلیقه ذرات زبر، ارتباط 
گران شوندگی  برشی  با  اصطكاک بین ذره ای  ذرات است . در تعلیقه های 
ذرات زبر، انرژی  اتلافی  در اثر  اعمال تنش های  برشی افزایش  چشمگیری 
می یابد ]13-3،4،11[. در تعلیقه های  کلوئیدی  و غیرکلوئیدی ، زمانی  که  
مقدار هر دو تنش  برشی  )σ( و ترکیب  درصد )ϕ(، به اندازه کافی  بزرگ 
باشند، انتقال تدریجی  از جریان نیوتنی  به  گران شوندگی  برشی  پیوسته  

)continuous shear thickening, CST( و در نهایت  به  گران شوندگی  
رخ   )discontinuous shear thickening, DST( ناپیوسته    برشی  

می دهد ]14،15[.
قطر  با  سیلیكایی   ذرات  از  استفاده  با   ]6[ همكاران  و   Lootens

µm 1 دارای  زبری  معین  در سطح  نشان دادند، ایجاد زبری  در سطح  

ذرات به  انتقال ناحیه  گران شوندگی  برشی  و تراکم  ذرات، به  تنش ها و 
سرعت های  برشی  کمتر منجر می شود. در واقع  زبری  سطح ، نیروهای  
هیدرودینامیك  روان کننده بین  ذرات را کاهش  داده و بدین ترتیب  ذرات 
با اعمال تنش های  برشی  کمتری ، تشكیل  هیدروخوشه  داده و در نتیجه  
مقدار  به عبارتی،  می شوند.  منجر  سامانه  در  بیشتری   انرژی   اتلاف  به  
انتقال  ایجاد  یا تنش  برشی  در هر ترکیب  درصد برای   سرعت  برش  

تراکمی  در سامانه در ذرات زبر به مراتب  کمتر از ذرات صاف است .
 DST و همكاران ]7[ نشان دادند، برای  به  وجود آمدن رفتار Seto

باید  و  نبوده  کافی   هیدرودینامیك   برهم کنش های   تنها  تعلیقه ها  در 
نیروهای  اصطكاکی  ناشی  از تماس ذرات با یكدیگر نیز درنظر گرفته  
شود. DST معمولاً بیش از ترکیب درصد بحرانی  رخ می دهد که  مقدار 
دارد.  تعلیقه بستگی   به  ماهیت  ذرات موجود در  این  ترکیب  درصد 
آن  در  که   کردند  تعریف   زبر  ذرات  گران روي  برای   را  مدلی   آن ها 
نیروهای   ذرات،  میان  روان کننده  هیدرودینامیك   نیروهای   بر  افزون 
اصطكاکی  نیز درنظر گرفته  می شود. این پژوهشگران بر اساس چنین 
برحسب   نسبی   گران روي  نمودارهای   به   توانستند  شبیه سازی ها، 

سرعت  برش  بي بعد یا تنش  برشی  بي بعد دست  یابند .
 )PMMA( )و همكاران ]16[ با استفاده از ذرات پلی )متیل متاکریلات Hsiao 

با زبری های  مختلف ، اثر مقدار زبری  سطح  ذرات را بر رفتار گران شوندگی  
برشی  تعلیقه آن ها بررسی  کردند. بدین  منظور، چهار نوع ذره متفاوت 
با سطح صاف، کمی  زبر، زبری  متوسط  و زبری  زیاد، از ذرات کلوئیدی  
 PMMA پخش شده در حلالی  آلی  مطالعه  شدند. بر اساس یافته ها، در 

تعلیقه ذرات صاف، تنش  برشی  بحرانی  مستقل  از ترکیب درصد است و 
در مقادیر بسیار زیاد از ترکیب  درصد حجمی  ، سامانه، گران شوندگی  
برشی  خیلی  ضعیفی  را نشان می دهد. اما، با ایجاد زبری  روی  سطح ، 
رفتار گران شوندگی  برشی  شدت یافته  و از طرفی  مقدار تنش  برشی  
کاهش   ترکیب درصد  افزایش  با  معین   زبری   مقدار  در  نیز  بحرانی  
تماس های   افزایش   آن  نتیجه   در  و  سطح   زبری   افزایش   با  می یابد. 
اصطكاکی  ذرات با یكدیگر، برهم کنش های  اصطكاکی  به  مقدار شایان  
توجهی  بیشتر از نیروهای  هیدرودینامیك  شده و از این رو تعلیقه دچار 
افزایش  حجم  می شود، زیرا ذرات دیگر نمی توانند مسیر مستقیمی  را 

برای  ادامه  جریان پیدا کنند.
Hsu و همكاران ]5[ با استفاده از ذرات زبر، افزایش  اصطكاک بین  
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تجربي

مواد
استیرن به عنوان مونومر پایه، آکریلیك  اسید به عنوان کومونومر، پتاسیم  
ارتوسیلیكا  تترااتیل   پلیمرشدن،  واکنش   آغازگر  به عنوان  پرسولفات 
)TEOS(، که با فرایند آب کافت در مجاورت آب و اتانول به ذرات 
نانومتری سیلیكا تبدیل می شوند، همچنین اتانول و آمونیاک همگی 
از شرکت  Merck تهیه  شد. از پلی )اتیلن  گلیكول( محصول شرکت  

Daejung کـره به عنوان ماتریس تعلیقه استفاده شد. 

دستگاه‌ها‌و‌روش‌ها
برای  سنتز ذرات صاف یا همان لاتكس  کوپلیمر استیرن-آکریلیك  
g 90 آب بدون یون درون   استیرن و   10 g ابتدا   ،)PS/PAA( اسید
بالن mL 250 سه دهانه  مجهز به  سامانه  بازرواني )چگالنده(، همزن 
مغناطیسی  و ورودی  نیتروژن، به مدت min 30  با دور ملایم  مخلوط 
 شدند. سپس، g  0/6 آکریلیك  اسید به  راکتور اضافه  شد و به  مدت 
h 1 تحت  نیتروژن و همزن مغناطیسی قرار گرفت. پس از آن به کمك 
حمام روغن ، دمای راکتور به C °70 افزایش یافت و محلول %5 وزنی 
پتاسیم  پرسولفات به آن اضافه شد و واکنش  به مدت h 24 ادامه یافت.
برای  ایجاد زبری سطح از روش پوشش  دهي سیلیكا روی  کره های 
سل -ژل،  پلیمرشدن  فرایند  با  اسید  پلی  استیرن-آکریلیك   کوپلیمر 
اتانول  از   40  mLو  ،TEOS از   1/2  mL منظور،  بدین  شد.  استفاده 
 5 mL  5 لاتكس  پلی  استیرن، با همزن پخش  شده، سپس g خالص  و
محلول آمونیاک براي شروع واکنش  آب کافت TEOS به کمك بورت، 
 50 °C دمای  h 24  در  به مدت  واکنش   افزوده شد.  آن  به   قطره قطره 
انجام  شده و در نهایت ذرات تمشكی شكل  PS/PAA/SiO2 با روش 
مرکزگریزي طي سرعت rpm 4500، به طور مستقیم  جداسازی شدند 
)شكل 1(. برای بررسی اثر زبری، تعلیقه های  مختلف  با ترکیب درصد 
با  تعلیقه ها  که   بدین ترتیب   تهیه  شدند.  متفاوت  زبر  و  ذرات صاف 
از ذرات صاف  به ترتیب   ترکیب  درصدهای20/80، 50/50 و 80/20 
)smooth, Sm( و زبر )raspberry like, Rb( و نیز تعلیقه شامل  ذرات 
 صاف و زبر به تنهایی )0/100 و 100/0(، آماده شد. به طور هم زمان از 
هر یك  از انواع تعلیقه های  نام برده، ترکیب درصدهای حجمی  20، 34 و 

%49 در محلول اتانول-آب تهیه شد )جدول 1(.
برای  بررسي ترکیبات نانوکره های کوپلیمر )استیرن-آکریلیك  اسید( و 
تبدیل  زیرقرمز  طیف سنجی   از   PS/PAA/SiO2 کامپوزیتی   نانوذرات 
فوریه )FTIR( استفاده شد. به منظور بررسی شكل شناسي ذرات در 
مدل   SEM پویشي  الكترونی   میكروسكوپ  تهیه شده دستگاه  تعلیقه 

 CST ذره ها  و در نتیجه  تغییر رفتار تعلیقه در ترکیب  درصدهای  بیش از
به  DST را بررسی  کردند. آن ها در این  مطالعه  از ذرات تمشكی شكل  
 سیلیكا با تراکم  زبری  متفاوت روی  سطح استفاده کردند و دریافتند، 
در سامانه های با ذرات زبر هیچ گونه  رفتار CST دیده نشده است و 
شروع  زبری،  افزایش  با  همچنین،  می شود.  دیده   DST رفتار  فقط 
آن ها  می یابد.  انتقال  برش   سرعت   از  کمتری   مقادیر  به    DST رفتار 
نتیجه گرفتند،  با افزایش  زبری ، مقدار ضریب  اصطكاک و در نتیجه  
نیروهای  اصطكاکی  میان  ذرات افزایش  و به دنبال آن مقدار نیروی  لازم 
برای  نزدیك کردن ذرات به  یكدیگر کاهش  یافته  و در نهایت  مقدار 
ذرات،  زبری  افزایش   با  طرفی،  از  می یابد.  کاهش   نیز  بحرانی   تنش  
شبكه های  سه بعدی تشكیل  شده از ذرات در اثر برخوردهای  مؤثر با 
یكدیگر، قوی تر شده و  در کل  سامانه پخش  می شود که  در نتیجه  آن 

می توان رفتار DST بسیار قوی تری  مشاهده کرد.
Clavaud و همكاران ]17[ اثر زبری سطح بر رفتار گران شوندگی 

مقدار  افزایش  دادند،  نشان  آن ها  کردند.  بررسی  را  تعلیقه ها  برشی 
برش در ذراتی با سطح زبر، اثر بیشتری بر گران شوندگی برشی تعلیقه 
کسر  به  مقاله  این  در  چند  هر  دارد.  ذرات صاف  به  نسبت  حاصل 
اندازه گیری گران روي  از  نیز  اشاره ای نشده و  تعلیقه  حجمی ذرات 
استفاده  تعلیقه ها  رئولوژیكی  رفتار  توصیف  برای  مستقیم   به طور 

نشده است.
بر اساس بررسی های انجام شده، تاکنون مطالعه دقیقی درباره مقدار 
زبری   با  متناسب  برشی   گران شوندگی   رفتار  و  گران روي  افزایش 
سطوح در تعلیقه های غلیظ شده با ذرات زبر انجام نشده است . زبری 
سطح به عنوان پارامتر کلیدی در طراحی شدت رفتار گران شوندگی 
برشی در تعلیقه ها شناخته شده است که با تنظیم مقدار زبری سطح 
ذرات موجود در تعلیقه ها، می توان رفتار سامانه را تا حد زیادی کنترل 

کرده و از وقوع رفتارهای نامطلوب در صنعت جلوگیری کرد.
بنابراین در پژوهش حاضر، ابتدا نانوذرات کروی کوپلیمر استیرن-
آکریلیك  اسید با روش امولسیونی، سنتز شده و سپس با پلیمرشدن 
سل-ژل پوششی از جنس سیلیكا روی سطح آن قرار گرفت تا ذرات 
 از حالت صاف به حالت تمشكی تبدیل شود. پس از تهیه تعلیقه های 
و  ذرات صاف  از  نسبت مشخصی  و  معین  ترکیب درصدهای  داراي 
خواص  و  رئولوژیكي  رفتار  بار  اولین  برای  پژوهش  این  در  زبر، 
جریان مخلوط این ذرات بررسی شد. در این مطالعه، خواصی چون 
از  تابعی  به عنوان   )thixotropy( روان وَردی  و  برشی  گران شوندگی 
 غلظت و درصد ذرات زبر، بررسی شد. همچنین از مدل های تجربی و 
برای   ،Gopalakrishnan Herschel Barclay و  نیمه تجربی همچون 

بررسی دقیق تر ارتباط بین رئولوژی و ریزساختار استفاده شد.
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به کار  جنوبی  کره   Erons Technology شرکت  ساخت    AIS2100

با  نمونه ها  گران روکشسان   خواص  و  رئولوژیكی   رفتار  شد.  گرفته 
شرکت   ساخت    302MCR مدل   RMS دینامیكی ،  رئومتر  دستگاه 
صفحه های  با  و   25°C دمای  در  آزمون  شد.  مطالعه    Anton Paar

تعلیقه های  برای  مخروطی-صفحه  و  غلیظ  تعلیقه های  برای  موازی 
رقیق انجام شد.

نتایج‌و‌بحث

لاتكس   سنتز  زبر  تمشكی شكل،  سیلیكایی   نانوذرات  سنتز   مسیر  در 
 )a( 2  کوپلیمر استیرن-آکریلیك  اسید مرحله اولیه و پایه است. شكل
طیف  FTIR گروه های عاملی پلی استیرن با آکریلیك  اسید، از نمونه  
لاتكس  PS/PAA را نشان می دهد. پیك مشخصه در عددهاي موجی 
آروماتیك   C-H کششی  ارتعاشی  به   ،3068  cm-1 و   3026 حدود 
گروه فنیلی پلی استیرن ، پیك ها در 2921 و cm-1 2850، به ترتیب  به  
گروه های  متیلن  )-CH2(-( و متین  )CH-(، همچنین سه پیك مشخصه 
در حدود cm-1 ،1600 1492 به ارتعاش کششی C=C آروماتیك و 

 C-H 698 به ارتعاش کشش cm-1 در نهایت دو پیك جذبی 755 و
پیوندی به حلقه فنیل از ساختار پلی استیرن مربوط هستند. همچنین، 
پیك مشخصه با شدت نسبتاً زیاد در cm-1 1726 به گروه کربونیل 
با  پلی استیرن  می دهد،  نشان  و  است  مربوط  اسید  آکریلیك  ساختار 
اسید  پلی استیرن-آکریلیك   کوپلیمر  و  شده  عامل دار  اسید  آکریلیك  

به دست  آمده است .
کره های  روی   سیلیكا  پوشانش  و  سل -ژل  فرایند  تأیید  به منظور 
پلي استیرن ، ذرات PS/PAA/SiO2 نیز با آزمون  FTIR بررسي شدند 
 C-H تمام پیك های  جذبی  مربوط به ارتعاش کششی .))b( 2شكل(
 ،1452  ،1488  ،1602  ،3027( فنیلی   حلقه  آروماتیك  و  آلیفاتیك 
752 و cm-1 695( ظاهر شدند. همچنین، ظهور پیك های  مربوط به 
ارتعاش  به   پیك  مربوط  cm-1 1720 و  C=O در  پیوند   ارتعاش هاي 
کششی پیوند O-H اسیدی در cm-1 3421 تأیید شد. در کنار آن ها 
 463  cm-1 و   1087 در  زیاد  نسبتاً  شدت  با  جذبی  پیك   ظهور   با 
 مربوط به ارتعاش هاي کششی  Si-O-Si و نیز پیك  جذبی در 793 و 
Si-OH  وجود سیلیكا در  ارتعاش هاي کششی   به  cm-1 952 مربوط 

شكل 1- طرح واره فرایند تشكیل  نانوذرات تمشكی شكل  سیلیكا.
Fig. 1. Schematic of the formation process of raspberry-shaped silica nanoparticles.
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* The suspensions were prepared about 20%, 34% and 49% in ethanol/
water solution, for all samples.

جدول 1- مشخصات نمونه های مطالعه شده*.
Table 1. Composition of the studied samples*.

 )b( کوپلیمر پلی استیرن-آکریلیك  اسید و (a)و :FTIR  شكل 2- طیف
.PS/PAA/SiO2  نمونه

Fig. 2. FTIR spectrum of (a) polystyrene-acrylic acid copolymer 

and (b) PS/PAA/SiO2 sample.
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ساختار کوپلیمر پلی استیرن-آکریلیك  اسید تأیید شد. به منظور بررسی 
 شكل شناسي نانوذرات صاف و زبر سیلیكایی، از تعلیقه رقیق ذرات 
قرار گرفته و  آلومینیمی  فویل  بر  که  استفاده شد  مقطر  بستر آب  در 
کره های  و  صاف  کره های   از   SEM تصاویر   3 شكل   شد.  خشك 
پلی استیرن-آکریلیك اسید پوشش یافته با سیلیكا پس از انجام واکنش  

سل -ژل را نشان می دهد. همان طور که  در شكل  3 مشخص  است ، 
قطر  با  اسید/سیلیكا  پلی استیرن-آکریلیك  تمشكی  شكل   کره های 
تقریبی nm 500 هستند که می توان مشاهده کرد، قطر ذرات پیش و 

پس از لایه گذاری، تغییر چندانی نكرده است. 
 Peclet در شكل 4 نمودار گران روي نسبی  به عنوان تابعی  از عدد

شكل 3- تصاویر SEM: و(a) کره ها با پوشش سیلیكایی  زبر و )b( کره های صاف.
Fig. 3. SEM images: (a) spheres with rough silica coating and (b) smooth spheres.

100/0 )e( 80/20 و )d( ،50/50 )c( ،20/80 )b( ،0/100 )a(  :برای  نمونه های Peclet شكل 4- منحنی  گران روي نسبی  به عنوان تابعی  از عدد
Fig. 4. Relative viscosity curve as a function of Peclet number for samples: (a) 0/100, (b) 20/80), (c) 50/50, (d) 80/20 and (e) 100/0.

   (a)        (b)

      (a)        (b)     (c)

            (d)      (e)
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برای  تمام  تعلیقه ها ) 0/100، 20/80، 50/50 و 80/20 و 100/0( نشان 
داده شده است . بر اساس مطالعات در تمام  نمونه ها در ترکیب درصد 
که  در صورتی  تنها  و  دیده می شود  رفتاری  شبه نیوتنی   تقریباً   ،20%
عدد Peclet )نسبت مقدار جریان برشي به نفوذ براوني( در محدوده 
Pe < 10-1 >3-10 قرار گیرد، به دلیل  وجود برخی  ساختارهای  ضعیف  

در سامانه ، مقداری  افت و خیز در نمودارها دیده می شود. گفتني است ، 
منحنی   نیز  و  شده  بیشتر  زبر  کاملًا  نمونه   در  افت وخیز  مقدار  این  
را  اتفاق  این   نشان می دهد.  بزرگ تر  مسطح   Peclet در عدد  جریان 
می توان به  وجود زبری  در سطح  و در نتیجه  آن تماس های  اصطكاکی  
در  طرفی ،  از  داد.  نسبت   یكدیگر  با  ذرات  بیشتر  درگیری   و  بیشتر 
ترکیب درصد %34 در تمام  نمونه ها رقیق شدن برشی  تقریباً در تمام  
بازه عدد Peclet دیده مي شود. در اینجا می توان گفت،  افزایش  درصد 
در  است .  داده  افزایش   را  سامانه  گران روي  حدودی   تا  زبر  ذرات 
واقع،  در این  ترکیب  درصد با افزایش  درصد ذرات زبر در سامانه ، 
ساختارهای  تشكیل شده بیشتر و قوی تر شده و همین  موضوع موجب  
شكسته   ساختارها  تعلیقه،  بر  وارد  برش  شدت  افزایش   با  می شود، 
شده و روان شوندگی  )thinning( برشی  مشخصی در سامانه  رخ دهد. 
بر  هیدرودینامیك   نیروهای   گفت،  می توان  حالت   این   در  به عبارتی  
آرایش   به   و  کرده  غلبه   موجود،  ساختارهای   نیز  و  براونی   نیروهای  
ذرات و در نتیجه کاهش  گران روي منجر شده است ]18[. این  رفتار 
 در تمام  نمونه ها با شدت های  مختلف  دیده می شود، اما در نمونه  کاملًا 
صاف در مقادیر Pe نسبتاً زیاد، ناحیه مسطح در نمودار دیده مي شود، 
یا  نمی شود،  دیده  نمونه ها   ناحیه مسطح در سایر  در حالي  که  وقوع 
بسیار کوچك  است . از طرفی ، رفتار گران شوندگی برشی  بسیار ضعیفی  
می توان  می شود.  دیده  زبر  ذرات  بیشتر  مقادیر  داراي  نمونه های   در 
گفت،  وجود درصد زبری  زیاد در سامانه ، موجب  افزایش  تماس های  
اصطكاکی  و در نتیجه  افزایش  اتلاف انرژی  در سامانه  و در پي آن افزایش  
گران روي می شود ]19[. همان طور که  قابل  مشاهده است ، نمونه  کاملًا 
زبر دارای  شدت گران شوندگی  برشی  بیشتر بوده و افزایش  گران روي 

آن در مقادیر کمتری  از Pe نسبت  به  نمونه  80/20 رخ می دهد.
کم ،  برشی  عددهای  در  نمونه ها،  تمام   در   49% ترکیب درصد  در 
رفتار  کم ،  برشی   شدت های   در  ثابت  گران روي  مشاهده  بدون 
روان  شوندگی  برشی  رخ می  دهد. اما، با افزایش  درصد زبری ، از نمونه  
داراي بیش از %49 جامد )50/50( رفتار گران شوندگی  برشی  دیده 
شده و این  رفتار با افزایش  درصد ذرات زبر، تشدید می شود. در واقع  
ذرات،  از  آمده  به وجود  هیدروخوشه های   زبری ،  درصد  افزایش   با 
در نتیجه  تماس های  اصطكاکی  جامد-جامد آن ها و درهم  قفل  شدن 
زبری  سطح  ذرات، مقدار بیشتری  از تنش  برشی  وارد شده بر سامانه  

را صرف حرکت  و جابه جایی  خود کرده و بدین  ترتیب  گران روي 
برشی   رفتار گران شوندگی   اگرچه    .]5[ افزایش  می دهد  بیشتر  را  آن  
 50/50 نمونه   مانند  ذرات صاف،  بیشتر  درصد  شامل   نمونه های   در 
نیروهای   به  وجود  بیشتر  این  رفتار را می توان  اما  نیز دیده می شود، 
هیدرودینامیك  در سامانه  نسبت  داد. در واقع،  شكل شناسي  تعلیقه های  
بدین  هیدروخوشه هاست .  به صورت  ناحیه   این   در  سخت   کره های 
افزایش  فشار هیدرودینامیك ،  به دلیل   بین  دو ذره،  صورت که  سیال 
فشرده شده است . در این  حالت ، نیروهای  روان کننده بیشترین  مقدار را 
دارند و باعث  نزدیك شدن ذرات به  یكدیگر شده اند. به عبارت دیگر، 
مسیرهای  حرکت  ذرات به  نزدیك شدن به  یكدیگر منتهی  می شود و 
شده  ایجاد  ذرات  چگالي   در  گذرا  افت و خیز  یكسری   ترتیب   بدین  
که  همان هیدروخوشه  نامیده می شود. هیدروخوشه ها موجب  اتلاف 
به عبارت  می شوند.  سامانه   در  گران روي  افزایش   همان  یا  انرژی  
دیگر، هیدروخوشه های تشكیل شده از کره های سخت ، موجب رفتار 
گران  شوندگی برشی  بدون روان وَردی و پسماند )hysteresis( شایان  
توجهی  می شود ]20[. در پژوهش حاضر، مشاهده می شود، با افزایش  
درصد زبری ، در ترکیب  درصد یكسان از ذرات، رفتار گران شوندگی  
برشی  شدیدتر در مقادیر کمتری  از Pe اتفاق می افتد. بنابراین  می توان 
نتیجه  گرفت ، افزون بر اثر نیروهای  هیدرودینامیك  روان کننده، زبری  

سطح  نیز در تشدید این  رفتار مؤثر بوده است  ]21[. 
در شكل 5، مطابق  معادله )1( از مدل Herschel Barclay، برای  
نواحی   در  برشی   گران شوندگی   نیز  و  روان  شوندگی   رفتار  بررسی  
مختلف  از Peclet در نمودار تنش  برشی  بي بعد برحسب  عدد برشی، 

 Peclet عدد  از  تابعی   به عنوان  بی بعد  برشی   تنش   نمودار   -5 شكل 
برای  سه  نمونه  0/49-50/50، 0/49-80/20 و 100/0.0/49.

Fig. 5. Dimensionless shear stress diagram as a function of 

Peclet number for three samples 50/50-0.49, 80/20-0.49 and 

100/0-0.49.
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استفاده شده است . این معادله بدین صورت است:

n**
y

* ePK  +τ=τ            )1(

،و *K و n به ترتیب  تنش  برشی  بي بعد، تنش   *
yτ این معادله، *τ،و  در 

است.  جریان  توان  و   )consistency( سازگاری   نماد  بي بعد،  تسلیم  
نتایج آزمون رئومتری  چرخشی  برای  نمونه های 50/50-0/49، 0/49-
80/20 و 0/49-100/0 در شكل 5 نشان داده شده است. همان طور 
رخ  برشی   روان شوندگی   رفتار  که   ناحیه ای   در  است،   مشخص   که  
از 1   Herschel Barclay، کمتر  از مدل  می دهد، شیب  خط  حاصل  
است و هر چقدر  شدت روان  شوندگی  از نمونه  50/50 تا نمونه  کاملًا 
زبر، افزایش  می یابد، شیب  نمودار کاهش  می یابد. به عبارتی  می توان 
گفت ، افزایش  زبری  و به دنبال آن تشدید رفتار روان شوندگی  برشی ، 
شیب  نمودار حاصل را به  سمت  صفر متمایل  می کند. از طرفی ، در 
گران شوندگی   رفتار  آن ها  در  که   زبر  کاملًا  نیز  و   80/20 نمونه های  
از  برشی  شدیدتری  دیده می شود، مشاهده می شود، در مقادیر بیش 

 Pe، داده های تجربی  از مدل Herschel Barclay انطباق داده شده بر 

آن ها منحرف شده و نمودار از آن مقدار به  بعد شیب  بیشتر از عدد 1  
است.  برشی   ایجاد حالت  گران شوندگی   از  که  حاکی   نشان می دهد 
گفتني است،  با افزایش  شدت گران شوندگی  برشی ، شیب  نمودار در 
این  ناحیه  نیز بیشتر می شود ]22[. مقادیر پارامترهای  برازش شده در 

جدول 2 آمده است .
به منظور بررسی  مقدار برگشت پذیری  تعلیقه ها در اثر اعمال برش، 
منحنی های  جریان رفت و برگشتی  برای  تمام  نمونه ها در ترکیب درصد 

H-B fitting

R- squared
K*τ yNSample

0.97

0.98

0.99

2.48

3.19

5.45

0

0

0.17

0.5

0.5

0.5

50/50-0.49 

80/20-0.49

100/0-0.49

شكل 6- نمودار گران روي نسبی  به عنوان تابعی  از عدد Peclet ، برای  تمام  تعلیقه ها با درصد حجمی  %49 در روند )مثلث ( افزایشی  و )ستاره( 
.100/0)e( 80/20 و )d( ،50/50 )c( ،20/80 )b( ،0/100)a( : کاهشی

Fig. 6. Relative viscosity diagram as a function of Peclet number, for all suspensions with 49% volume percentage in increasing 

(triangle) and decreasing (star) trends: (a) 0/100, (b) 20/80, (c) 50/50, (d) 80/20), and (e) 100/0.

.Herschel Barclay جدول 2- پارامترهای  حاصل  از برازش مدل
Table 2. Parameters resulting from model fitting. Herschel-

Barclay.

      (a)        (b)     (c)

            (d)      (e)
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داده   نشان   6 شكل  در  که   همان طور  است .  شده  اندازه گیری   ،49%
 شده است ، در درصدهای  کم  زبری ، سامانه  کاملًا برگشت پذیر عمل  
می کند. به  طوری که  نمودارهای  رفت  و برگشت  کاملًا برهم  منطبق  بوده و 
هیچ  حلقه  پسماندی  به وجود نیامده است. اما، با افزایش  درصد زبری  
تا %80 در نمونه  80/20، مقداری  انرژی  پسماند در سامانه  مشاهده 
نمونه های   در  همكاران  ]23،24[  و  مقیمی   نتایج   براساس  می شود. 
اثر  در  است ،  ذرات  خوشه های   از  شبكه ای   شامل   که   ژل  حالت   با 
اعمال و قطع  برش در این  نمونه ها، خوشه  ذرات، تشكیل  یا شكسته  
دوباره  سامانه   چه   اگر  که   است   آن  بیانگر  موضوع  این   می شوند. 
متفاوت  نوع ساختار  اما  پیدا می کند،  اولیه  دست   به  همان گران روي 
بوده و سامانه  برگشت ناپذیر است . در حقیقت ، ساختار اولیه  با اعمال 
برش شكسته  شده و ساختار  دیگري با گران روي مشابه  تشكیل  شده 
است . در این  حالت نیز وجود زبری  سطح  در ذرات، رفتار اصطكاکی  
سامانه  را افزایش  داده و در نتیجه  موجب ایجاد مجموعه اي از  ساختار 
یكسان  برشی   در سرعت   اولیه   حالت   به   نسبت   که   سامانه  شده  در 

متفاوت خواهد بود. 
برای  تعیین  شدت برش و تنش  بحرانی  شروع ناحیه   گران  شوندگی 
برشی ، از روش پیشنهادی  Maranzano و همكاران  استفاده می شود. 
بدین  صورت که  تنش  بحرانی  شروع ناحیه  گران  شدن برشی  )τc( مقدار 
گران روي-برشی   لگاریتمی -لگاریتمی   نمودار  کمینه  نقطه   در  تنش  
درنظر گرفته  می شود ]20.[ در جدول 3 مقادیر شدت برش بحرانی، 
تنش  بحرانی  بی بعد و مقدار گران روي شروع ناحیه   گران  شدن برشی  
نشان   ،100/0-0/49 و   80/20-0/49  ،50/50-0/49 نمونه های   برای  
داده شده است . همان طور که  مشاهده می شود، شدت برش و تنش  
بحرانی  شروع ناحیه   گران  شدن برشی  وابستگی  زیادی  به  درصد ذرات 
زبر داشته  و با افزایش  درصد ذرات زبر در تعلیقه، این  مقادیر کاهش  

می یابند.
 برای  بررسی  دقیق تر رفتار گران  شدن برشی  در تعلیقه های  مختلف  و 
پیشنهادی   مدل  از  ناحیه   این   شروع  و  درجه   بر   زبری   درصد   اثر 

Gopalakrishnan استفاده شده است ]25[ . در این  مدل شدت برشی  

که  در آن هیدروخوشه ها تشكیل  می شوند )γHC( به دست  آمده است . 
از این  پارامتر برای  توصیف  رفتار گران  شدن برشی  به جای  شدت برش 
شروع ناحیه  گران  شدن برشی  )γC( استفاده می شود. بدین  صورت که  
هیدرودینامیك   و  ترمودینامیك   سهم   دو  از  ناشی   سامانه   گران روي 

به صورت زیر است: 

HTtotal η+η=η             )2(

ηtotall گران روي کل سامانه ، ηT سهم  ترمودینامیك  ناشی  از نیروهای  

براونی  و بین  ذره ایی  و ηH سهم  هیدرودینامیك  مرتبط  با برهم کنش های  
گران رو میان  ذرات است . برای  محاسبه  سهم  ترمودینامیك  از رابطه  

پیشنهادی  Cross و همكاران  )معادله 3( استفاده می شود ]26.[

α
/

∞

γ′/γ′(+
η−η

+
γ′
σ

=η
)1 21

oy
T             )3(

در معادله )η∞( ،)3-وη0( بیانگر سهم ترمودینامیك گران روي در شدت 
2/1γ شدت برش مشخصه ای است که در آن گران روي  برش صفر و 
به مقدار متوسط بین η0 و ∞η می رسد. همچنین α از برازش گران روي 
در شدت برش های کم و متوسط به دست می آید. محاسبه ηH یا سهم  

هدرودینامیك  گران روي به صورت زیر است ]27[:

CÇH  
γ′<γ′η=η ∞           )4(

CH
CH

H  

 

Blog γ′>>γ′







γ′
γ′

+η=η ∞       )5(

ηr,cτc
*Pecτc (Pa)γc°(1l/s)Sample

100

150

210

28

21

16

42

18

9

678

547

390

612

534

426

50/50-0.49 

80/20-0.49

100/0-0.49

PeHCBmPe1.2η∞Sample

67

23

12

5.5

16

27.6

0.32

0.58

0.68

2.87*10-2

2.1*10-2

1.02*10-2

12.4

18.1

23.7

50/50-0.49 

80/20-0.49

100/0-0.49

ناحیه  گران شدن  بحرانی ، گران روي شروع  پكله   و  تنش   جدول 3- 
برشـی  در تعلیقه هـای 0/49-5/500، 0/49-80/20 و 100/0-0/49

Table 3. Critical stress and strain, shear thickening zone onset 

viscosity in suspensions 50/50-0.49, 80/20-0.49 and 100/0-0.49.

جدول 4- گران روي ظــاهری  در شــدت بــرش زیــاد، پارامترهــای  
 Gopalakrishnan پیشــنهادی   تجربــی   مــدل  از   بــرازش 

.Pe1.2 و PeHCو ،Bو ،mو

Table 4: Apparent viscosity at high shear, fitting parameters 

from the experimental model proposed by Gopalakrishnan: 

m, B, PeHC, and Pe1.2.
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در این معادله، γ·HC شدت برش شروع تشكیل هیدروخوشه، B عدد 
ثابت و جمله لگاریتم برای محاسبه  سهم تنش های روان کننده ناشی 
در   )5( معادله  برازش  از   γHC و   B مقادیر  خوشه هاست.  وجود  از 
شدت های  برش زیاد که  در آن رفتار گران شدن برشی  حاکم است ، 
به دست  می آید. در جدول 4 مقادیر حاصل  از این  برازش نشان داده 
شده است . همان طور که  در این جدول نشان داده شده، Peclet  شروع 
در  موجود  زبر  ذرات  درصد  از  تابعی    ،PeHC هیدروخوشه   تشكیل  
PeHC را دارد.  بیشترین  مقدار  به طوری که  50/50-0/49  بوده  سامانه  
  Peclet در شكل  7 نمودارهای  برازش شده گران روي برحسب  عدد
در  دارند،  برشی   گران شدن  رفتار  که   نمونه هایی   تمام   برای   مدل   با 
0/49 نشان داده شده است . در این  شكل  سهم  نیروهای  ترمودینامیك  و 
که   همان طور  است .  شده  مشخص   گران روي  در  هیدرودینامیك  
مشاهده می شود، تطابق  خوب مدل با داده های  تجربي را  نشان می دهد 
که  برهم کنش های  هیدرودینامیك  و تشكیل  هیدروخوشه های  ذرات به  
افزایش  گران روي در ناحیه  گران شدن برشی  منجر می شود. همچنین  
 )Pec( در نقطه  کمینه گران روي Peclet در تمام  نمونه ها بیشتر از مقدار
است . بر اساس برازش با مدل، در مقادیر میانی  Peclet، گران روي 
سهم   غلبه   به دلیل   که   رسیده  زیاد  برش  شدت  در  مسطح  ناحیه  به  
 هیدرودینامیك  در تنش  است . این  سهم  هیدرودینامیك  تا مقادیر زیاد 
Peclet نزدیك  به  PeHC ثابت  مانده و سپس  افزایش  زیادی  نشان داده و 

موجب بروز رفتار گران  شدن برشی  در نمونه ها می شود. این  روند با 
اندازه گیری   با  Kalman و همكاران  سازگار است  ]28[. آن ها  نتایج  
دادند، تشكیل   تعلیقه کلوئیدی  نشان  بر   نوترون در زاویه  کم   پراش 
موجب   ذره  قطر  برابر  چند  از  کمتر  طولی   مقیاس  در  هیدروخوشه  
مشاهده  نیز  غلیظ   تعلیقه های   برای   می شود.  برشی   گران  شدن  رفتار 
که   زیاد  برش  در شدت های   فقط   هیدروخوشه   تشكیل   است،  شده 
میان  در  می شود.  شروع  می دهد،  رخ  گران روي  در  زیادی   افزایش  
و   PeHC مقدار  کمترین    100/0-0/49 نمونه   مطالعه  شده،  نمونه های  
طرف دیگر قوی ترین  رفتار گران شدن برشی  )بیشترین  مقدار B( را 
دارد. بر این  اساس می توان نتیجه  گرفت ، در این  نمونه  هیدروخوشه  
بیشتر و بزرگ تری  نسبت  به  سایر نمونه ها تشكیل  می شود. به عبارتی  
می توان گفت، وجود زبری  و افزایش  مقدار آن، سامانه  را به سمت  

افزایش  گران روي در سرعت های  برشی  کمتر  می برد.

نتیجه‌گیری‌

برای مطالعه مقدار اثر زبری ذرات بر رفتار رئولوژیكی تعلیقه آن ها، 

برای    ،Peclet عدد  از  تابعی   به عنوان  گران روي  نمودار   -7 شكل 
 ،80/20-0/49 )b( ،50/50-0/49 )a( 0/49  تعلیقه ها با درصد حجمی
)c(0/49.-100/0 خطوط مشخص شده در نمودار بیانگر نتایج  برازش 

داده های  آزمایشگاهی  با مدل Gopalakrishnan است .
Fig. 7.Viscosity diagram as a function of Peclet number, for 

suspensions with a volume percentage of 0.49 a) 50.50-0.49, 

b) 80.20-0.49, c).100/0-.0.49. The graph shows the results of 

fitting the laboratory data with Gopalakrishnan's model

(a)

(a)

(a)
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مخلوط هایی با مقدار زبری متفاوت ذرات در درصدهای کم تا زیاد 
تهیه شدند. در ترکیب  درصدهای  کم  )%20(، زبری  سطح  چندان در 
رفتار رئولوژیكي  تعلیقه هـا اثرگذار نیست . در ترکیب درصدهای  میانی  
)%34(، افزایش  درصـد زبـری  موجب تشـدید رفتـار روان شوندگی  
میان  ذرات می شود. در  افزایش  تماس های  اصطكاکی   به دلیل   برشی  
برشی   روان شوندگی   رفتار  بر  افزون   ،)49%( زیاد  ترکیب درصدهای  
ایجاد  افزایش  درصد ذرات زبر موجب  میانی ،  Pe هـای   قوی تـر در 

رفتار گران شوندگی  برشی  در مقـادیر Pe بسـیار زیاد می شود. دلیل  
بـه دلیـل   بزرگ تر  حتی   و  بیشتر  هیدروخوشه های   ایجاد  رفتار  این  
هیدرودینامیك   نیروهای   کنار  در  اصطكاکی   تماس های   وجـود 
افزایش  اتلاف  نهایت  موجب  عمل کننده روی  ذرات اسـت  کـه  در 
 انرژی  در سامانه  و افزایش  گران روي می شود. این موضوع با انطباق 
Gopalakrish- و Maranzano  داده های تجربی به دست آمده با مدل های 

nan نیز تأیید شد.
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