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 چكيده  اطلاعات مقاله
 
ــه توليــد ذرات     ــاني   ريزســاختاردر ايــن مقال ــد انبســاط ناگه ــا اســتفاده از فراين ــابومتن ب ن

 RESSفراينـد   سـازي  مـدل مـدل شـده اسـت. بـراي      (RESS) ي فـوق بحرانـي  هـا  محلول
ات و ، متوســط انــدازه ذرايــن مــدلاســتفاده شــده و بــا اســتفاده از  رياضــياز يــك مــدل 

بـا اسـتفاده از مـدل ارائـه     همچنـين  تخمـين زده شـده اسـت.     توزيع انـدازه ذرات نـابومتن  
ــر فراينــد   ــاتي مــوثر ب ــر شــرايط عملي ــ RESSشــده، اث ــه فشــار و دم اي انبســاط، از جمل

 ــ ــاي اس ــار و دم  ــ فش ــر روي مشخص ــپري ب ــله اس ــده  تخراج و فاص ــد ش ــول تولي ات محص
دهنــد كــه تطــابق خــوبي ميــان نتــايج  مــيبررســي شــده اســت. نتــايج محاســبات نشــان 

  هاي محاسباتي وجود دارد. دادهتجربي و 

  

  واژگان كليدي:
  ،فوق بحراني كربن اكسيد دي

ي فــوق هــا محلــولانبســاط ناگهــاني 
  ،بحراني

  ،ميكروذره
  .نابومتن

 

 
  

  1مقدمه -1

هاي اخير كاربرد نانو ذرات در صنايع مختلف رشد  سالدر 
دليل خواص منحصر  بهگيري داشته است و اين  چشم

فردي است كه نانو ذرات در مقايسه با ذرات با ابعاد  به
فرد نانو ذرات  به. اين خواص منحصر باشند ميمعمولي دارا 

شود كه باعث افزايش ها مربوط مي نآبه ابعاد بسيار ريز 
شود. سطح ويژه نانو ذرات در مقايسه با ذرات معمولي مي

هاي نانو ذرات در صنايع مختلف  كاربردترين  مهمازجمله 
هاي كريستالي و يا  پودري نازك، ها لايهتوان به توليد  مي

هاي  كامپوزيتآمورف با توزيع اندازه ذرات باريك و توليد 
 .]3- 1[رجه اختلاط بسيار بالا اشاره كرد مختلف با د

و در شرايط دما  2هاي فشرده گازتكنيك استفاده از 
ترين و ، يكي از مهمفشارهاي اطراف نقطه بحراني

                                                 
 mnlotfollahi@semnan.ac.ir* پست الكترونيك نويسنده مسئول: 

  .سمنان دانشجوي دكتري مهندسي شيمي دانشگاه. 1
  .سمنان استاد دانشكده مهندسي شيمي، نفت و گاز دانشگاه. 2

ها براي توليد انواع نانو و ميكرو ذرات  روشپركاربردترين 
. طراحي ذرات با استفاده از روش گازهاي ]7- 4[ باشد مي

 ليدل بهامر  نيا و باشد ميمعمول  فشرده فرايندي بسيار
در دما و فشار  رييبا تغ يديمحصول تول تيفيكنترل ك

سمي  غيرخواصي چون  دليل بهكربن  اكسيد ديباشد.  يم
زا و ارزان بودن و دما و فشار بحراني نسبتا  آتش غيربودن، 
) بار 71و فشار درجه سانتي گراد  32( دماي ترمتعادل

 باشد ميها  فرايندستفاده در اين سيال مورد ا ترين مهم
]8 -9[.  

، (RESS) 3ي فوق بحرانيها محلولفرايند انبساط ناگهاني 
با براي توليد ذرات بسيار ريز  ها روش ترين مهميكي از 

نظر كه  موردباريك است. در اين روش، ماده  توزيع اندازه
در يك سيال فوق  باشد ميفرار  غيراصولا يك جامد 

و در  شدهكربن فوق بحراني حل  اكسيد يدبحراني مانند 

                                                                       
2 - Dense gas techniques. 
3 - Rapid expansion of supercritical solution. 
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مرحله بعد محلول فوق بحراني حاصل شده با عبور از يك 
نازل به سرعت به درون ظرفي با فشارهاي نزديك به فشار 

. با اين كار حلاليت تعادلي جزء شود ميمحيط منبسط 
 موجب و اين يافتهحل شده درون حلال به سرعت كاهش 

(حلاليت تعادلي  1اشباع نسبيفوق  پارامتر شديد افزايش
، Sبا افزايش  شد. ) خواهدSجامد/حلاليت جامد =

هايي بسيار ريز با فرايند  هستههم چسبيده و  بهها  مولكول
ي ها هسته. در مراحل بعد شوند ميتوليد   2زايي هسته

ي اوليه ها هستهتوليد شده رشد مي كنند و متوسط اندازه 
د شده در مرحله اول با يابد. رشد ذرات تولي ميافزايش 
ي ها مولكولديگر،  عبارت به. شود ميانجام  3چگالشفرايند 

ي اوليه نشسته و موجب ها هستهمحلول بر روي جداره  غير
موجب كاهش  چگالششوند. فرايند افزايش قطر ذرات مي

درون سيال منبسط شده  شونده حلي ها مولكولغلظت 
از غلظت  شونده حلو با گذشت زمان غلظت  شود مي

. در نقاط پايين دست شود ميتعادلي در حلال كمتر 
شباع نسبي به حد كافي كاهش انبساط كه پارامتر فوق ا

و رشد  كاهش يافتهبسيار  چگالش، سرعت فرايند يافته
يابد. در فرايند  ميادامه  4اي شدنتودهذرات با مكانيسم 

ي ذرات توليد شده با هم برخورد كرده و ذرات اي شدن توده
 .]11 و10[ تر را توليد مي كنند بزرگ

، مدلي را ارائه كردند كه ]12[ 5دبندتي و همكارانش
همگن، انرژي لازم  زايي هستهآن سرعت فرايند توسط 

 را ي توليد شدهها هستهها و قطر بحراني براي توليد هسته
اي از معادلات  دسته ]13[و همكارانش  6. وبرندتخمين زد

ين قطر متوسط ذرات توليد شده با تحليلي را براي تخم
RESS  نيز با ارائه  ]14[ارائه كردند. قريشي و كميلي

محاسباتي، روشي را براي تخمين متوسط  هاي الگوريتم
ارائه كردند. اين محققين  RESSاندازه ذرات توليد شده با 

با استفاده از مدل ارائه شده، به بررسي اثر بعضي از 

                                                 
1 - Supersaturation ratio. 
2 - Nucleation. 
3 - Condensation. 
4 - Coagulation. 
5 - Debenedetti. 
6 - Weber. 

اند.  پرداخته RESSبر فرايند  پارامترهاي عملياتي موثر
براي تخمين متوسط اندازه  ]15[هلفگن و همكارانش 

سعي كردند تا مدلي مناسب را  RESSذرات توليد شده با 
ارائه  RESSبراي جريان سيال در حال انبساط در فرايند 

سازي فرايند  شبيهكرده و با استفاده از مدل مربوطه به 
RESS 16[ پرداختند[.  

قاله مدلي جديد براي محاسبه قطر متوسط ذرات در اين م
ارائه شده است. در اين مدل  RESSتوليد شده با فرايند 

با استفاده از موازنه ديناميكي بر روي تعداد ذرات با اندازه 
اي تودهو  چگالش، زايي هستههاي  فرايندمشخص، تاثير 

ذرات توليد  (PSD) 7بر روي اندازه و توزيع اندازه شدن
ام شده در اين تخمين زده شده است. محاسبات انجشده 

هاي دارويي دارد و  كاربردكه  بوده 8نمقاله براي نابومت
نتايج شده،  سازي شبيهبراي بررسي صحت نتايج 

  .شده استمقايسه  ]17[با نتايج تجربي ت امحاسب
  

  سازي مدل -2

كلي  طور به توان ميرا  RESSپارامترهاي موثر بر فرايند 
پارامترهاي بخش  - 1بندي كرد.  دستهبه دو بخش 

هاي  پارامتر - 2استخراج مانند دما و فشار استخراج و 
بخش انبساط مانند دما و فشار پيش انبساط و يا شدت 

  جريان ورودي به نازل و فاصله اسپري.
تغيير در پارامترهاي بخش استخراج موجب تغيير در 

ي ديگر از سوي .شود ميشونده درون نازل  حلحلاليت جزء 
هاي  فرايندتغيير در پارامترهاي بخش انبساط بر روي 

تاثير گذاشته و موجب تقويت و  ها هستهو رشد  زايي هسته
   .شود ميها  فراينداين يا تضعيف اثر هريك از 

بايد ابتدا جريان سيال  RESSفرايند  سازي مدلبراي 
موجود در فرايند را مدل كرده و با استفاده از مدل جريان 

و رشد  زايي هستهال، به بررسي اثر فرايندهايي چون سي
پرداخت. براي انجام محاسبات مورد نياز در اين  ها هسته

كننده به  سادهبخش لازم است كه با كمك فرضيات 
                                                 
7 - Particle size distribution. 
8 - Nabumetone. 
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فرضيات  ترين مهماين پديده پرداخته شود.  سازي شبيه
  كار رفته در اين محاسبات عبارت اند از: به

توجه به اين  با سيال،جريان  سازي مدلدر بخش  - 1
بيان  ]14و13[موضوع كه محققين مختلف 

اند كه حلاليت بسياري از مواد آلي در  داشته
 كسركربن فوق بحراني در محدوده ( اكسيد دي

 دليل بهدر نتيجه  ،باشد مي 10-3تا  10-6مولي) 
سيال فوق خواص ، شونده حلغلظت پايين 

خالص  كربن اكسيد ديمعادل خواص بحراني 
صورت  بهچنين جريان  هم. شود ميگرفته  نظر رد

فرض  1پاياتك فاز و سيستم در شرايط حالت 
بعدي و در جهت  يكشده است. جريان سيال 

فرضيات فوق توسط  محور نازل فرض شده است.
 سازي مدلبسياري از محققين مشهور در زمينه 

مورد استفاده قرار گرفته است كه  RESSفرايند 
به قريشي و كميلي  توان يمها  آناز جمله 

و هلفجن و  ]13[، وبر و همكارانش ]14[
 اشاره كرد. ]15[همكارانش 

دست  هاساس مطالعات انجام شده و نتايج ب بر - 2
سرعت جريان در درون نازل  ،آمده در اين مقاله

نزديك به خروجي نازل  هاي همسايگيو در 
(قبل از مچ ديسك) بسيار زياد بوده و در 

حالت مافوق  بهسرعت جريان  نازلهايي از  بخش
كه  شود مياين موضوع موجب  رسد. ميصوت 

زمان ماند جريان درون نازل بسيار اندك بوده 
جريان درون ثانيه) و در نتيجه  10-5(در حدود 

، در آدياباتيك فرض شده است. همچنيننازل 
كه در انتهاي نازل و است فرض شده اين مقاله 

جريان  ،نزديك به آن هاي بسيار همسايگييا در 
 3رسيده و فرايند خفگي 2حالت مافوق صوت به

) صورت 4در پايين دست جريان (مچ ديسك

                                                 
1 - Steady state. 
2 - Super sonic. 
3 - Choking. 
4 - Mach disk. 

اين فرضيات نيز قبلا به شكل  گيرد. مي
 ]15- 12[اي توسط محققين مختلف  گسترده

  .ستامورد توجه قرار گرفته 
داراي  RESSذرات توليد شده توسط فرايند  - 3

ند كه از جمله اشكال كريستالي مختلفي هست
و  5ي سوزنيها كريستالبه  توان مي ها آن

مشخصه  بعد سه يا با دو و 6ي مكعبيها كريستال
براي تخمين توزيع اندازه ذرات توليد اشاره كرد. 

از توابع چند بعدي (دو  توان مي RESSشده با 
ولي براي اين كار  .يا سه بعدي) استفاده كرد

تر استفاده  يدهپيچنياز است كه از روابطي بسيار 
اساس نظر  برشود و اين در حالي است كه 

بعدي مزيتي بر  سهتوابع توزيع دو يا  ،محققين
. در نتيجه در ]18[بعدي ندارند  يكتابع توزيع 
(با يك  ذرات جامد توليد شده، كروياين مقاله 

به شكلي كه جرم و  اند شدهفرض  بعد مشخصه)
. دباش ميفقط تابع قطر ذرات  ها آنحجم 

دانسيته ذرات كروي توليد شده ثابت فرض شده 
و ساير خواص فيزيكي ذرات جامد در طول 

 نظر گرفته شده است. درفرايند ثابت 

 زايـي  هسـته فرض شده اسـت كـه ذرات فقـط بـا فراينـد      
اي  تـوده و  چگـالش ي ها فرايندو با  شوند ميتوليد  7همگن
و  زايـي  هستهكه  فرض شده چنين همكنند.  ميرشد  شدن
ي بالا دست جريان و ها بخش، در چگالشبا  ها هستهرشد 

كـاهش بسـيار    دليـل  بهقبل از مچ ديسك صورت گرفته و 
ي بعد از مچ ديسك، در ها بخشدر  شونده حلزياد غلظت 

تقريبا نـاچيز   چگالشو  زايي هستهي ها فرايند ها بخشاين 
اي تـوده فقط بـا فراينـد    ها بخشو رشد ذرات در اين  بوده
سرعت بسيار زيـاد سـيال در    دليل بهگيرد.  ميانجام  شدن
در  اي شـدن تـوده هاي قبل از مـچ ديسـك، فراينـد     بخش

ايـن   نقاط قبل از مـج ديسـك نـاچيز فـرض شـده اسـت.      

                                                 
5 - Needle shaped crystals. 
6 - Cube like crystals. 
7 - Homogeneous Nucleation. 
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فرضيات نيز در بسياري از مقالات مربوطه مـورد اسـتفاده   
 .]15-12[اند  گرفتهقرار 

  
 سـازي  مـدل كار رفته بـراي   بهمعادلات  -2-1

  ان درون نازلميدان جري

معادلات حاكم براي محاسبات ميدان جريان در فرايند 
RESS معادله پيوستگي، معادلات پايستگي ممنتم  شامل
  : ]١٩[ . معادله پيوستگي عبارت است از باشد مي و انرژي

0
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  T، دانسيته و سرعت جريان هستند.Vو  ρدر اين معادله 
مساحت سطح مقطع جريان  ،A، دما و فشار جريان، Pو 

(πr2)  وx،  باشد مينشان دهنده فاصله از ابتداي نازل .
 زير نوشت صورت به توان ميمعادله پايستگي ممنتم را 

  : ]24 و 14[
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، Dnozzleو  1ينگضريب اصطكاك فان ،fدر اين محاسبات 
 . معادله پايستگي انرژي عبارت است ازباشد ميقطر نازل 

  :]20 و 14[
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گرماي ويژه  Qآنتالپي ويژه سيال و  Hدر اين معادله 
است. براي محاسبه آنتالپي سيال از معادلات زير استفاده 

  :]20[شده است 
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1 - Fanning friction factor. 

ظرفيت  CVپذيري سيال و  تراكمضريب  zدر اين معادلات 
گرمايي ويژه در حجم ثابت است كه با استفاده از معادلات 

  :]21 و 20[زير محاسبه شده است 
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aCO2  وbCO2  پارامترهاي تصحيح انرژي و تصحيح حجم در
 كربن اكسيد ديبراي  ]22[ 2معادله حالت پنگ رابينسون

  ند.هستخالص 
شده رسم  1در شكل  شماتيك از محفظه انبساط نمايي

 پذير باكه جريان تراكم است. در اين مقاله فرض شده
)، وارد نازل Ma<<1سرعتي بسيار كمتر از سرعت صوت (

شده و در خروجي نازل سرعت جريان به سرعت صوت 
يابد  ميسرعت افزايش  ،). بعد از نازلMa=1رسيده است (

رود تا در  مينيز پيش  Ma≈3و اين افزايش سرعت تا 
صورت گرفته و جريان  3پايين دست جريان فرايند خفگي

هاني به حالت زير صوت تبديل ناگ صورت بهفراصوت 
رخ  4اي به نام مچ ديسك نقطه. فرايند خفگي در شود مي
. قطر مچ ديسك، و فاصله مچ ديسك تا ]19[دهد  مي

آيند  ميدست  به) 13) و (12خروجي نازل از معادلات (
  :]24 و 23[
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exp_

067.0 
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2 - Peng- Robinson equation of state. 
3 - Choking. 
4 - Mach disk. 
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، و فاصله تا خروجي 2rت خروجي، رابطه بين ارتفاع ج
آيد. همچنين براي  ميدست  به) 14، با معادله (xنازل، 

) 15محاسبه عدد ماخ در اين محاسبات از معادله (
  :]26 و 25[ استفاده شده است
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 براي محاسبه خواص سيال قبل و بعد از مچ ديسك از
) استفاده شده است. در اين 20) الي (16معادلات (

دهنده قبل از مچ ديسك و  نشان 1معادلات پسوند 
. باشند ميدهنده بعد از مچ ديسك  نشان  2پسوند

ي حرارتي ويژه ها ظرفيتنسبت  γ=CP/CVهمچنين 
  :]19[ باشد مي
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 سازي شبيهكار رفته براي  بهمعادلات  -2-2
 :ها هستهفرايندهاي تشكيل و رشد 

در منابع مختلف، براي تخمين تاثير همزمان فرايندهاي 
ه از معادلات متفاوتي استفاده شد ها آنتوليد ذرات و رشد 

به معادله  توان مي. از جمله مهمترين اين موارد است
و همكارانش  1موازنه ديناميكي استفاده شده توسط كيم

اي  توده و زايي هستهي ها فرايندتخمين اثر براي  ]27[
شدن بر روي متوسط اندازه ذرات آلاينده توليد شده در 
دودكش يك موتور ديزل درون يك تونل باد اشاره كرد. 

براي بررسي اثر  ]28[و همكارانش  2كومارهمچنين 
اي شدن و  توده، ها هسته، رشد زايي هستهي ها فرايند

از معادله موازنه جمعيتي استفاده  ها هستهشكست 
معادله موازنه جمعيتي را پس از اند. اين محققين  كرده

حل كرده   4هاي جزئي حجمبا كمك روش  3سازي گسسته
 اند. كردهدلات مربوطه مقايسه و نتايج را با حل تحليلي معا

ي ها فرايندزمان  براي تخمين تاثير همدر اين مقاله 
بر روي قطر متوسط  ها هستهرشد همگن و  زايي هسته

 بر روي موازنه ديناميكييك معادله  ، ازذرات توليد شده
براي تمام ذرات موجود در هر بخش نازل و تعداد ذرات 

شده است. شكل  فادهاست(ذرات با اندازه هاي مختلف)، 
 چگالشو  زايي هستهي ها فرايندكلي اين معادله كه شامل 

  .باشد مي) 21رابطه ( صورت به، شود مي
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در واحد  r(k)تعداد ذرات با شعاع  Nk (m3/#)در اين رابطه 
با  زايي هستهو نرخ  5ايراكتابع دلتاي د Jو  δاست. حجم 
متوسط زمان ماند ذرات در  Vوτهمگن،  زايي هستهفرايند 

. باشند ميهر بخش و سرعت متوسط جريان در آن بخش 
βik است كه  چگالش، ضريب رشد با فرايند

                                                 
1 - Kim. 
2 - Qumar. 
3 - Discretization. 
4 -Finite volume. 
5 - Dirac delta function. 
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و در غير  1برابر  βikآنگاه  r(i)+G(i)τ(i)=r(k)اگر
ايند سرعت رشد با فر G(i)است.  صفربرابر  βikصورت  اين

  است. چگالش
در سمت راست معادله  جمله)، اولين 21در معادله (

و توسط  r(k)ي جديد با شعاع ها هستهدهنده توليد  نشان
در سمت  جمله. دومين باشد ميهمگن  زايي هستهفرايند 

يي با شعاع ها هستهدهنده توليد  نشان) 21راست معادله (
r(k)  يي با ها تههسو همچنين نابود شدن  چگالشبا فرايند

عبارتي ديگر،  بهاست.  چگالشبا فرايند  r(k)شعاع 
باشد اين  r(k)تر از  كوچك ها آنيي كه شعاع اوليه ها هسته

رشد كرده و به شعاع  چگالشامكان را دارند كه با فرايند 
r(k)  ها آنيي كه شعاع ها هستهبرسند و از سويي ديگر 
r(k) رشد ت است اگر در شرايطي قرار گيرند كه سرع

ند رشد كرده و به توان ميباشد، ذرات به اندازه كافي زياد 
ديگر  ها هستههاي بالاتر برسند و در نتيجه اين  شعاع

  نخواهند بود. r(k) داراي شعاع
همگن با استفاده از دو پارامتر شعاع  زايي هستهفرايند 
ازاي واحد  به ها هسته) و نرخ توليد rcrit( ها هستهبحراني 

كه از روابط زير  شود ميتعريف  (Jnucl)زمان  حجم واحد
  :]12[ آيند ميدست  به
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سيال است كه - كشش بين سطحي جامد σدر اين روابط 
 ،βnucl. ضريب ]14[قرار داده شده است  02/0 (N/m)برابر 

، Sق اشباع نسبي و پارامتر فو υ شونده حلحجم مولكولي 
  :]14[ شوند مي) توصيف 26) تا (24با معادلات (
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),( در اين روابط  PTy mequilibriu
solid  حلاليت تعادلي

و در  Tفوق بحراني در دماي  كربن اكسيد ديدر  شونده حل
  است.  Pر فشا

ي موجود درون سيال بر روي سطح ها مولكولچسبيدن 
وجود آمده موجب رشد شعاع  بهي ها هستهخارجي 

. سرعت رشد اين شود مي چگالشبا فرايند  ها هسته
  ) تخمين زد.27با معادله ( توان ميرا  ها هسته

24 r

J
G cond
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ي ها ولكولمشعاع ذرات است و تعداد  rدر اين معادله 
 .]30[آيد  ميدست  به) 28از معادله ( چگالش يافته

  
 mEquilibriu

solidsolidABmcondPcond yyDdJ  2  (28) 

 
، غلظت ها هستهو رشد  زايي هستهي ها فرايندبا انجام 

. براي محاسبه نرخ شود ميدرون حلال كاسته  شونده حل
) تا 29درون سيستم از معادلات ( شونده حلتغيير غلظت 

  .]14 و 13[ مي شود) استفاده 31(
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) DAB(، شونده حلغلظت بدون بعد ) Y(در اين معادلات 

تعداد  (ncrit)در حلال و  شونده حلضريب نفوذ 
كه يك هسته با شعاع بحراني را  هستند ييها مولكول

  .]13[آيند  ميدست  بهابط زير از رو و توليد مي كنند
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خالص است  كربن اكسيد ديويسكوزيته  µدر اين روابط 

جرم  MWقرار داده شده و  Pa.s 5-10×0/1كه برابر 
  ت.قرار داده شده اس g/mol44مولكولي حلال است كه 

هاي  بخشهاي قبلي بيان شد، در  بخشكه در  طور همان
و زمان  بودهقبل از مچ ديسك سرعت جريان بسيار زياد 

ها بسيار كم است و در نتيجه  بخشماند ذرات در اين 
هاي قبل از مچ ديسك  بخشدر  اي شدن تودهفرايند 

ناچيز فرض شده است. در نقاط بعد از مچ ديسك، سرعت 
ش يافته و اين موجب افزايش جريان بسيار كاه

. از شود ميها  بخشگيري در زمان ماند ذرات در اين  چشم
بسيار  ها بخشدر اين  شونده حلسويي ديگر حلاليت 

 چگالشكاهش يافته و اين امر موجب كاهش تاثير فرايند 
در  اي شدنتودهو در نتيجه فرايند  شدهدر اين بخش 

ي است كه موجب ي بعد از مچ ديسك تنها فرايندها بخش
در حالت  اي شدنتوده. فرايند شود ميرشد شعاع ذرات 

آيند  ميوجود  بهسه نوع حركت درون جريان  دليل بهكلي 
و  2، جريان برشي 1از: حركت بروني هستندكه عبارت 

 .3حركت نسبي

  

  
  نمايي شماتيك از نازل مدل شده. -1شكل 

  

                                                 
1 - Brownian motion. 
2 - Shear flow. 
3 - Relative motion. 

مچ  ي بعد ازها بخشآن كه سرعت جريان در  دليل به
بعدي  يكجريان را  توان ميديسك ناچيز بوده و تقريبا 

توجه به نزديك بودن نسبي اندازه  با چنين همفرض كرد و 
ذرات توليد شده در اين بخش، در اين مقاله فرض شده 

فقط با حركت بروني انجام  اي شدنتودهكه فرايند 
حسب زمان  بر. در نتيجه براي محاسبه قطر ذرات شود مي
  .]14 و 13[ ) استفاده كرد36) و (35از معادلات ( نتوا مي
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 tقطر ذراتي است كه به اندازه زمان  dp(t)در اين معادلات 

 ωBMاند و  قرار گرفته اي شدنتودهثانيه در معرض فرايند 
  است. شدن اي هتودزمان مرجع براي رشد ذرات با فرايند 

  
 روش حل معادلات -3

ي هـا  فرايندزمان  همبراي تخمين تاثير در اين مقاله 
روي قطـر متوسـط ذرات    بـر همگن و چگـالش   زايي هسته

، لولـه  4توليد شـده، بخـش انبسـاط شـامل جمـع كننـده      
ي ابتدايي محفظـه انبسـاط بـه حـدود     ها بخشو  5مويينه
شده  هارائ. سپس معادلات قسمت تقسيم شده است 1000

  6محدود هاي اختلافبا روش  ها بخشبراي هر كدام از اين 
ي هـا  اخـتلاف روش  بااند. براي حل اين معادلات  شدهحل 

استفاده شـده   MATLAB (R2009 a)افزار  نرم، از محدود
   است.

مپيوتر پنتيـوم  زمان اجراي اين برنامه با استفاده از يك كا
ــا  4 ــده ب ــتهدو پردازن ــه  GB2و  )GH6/2اي ( هس حافظ

  .باشد ميساعت  6حدودا برابر  7دستيابي مستقيم
  
  

                                                 
4 - Diffuser.  
5 -Capillary. 
6 - Finite difference. 
7 -Ram. 
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   نتايج - 4

تغييرات دما، فشار و دانسيته را در طول نازل  2شكل 
، شود ميكه در اين شكل مشاهده  طور همان. دهد مينشان 

ممنتم در   با استفاده از معادلات پايستگي جرم، انرژي و
)، فرايند 15) تا (1طول نازل و با استفاده از معادلات (

از ابتداي نازل رخ  cm 25/5خفگي در فاصله حدود 
  دهد. مي

  
  فشار، دما و دانسيته بدون بعد در طول نازل. -2شكل 

 
 3در شكل  زايي هستهاندازه ذرات توليد شده با فرايند 
ذرات در ابتدا با  RESSنشان داده شده است. در فرايند 

ي ها هستهين . اشوند ميهمگن توليد  زايي هستهفرايند 
هاي بسيار متفاوتي هستند اما  اندازهاوليه داراي 

، فقط ذراتي با شود ميمشاهده  3كه در شكل  طور همان
داراي تعداد قابل توجهي هستند.  nm1حدود  هاي شعاع

به عبارت ديگر وقتي براي محاسبه تعداد ذرات توليد شده 
، فقط ذراتي با توزيع اندازه شود مي) استفاده 23از معادله (

، داراي مقادير ها هستهبسيار باريك از نظر تعداد 
را در محاسبات وارد  ها آن توان ميتوجهي هستند كه  قابل

تر  تر و يا كوچك هاي بزرگ اندازهي با ها هستهكرد و تعداد 
ديده  3در شكل  كه طور همان. باشند ميبسيار كم و ناچيز 

برابر (مول كل/مول  شونده حللظت ، هنگامي كه غشود مي
بار و  200و فشار انبساط برابر  00268/0) شونده حل

ي ها شعاعيي با ها هستهباشد،  K373دماي انبساط برابر 
از ابتداي نازل  mm2در فاصله حدود  nm1 تا  95/0بين 

  توجهي ندارند. قابل تعداد ها هستهو ساير  شوند ميتشكيل 

  
ي توليد شده با فرايند ها هستهدانسيته عددي  - 3شكل 
 200، فشار انبساط K373همگن در دماي انبساط   زايي هسته

  .ysolid=00268/0و  بار
  

قرار گرفته  چگالشپس از تشكيل در معرض  ها هستهاين 
 چگالشكنند. در طول فرايند  ميو شروع به رشد 

از حلال جدا شده و بر روي سطح  شونده حلي ها مولكول
براي هر  چگالشچسبند. فرايند  مي ها هستهخارجي 

تا انتهاي نازل و قبل از  وهسته از لحظه تشكيل آغاز شده 
مشاهده  4در شكل  كه طور همانيابد.  ميمچ ديسك ادامه 

 چگالش، شعاع متوسط اين ذرات پس از فرايند شود مي
رسد.  مي µm 5/1تر شده و به حدود  هزاران برابر بزرگ

عداد ذرات نشان داده شده در بايد توجه داشت كه ت
 چگالشبرابر است. زيرا در طول فرايند  4و  3هاي  شكل
رود و هيچ هسته جديدي نيز  نمياي از بين  ذرههيچ 

  آيد. نميوجود  به

  
ي توليد شده با فرايند ها هستهدانسيته عددي  - 4شكل 
در  چگالشهمگن و پس از فرايند رشد با مكانيسم  زايي هسته

و  بار 200، فشار انبساط K373ط دماي انبسا
00268/0=ysolid. 
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هاي مختلف را در طول نازل  اندازهتعداد ذرات با  5شكل 
. تمام شرايط عملياتي در اين شكل مشابه دهد مينشان 

است با اين تفاوت كه فشار  4شرايط عملياتي در شكل 
 نظر گرفته شده است. دربار  150برابر  5انبساط در شكل 

كه با كاهش  دهد مينشان  5و  4يان شكل مقايسه م 
تر انجام  زوددرون نازل  زايي هستهفشار انبساط، فرايند 

تر و در نتيجه افزايش  سريع(زيرا افت فشار  شود مي
). شود ميتر آغاز  زودپارامتر فوق اشباع نسبي درون نازل 

كه با كاهش فشار  شود مياين پديده در مجموع باعث 
بار متوسط شعاع ذرات توليد شده  150تا  200انبساط از 

  يابد. ميافزايش  µm 5/2تا حدود  5/1از 
كه با كاهش  دهد مينشان  5و  4ي ها شكلمقايسه ميان 

 يابد ميفشار انبساط توزيع اندازه ذرات توليد شده افزايش 
ي حدود ها شعاعبار دو نوع ذره با  150و در فشار انبساط 

 . شوند مي درون نازل تشكيل µm7/2و  7/0

اين افزايش  شود ميمشاهده  5در شكل  كه طور همان
افزايش توزيع اندازه ذرات اوليه  دليل بهتوزيع اندازه ذرات 
 اند. آمدهوجود  بههمگن  زايي هستهاست كه با فرايند 

  

  
ي توليد شده با فرايند ها هستهدانسيته عددي  - 5شكل 
در  چگالشنيسم همگن و پس از فرايند رشد با مكا زايي هسته

و  بار 150، فشار انبساط K373دماي انبساط 
00268/0=ysolid.  

  
توزيع اندازه ذرات را درون نازل و در دماي  6شكل 

. در دماهاي انبساط بالاتر دهد مينشان  K393انبساط 
اختلاف ميان حلاليت جامد و حلاليت تعادلي جامد در 

ساط سيال فوق بحراني از اين اختلاف در دماي انب
(زيرا براي نابومتن با افزايش دما تر است  كم ،تر پايين

كه  شود مي). اين امر باعث يابد ميحلاليت تعادلي افزايش 
تر  كم K393پارامتر فوق اشباع نسبي در دماي انبساط 

). كاهش پارامتر فوق K373باشد (نسبت به دماي انبساط 
شده و در  چگالشاشباع نسبي موجب كاهش سرعت 

. البته بايد توجه داشت يابد مياندازه ذرات كاهش  نتيجه
كه كاهش پارامتر فوق اشباع نسبي موجب تاخير در 

 ها هستهو در نتيجه كاهش زمان رشد  زايي هستهفرايند 
كه اين نيز خود موجب كاهش اندازه ذرات توليد  شود مي

  .شود ميشده 
درون سيال را بر  شونده حل، تاثير افزايش غلظت 7شكل 

. مقايسه دهد ميتوسط اندازه ذرات توليد شده نشان م
كه با افزايش غلظت  دهد مينشان  7و  4ميان شكل 

متوسط اندازه  003/0تا  00268/0از جزء مولي  شونده حل
توجهي نكرده  قابلتغيير  ها آنذرات توليد شده و تعداد 

توزيع اندازه ذرات توليد  شونده حلولي با افزايش غلظت 
 شونده حلزيرا با افزايش غلظت  .ش يافته استشده افزاي

در ورودي سيستم، پارامتر فوق اشباع نسبي افزايش 
.يابد مي

  
ي توليد شده با فرايند ها هستهدانسيته عددي  -6شكل 
در  چگالشهمگن و پس از فرايند رشد با مكانيسم  زايي هسته

و  بار 200، فشار انبساط K393دماي انبساط 
00268/0=ysolid.  

  

هاي اوليه توزيع اندازه هسته ،با افزايش فوق اشباع نسبي
و اين  يابد ميافزايش  زايي هستهتوليد شده با فرايند 

 .شود ميموجب افزايش توزيع اندازه ذرات نهايي 
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در  شونده حلو غلظت تعادلي  شونده حلتغيير غلظت 
 كه طور هماننشان داده شده است.  8طول نازل در شكل 

) و 29اگر از معادلات ( شود ميمشاهده  در اين شكل
درون  شونده حلمجزا براي محاسبه غلظت  صورت به) 30(

هاي قبلي ارائه شده  مقاله(مانند  ،سيستم استفاده شود
درون نازل در فاصه  شونده حل) كاهش غلظت ]14- 13[

ي ها فرايندولي اگر  شود ميابتداي نازل انجام  cm5حدود 
زمان فرض شوند و از  هم صورت به چگالشو  زايي هسته

استفاده شود،  شونده حل) براي محاسبه غلظت 31معادله (
از شروع نازل انجام  cm6/3كاهش غلظت در فاصله حدود 

  .شود مي
دما و فشار استخراج تاثير زيادي بر خصوصيات محصول 
توليد شده دارند. زيرا با تغيير دما و فشار استخراج 

استخراج تغيير كرده و اين  در ظرف شونده حلحلاليت 
درون بخش انبساط  شونده حلپديده باعث تغيير غلظت 

 .شود مي

گفت كه با افزايش فشار استخراج  توان ميتر  دقيق طور به
حلاليت مواد در سيال فوق بحراني افزايش يافته و اين 

در بخش انبساط  شونده حلموجب افزايش حلاليت 
 .شود مي

  

  
ي توليد شده با فرايند ها هسته دانسيته عددي - 7شكل 
همگن و پس از فرايند رشد با مكانيسم چگالش در  زايي هسته

  .ysolid=003/0بار و  200، فشار انبساط K373دماي انبساط 

  
): غلظت ٭(درون نازل.  شونده حلغلظت (جزء مولي)  - 8شكل 

در شرايطي كه فرايندهاي  شونده حل): غلظت •تعادلي. (
): غلظت �انجام شوند و (هم زمان  ها هستهشد و ر زايي هسته
 ها هستهو رشد  زايي هستهي ها فراينددر حالتي كه  شونده حل
  ) محاسبه شوند.30) و (29مجزا و با معادلات ( صورت به
  

درون بخش انبساط پارامتر  شونده حلبا افزايش حلاليت 
 كه طور همانو در نتيجه  يابد ميفوق اشباع نسبي افزايش 

ي قبلي اشاره شد با افزايش پارامتر فوق اشباع ها بخشدر 
. اين يابد مينسبي متوسط اندازه ذرات توليد شده افزايش 

 9روند صعودي براي همه دماهاي استخراج درون شكل 
. افزايش دماي استخراج تاثيري متفاوت بر شود ميديده 

و  1توسط سو كه طور همانروي اندازه ذرات دارد زيرا 
 بار 150هاي كمتر از  فشاردر  ،اشاره شده ]29[ همكارانش

افزايش دماي استخراج موجب كاهش حلاليت نابومتن 
و در نتيجه  شود ميفوق بحراني  كربن اكسيد ديدرون 
افزايش دماي  شود ميديده  9در شكل  كه طور همان

هاي استخراج كمتر از  فشاردر  K328تا  308استخراج از 
 شود ميزه ذرات توليد شده موجب كاهش اندا بار 150

 بار 150 ر فشارهاي استخراج بالاتر ازولي اين روند د
، افزايش بار 150 ي بالاتر ازها فشار. در شود ميمعكوس 

شده  شونده حلدماي استخراج منجر به افزايش حلاليت 
، شود ميديده  9در شكل  كه طور همانو در نتيجه  ]29[

ي ها فشار(در  K328تا  308افزايش دماي استخراج از 
  .  شود ميتر  بار) منجر به توليد ذراتي بزرگ 150بالاي 

                                                 
1 -Su. 
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تاثير دما و فشار استخراج بر روي متوسط قطر ذرات  - 9شكل 

  .RESSتوليد شده با فرايند 
  

را بر اندازه نهايي  اي شدنتوده، تاثير فرايند 10شكل 
ذرات توليد شده در دماهاي مختلف ظرف انبساط نشان 

قطر  شود ميدر اين شكل مشاهده  كه طور همان. هدد مي
تا  اي شدنتودهمتوسط ذرات توليد شده پس از فرايند 

توجه به نتايج ارائه  بابرابر افزايش يافته است.  10حدود 
شده در اين شكل، با افزايش فاصله اسپري شيب 

عبارت ديگر سرعت افزايش  بهو  يابد ميها كاهش  منحني
. تاثير يابد ميافزايش فاصله اسپري كاهش اندازه ذرات با 

روي متوسط اندازه ذرات توليد شده  بردماي ظرف انبساط 
اساس نتايج ارائه  بربررسي شده است.  10نيز در شكل 

 تا  276شده در اين شكل، افزايش دماي ظرف انبساط  از 

K396  منجر به افزايش متوسط اندازه ذرات توليد شده
 . شود مي
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تاثير فاصله اسپري و دماي محفظه انبساط بر روي  -10 شكل

پس از  RESSمتوسط قطر ذرات توليد شده با فرايند 
با  ها هستههمگن و رشد  زايي هستهبا فرايند  زايي هسته
  .اي شدنتودهو  چگالشي ها فرايند

هاي  دادهمقايسه نتايج مدل حاصله با  - 5
  تجربي

براي بررسي دقت و صحت مدل ارائه شده،   
ايج محاسبات انجام شده در اين مقاله با نتايج تجربي نت

 kg/mol  2283/0ارائه شده براي نابومتن با جرم مولكولي 
هاي تجربي  دادهاند.  شدهمقايسه  K15/353و دماي ذوب 

براي توليد پودر ميكرونيزه نابومتن توسط سو و همكارانش 
هاي تجربي و  دادهارائه شده است. مقايسه ميان  ]17[
اساس نتايج  برآمده است.  1ايج محاسبات در جدول نت

هاي تجربي  دادهارائه شده در اين جدول تشابه خوبي ميان 
و مقدار خطاي متوسط  شود ميو نتايج محاسبات مشاهده 

 2/0هاي تجربي و نتايج محاسبات برابر  دادهميان  1نسبي
  .باشد مي
  
  گيري نتيجه  -6

ن با رونيزه نابومتيند توليد پودر ميكدر اين مقاله فرا
ي فوق بحراني ها محلولاستفاده از روش انبساط ناگهاني 

و  چگالشهمگن،  زايي هستهمدل شده و اثر سه فرايند 
بر روي متوسط اندازه ذرات توليد شده  شدن اي توده

دست آمده، افزايش  بهاساس نتايج  بربررسي شده است. 
هش انبساط منجر به كافشار انبساط و افزايش دماي 

ولي افزايش فاصله اسپري و افزايش  شده اندازه ذرات
دماي ظرف انبساط موجب افزايش متوسط اندازه 

حاصل . مقايسه ميان نتايج محاسبات شود ميها كريستال
كه  دهد ميهاي تجربي، نشان  دادهمدل ارائه شده و  از
هاي تجربي و نتايج  دادهنسبتا مناسبي ميان  قبطات

  د.محاسباتي وجود دار
  
  كار رفته  بههاي  نماد -7

A مساحت سطح مقطع نازل  
a  27كار رفته در معادله ( بهثابت(  

b  27كار رفته در معادله ( بهثابت(  

C   در سيال فوق بحراني  شونده حلغلظت (kg/m3) 

                                                 
1 - Average absolute relative deviation. 
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CV ظرفيت گرمايي ويژه در حجم ثابت (j/mol K) 

Cp  ظرفيت گرمايي ويژه در فشار ثابت (j/mol K) 

D  طر ق (m) 

DAB ضريب نفوذ (m2/s) 

f فاكتور اصطكاك 
G  ها هستهسرعت رشد  (m/s) 

H آنتالپي محلول (W/m2) 

J  زايي هستهسرعت فرايند  (#/s m3) 

kB (23-10× 1.38) ثابت بولتزمان (j/K) 

Ma عدد ماخ 
Mw جرم مولكولي (kg/mol) 

N دانسيته عددي كريستال ها (#/m3) 

ncrit  ك هسته با شعاع بحرانيدر ي ها مولكولتعداد  (#/m3) 

P فشار (bar) 

Q فلاكس گرمايي (W/m2) 

r شعاع (m) 

rcrit  ها هستهشعاع بحراني  (m) 

S پارامتر فوق اشباع نسبي 
t زمان (s) 
T دما (K) 

V سرعت (m/s) 

x  فاصله از ابتداي نازل (m) 

Y  شونده حلغلظت بدون بعد حلال در  

z فاكتور تراكم پذيري 
ρ  محلولدانسيته  (kg/m3) 

ρm دانسيته مولكولي (#/m3)  

τ زمان ماند (s) 
υ حجم مولكول (m3/mol) 

σ   سيال -كشش بين سطحي جامد  (N/m) 

φp جزء حجمي ذرات 

ωBM  اي شدن   تودهسرعت رشد مبنا در فرايند  (s-1) 

 

  .RESSر نابومتن باز فراوري شده با دست آمده از محاسبات براي پود بهو نتايج  ]17[مقايسه بين نتايج تجربي  - 1جدول 
نتايج   .قطر متوسط ذرات

  (µm)محاسبات  
. نتايج قطر متوسط ذرات

 (µm)تجربي  

دماي پس از انبساط  
(K) 

دماي پيش 
 (K)انبساط  

 دماي استخراج
(K) 

 فشار استخراج

(MPa) 
  

10  5/10 283 373  308 15  1  
2/11  6/13 323 373  308 15  2  
4/9  9/8 283 373  328 15  3  
2/9  9/6 283 373  308 20  4  
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