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Abstract

Whileold modelsfor the descriptionof the behaviourof liquid-liquid dispersions
in agitated extraction equipment are based on simpleplug-flowassumptionsnew-
er Simulation techniques require a muchmore accurate predictionofdrop popula¬
tions.

Laso, f986, Steiner, 1996 andBalmelli, 1998 of this research group developed a

simplified model based on drop population balances with geometric drop size
class divisionin order to reduce the extensive computationsneededin siraulating
turbulentdispersions. A complete extraction column can be accurately simulated
using the coalescence and breakage rates calculated with this geomehic model.
These rates can be measuredin a batch-mixingvessel designedto correspondto a

single stage of an extractioncolumn. This may be a very important tool in the de¬

sign. of extractors. Experimentaldata on drop size distributions in turbulentagitat¬
ed dispersions are necessaryfor reliable design of an exfractioncolumn but are,

unfortunately, not available due to the problems associated with the required
measurements.

In the present work a reliable, efficient and accurate optical technique is devel¬

oped to measure the drop size distributions at different times during their dynamic
evolution.More than 700 drop size distributions using 18 different liquid-liquid
Systemscovering a wide ränge ofphysical propertiesare experimentally measured
both in a batch Kühni cell and a Standard mixing reactor with a turbine impeller.
In addition, the population balancemodel involving the breakage and coalescence
rates is improvedby allowing for geometricdrop size class division. The breakage
and coalescence rate parametersare determined by fitting the set of differential



equations. Dimensionless equations are presented for the breakage and coales¬

cence rate constants and the Sauter mean drop diameterin both the Kühni and the

Standard mixing cells obtained using the present experimental data. These are dis¬

cussed below in detail.

A batch vessel with a Standard geometry and a 6-flat-bladedturbine impeller and
a batchKühni cell are designedand a new samplingmethod for the acquisitionof
dispersion images in both tanks is developed. This uses a periscope immersed in

the dispersion: a fiber glass source and a stroboscope pulse generator convert light
into a 45° mirror in the periscope and providethe illuminationfor the acquisition
of back illuminated images ofthe dispersion. The measurementof the drop size
distribution is automatically performed by analysis of video images taken with

very short exposure times by a video cameraplaced at the wall of the tank. The

images are directly transferred to an advanced desktopComputer which has been
modified to remove drops which are out offocus or not fully in view and to split
drop agglomerates. The numberand size ofremainingparticles are then evaluated

by a special Software routine and stored in data flies for further treatment.A spe¬
eifieally written programprovides the fully automatic control of routine experi¬
mentsby supervising the operating conditions,the image processing and the on¬

line monitoringof the dynamicinterfacial area of the drops.

Drop size measurementsfor routine experimentsare dramatically improvedand
data for numerous Systems are obtained: drop size distributions and instationary
data at various agitation intensitiesand phase fractions are measuredin reproduc-
ible conditions for 11 liquid-liquid Systems in the Kühni cell and 7 liquid-liquid
Systems in the Standard agitated vessel. Most of the drop size distributions are

measuredat the height ofthe impeller betweenthe ba.ffl.es. For one liquid-liquid
system the drop sizes are measuredalong the height ofthe vessel close to the baf-
fles . The Sauter mean drop diameterat the top of the vessel is found to be signif¬
icantly larger than that at the impeller level.

Using the present simplifiedmodel with geometricdrop size class divisionboth

breakage and coalescence rate constants are obtained by optimizing the parame¬
ters in the population balanceequations. Assuming that the rate constantsmay be

approximatedby power law functions of the drop volume, the intensity of the ag-



itation and the dispersed phase volume fraction expressions for dropletbreak-up
and coalescence rates are obtained by linear regression for each of the 18 liquid¬
liquid Systems. Finally, generalized dimensionless expressions for breakage and
coalescence rate constants are presented which are applicablefor any liquid-liquid
system.

An experimental device for the measurementof the real-time dynamic evolution
of the drop size distribution is developed and tested. Some experimentsare per¬
formedwith this technique and the measureddistributions agree well with those

predicted using the above generalised expressions for the rate constants.

The derived expressions maybe usefuiin improving the modelspredictingthe op¬
erating conditions in extractionequipment,namely forKühni columnsand mixing
tanks. The accuracyofthe proposed expressions, togetherwiththe advantagesof
the geometricmodel, allow reliable prediction of coalescence and breakage be¬
haviourofdispersed droplets. The present expressions on coalescence and break¬

age rates developedusing large amountsof data collectedon a numberofliquid¬
liquid Systems will be usefui in the confirmation, or rejection, ofany future theo¬
retical models.Moreover, the measuring equipment and the proceduresof evalu¬
ation developedin the presentworkshouldallow future workers to collect data on
other Systems and operating variablesmore efficiently,thus allowingthe collec-
tion of reliable data on breakage and coalescence rates in turbulent dispersions
which has until the present date been largelylacking.



Compendio

II disegno degli impianti di estrazioneliquido-liquidobasato su modelli che assu-

mono la presenza dei soli fenomeni di dispersione longitudinale ha ormai com-

pletamente ceduto il posto a tecniche di simulazioneche necessitano di stime
accurate riguardo la popolazionedelle gocce della fase liquidadispersa. Nell'am-
bito delEaffinamentodi queste tecniche, Laso, 1986, Steiner, 1996 e Balmelli,
1998 hanno sviluppatoun sistema di suddivisione geometricadelle classi di gran-
dezza, che permette, grazie alla drastica riduzione dei carichi di calcolo, unavalu-
tazione accurata delle velocitädi rottura e coalescenza delle gocce. Le necessarie
misurazioni sulle gocce sono State effettuate da questi ricercatori in un reattore di
forma simile a quella del singolo stadio di una colonnadi estrazione. Utilizzando
i dati ottenuti essi hanno potuto riprodurre con esfiemaprecisione il comporta¬
mento della fase dispersa in una colonna completa.
Se da una parte la sua versatilitäe la sua accuratezza fanno di questo modello uno
strumentodi estrema efficacia per il disegno degli estrattori, dall'altrail suo svi¬

luppo continua a soffriredella scarsissimadisponibilitä di dati sperimentali,legata
alle grosse difficoltä insite nei monitoraggio delle gocce in condizioni difftcili
come all'interno delle dispersionimrbolente.

AI fme di rendere efficace ed utilizzabile il modello geometrico, nei presente lav-
oro si sono costruiti un reattore di geometriastandardizzatae uno riproducente un
singolo stadio di una colonna di tipo Kühni. Su questi e stato applicatoun nuovo
metodo di acquisizione delle immaginidelle gocce disperse. Sfruttando le grandi
capacitä di calcolo dei moderni elaboratori e le piü recenti tecnologie vis ion, e sta¬

to sviluppato un Software che automatizzacompletamente la gestione delle im-



magini, la misurazione della grandezza delle gocce e dell'area interfacciale

specifica noncheil sistema di controllodei parametri operativi di ogni esperimen-
to.

Incrementando in maniera sostanzialela velocitä di misurazionedella grandezza
delle gocce, e stato possibile raccoglieredati sperimentalirelativi a un grannume-
ro di sistemi turbolenti: la grandezza di quasi 3 milioni di gocce e i dati sul com¬

portamento di varie centinaia di stati instazionari sono stati misurati nei due

reattori, per im totale di 18 sistemi dispersi.Attraverso il modello di suddivisione

geometricadelle classi si sono ottenuteper approssimazionele costanti di coales-

cenza e rottura in ogni esperimento. Approssimandole per mezzo di funzioni es-

ponenziali del volume della goccia, dell'intensitä delTagitazione e della frazione
della fase dispersa, si sono ottenuteespressionispecificheper ogni sistema. Gli ef¬
fetti della tensione interfacciale, della densitä, della viscositä, della frazione della
fase dispersa e dell'intensitädi agitazione sono stati stimati e si e ottenenuto per
ogni tipo di reattore im modello generalizzatoper le velocitä di rottura e coales-
cenza.

In un secondo tempo e stato sviluppato uno strumentoper Eanalisi in tempo reale
delle immaginidelle gocce, che ha permesso la misurazionedella distribuzione
della loro grandezzanelle fasi dinamiche.II confronto tra i dati misurati con ques¬
ta nuova tecnica e quelli simulati utilizzando le equazioni empirichederivate in

precedenza, propone risultati estremamente incoraggianti.
Le espressioniottenute miglioranoin modo decisivo i modelli di predizione delle
variabili operativenelle colonne di estrazione, piu specificamente in quelle di tipo
Kühni e negli estrattori a miscelazione. La precisione dimosfrata dalle equazioni
proposte, insieme ai vantaggi ottenuti con la modellazionegeometrica, permetto-
no valutazioniquantitative accurate sulla rottura e la coalescenzadelle gocce dis¬

perse. La quantitä di dati raccolti e di estremo interesse per poter confermare o

eventualementeaccantonare i modelliprecedentementesviluppati su speculazioni
di tipo teorico. Inoltre, le apparecchiarure e le proceduresviluppate in questo lav-
oro permettono di condurreesperimenti anche su altri sistemi, con atae variabili

operative e in reattori di geometriadifferente. Questo permetterä la creazione di
raccoltedi dati sul comportamentodelle dispersioni turbulente, che dovrebberofi-
nalmente migliorare l'efficaciadegli impianti di estrazione.



Zusammenfassung

Während ältere Modelle zur Beschreibung des Verhaltens von Dispersionenin
gerührten Extraktionsanlagen auf einfachen Propfenströmungsbilanzenberuhen,
benötigen die neueren Simulationstechniken eine wesentlich genauere Vorher¬

sage der Tropfenpopulationin der Kolonne. Deswegenbeschäftigen sich die For¬
scher mit der BereitstellungrealistischerBeschreibungenvon Tröpfchenverhalten
in turbulenten Dispersionen.
In unserer Forschungsgruppe wurde ein geometrischesModellentwickelt,das den
beachtlichen Rechenaufwandfür die Simulationvon Dispersionenreduziert: es ist

möglich eine komplette Extraktionskolonneausgehend von diesen Modell, mit
dem man die Spaltungs- und Koaleszenzgeschwindigkeitenvon Tropfen besch¬
reiben kann, genau zu simulieren.Die dazu notwendigen Messungen könnenmit¬
tels einer Dispersion in einem dem Kolonnenboden ähnlichen Gefäss

durchgeführt.
GeometrischeModellekönnten äusserst nützliche Werkzeuge zur Auslegungvon
Extraktoren sein, wenn das Problemder Tropfenüberwachungin Dispersionen
nicht wäre. Das Hauptproblem, das Fehlen von grossen, verfügbaren Datenmen¬
gen bezüglich der Tropfenpopulationenin Dispersionen, muss gelöst werden,
bevor dieses Gebietweiter entwickelt werden kann.

Mit diesem Ziel, wurde in dieser Arbeit eine neuartige Methode zur Probenent¬
nahmeund zur Aufnahmevon Bildern der Dispersionentwickeltund aufzwei un¬

terschiedlicheGefässe angewendet. Das eine Gefäss besitzt eine standardisierte
Geometrie während das andere geometrischähnlich zu dem Bodeneiner Kühni-

platte gebautwurde.



Es wurde eine schnelle, automatischeBildauswertungzur Bestimmung der Trop-
fengrössenverteihmgund eine dazu gehörende Echtzeitüberwachung der spezi¬
fische Oberfläche entwickelt. Ein Visual Basic Programm übernahm die

Kontrolle der Betriebsbedingungenund der Bildauswertung.
Die Geschwindigkeit der Messungen der Tropfengrössenverteilungenwurde
entscheidendverbessert. Dadurchkonnte eine grosse Anzahlan experimentellen
Datenfür zahlreiche Systemeerfasst werden. Tropfengrössenverteilungen und in¬

stationäre Datenmit unterschiedlichenhydrodynamischenEigenschaften wurden
unter reproduzierbaren Bedingungenfür verschiedenedisperse Systeme and un¬

terschiedliche Gefässgeometrien gemessen. Die Anwendung unseres verein¬
fachten Modells mit der geometrischen Einteilung der Tropfen in die Klassen,
erlaubte es, die Spaltungs- und Koaleszenzkonstanten durch einen mathema¬

tischenFit anzupassen. Unter der Annahme, dass die Einflüsse der Rührintensität,
der Fraktion der Phasenund des Tropfenvolumens mit exponentielle Funktionen
angenähertwerden können, wurden Ausdrücke für die Spaltung und die Koa-
leszenz von Tropfen durch lineare Regressionbestimmt. Der Einfluss des Hold-

Ups, der relativen Dichten, der Viskosität, Grenzflächenspannung, Gefässge-
ometrie und Rührgeschwindigkeitauf die Tropfengrössenverteilung und Spal¬
tungs- und Koaleszengeschwindigkeitenwurde quantitativ durch eine Schätzung
der Parameter für die entsprechendenAbhängigkeiten bestimmt. Ein allgemein
anwendbares und experimentell abgesichertesModellzur Beschreibung der Spal¬
tungs- und Koaleszenzgeschwindigkeitenwurde letztendlich vorgeschlagen.
Eine apparatur für die Echtzeitmessung der Tropfenverteilung wurde später auch
entwickelt und geprüft. Die erhaltene Resultate zeigen hervorragendeÜberein¬
stimmungmit den simulierten daten.
Die hergeleitetenAusdrückekönnen die durchModellegehoffenen Vorhersagen
bezüglich der Befriebsbedingungenfür Extraktoren - insbesonderefür KühniKol¬
onnen und Mischer - verbessern. Die Genauigkeit der vorgeschlagenen Aus¬
drücke, verbunden mit den Vorteilen eines geometrischen Modells, erlauben
verlässliche Aussagenüber das Koaleszenz-und Spaltungsverhalten dispergierter
Tropfen. Zusätzlich könnendie grossen Mengen an gesammeltenDatenbezüglich
der Spaltungs- und Koaleszenzgeschwindigkeitenzur Bestätigungoder Verwer¬
fung theoretischerModelle verwendet werden.
Ausserdem können die entwickelten Geräte und Auswertungsprogramme,die für
die Experimente dieser Arbeit angefertigt wurden, es zukünftigen Forschern er-



leichtern, charakteristische Daten ihrer Systeme wesentlich effizienter zu erlan¬

gen.Auf diesem Weg könnendie bisher fehlendenSammlungenmit verlässlichen
Daten turbulenterDispersionenaufgebautwerden.


