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Wet rolling stones: Growth of a granular aggregate under flow

Wet granulation processes can be driven from low to high water content. In this study, we consider the model situation of the growth of a single wet aggregate rolling in a dry granular flow inside a rotating drum. We measure the time evolution of its diameter for different grains and liquids, as well as various rotation rates of the drum. Using X-ray tomography, we are able to characterize the internal structure of the granular aggregate at different times during the process. We show that the growth rate of the aggregate can be related to the transport of the liquid inside the granule and the capture of grains. We propose a model to rationalize the maximum size of the aggregate and its growth rate.

Introduction

Blending dry grains and liquid is a common step of many industrial processes. When the volume of liquid is small compared to the volume of grains, wet aggregates are created. The amount of liquid is typically measured through the volume ratio of liquid W. The value of W delimitates different regimes of wet granular media: dry, pendular, funicular, capillary and suspensions [1]. In wet aggregates, the capillary forces hold the wet grains together, bringing strength to the object. Whereas many past studies have considered the static properties of wet granular material, the dynamical situation where grains and liquid are blend together remains more elusive.

The dynamical situation is nevertheless important in many practical applications. This phenomenon is, for instance, at the base of the wet granulation processes [2]. The wet aggregates interact with the surrounding medium and can collide, break, and exchange grains. In high shear granulators, the kinetic energy of the aggregates is essential. However, in industrial granulation dishes or in rotating drums, the granulation is done at low shear and allows the individual aggregates to preserve their shape and roundness. Depending on the liquid content of the aggregate, different mechanisms can occur. At very low water content, the grains at the surface of the aggregate can be eroded due to the friction of the granular media and to the impact of the dry grains [3]. At very large water content, the flowing dry grains can be captured if they touch a capillary meniscus [4].

To characterize how aggregates, initially saturated in liquid (i.e., in the capillary regime), evolve when flowing in a dense granular flow we consider here a model situation that allows us to obtain macroscopic and microcsopic properties of an individual aggregate during its evolution. In this study, we focus on an isolated wet aggregate during * e-mail: pierre.jop@saint-gobain.com 

Montage expérimental

Le dispositif expérimental utilisé est constitué d'un cylindre large, en verre, de 20 cm de long et de diamètre D tambour = 10 cm. Dans les faits, ce cylindre est un flacon en verre cylindrique dont seul le col est déformé. Un système large comme celui-ci permet à l'agrégat de se déplacer librement dans l'écoulement sans être perturbé par les parois mais également d'introduire plusieurs agrégats en parallèle sans qu'ils n'interagissent entre eux. Le cylindre est mis en rotation par deux rouleaux tournant dans le même sens, à une vitesse linéaire variant entre 0 et 0,2 m.s ≠1 , soit une vitesse de rotation de 0 à 40 tr/min pour les flacons. Une photographie du dispositif expérimental en fonctionnement est présentée sur la Fig. 5.1(a). Les grains utilisés dans ce chapitre sont des grains de sable tamisés dont le diamètre d g est compris entre 60 µm et 300 µm. D'autres expériences, évoquées à la fin de ce chapitre, ont été réalisées avec des billes de verre de diamètre d g = 200 ≠ 250 µm. Enfin, pour toutes les expériences présentées ici, le taux de remplissage du tambour est de 25%.

Écoulement en tambour tournant

Les écoulements rencontrés dans un tambour tournant dépendent de la vitesse de rotation du cylindre, notée . Pour une très faible vitesse de rotation, le cylindre ne parvient pas à entrainer les grains qui glissent sur la paroi de ce dernier, on parle de régime de glissement. À vitesse plus élevée, les grains suivent la rotation du cylindre et s'écoulent en surface lorsque l'angle du tas atteint all of its evolution and describe the role of the kinematic and physical properties of the material on its growth. We characterize the time evolution of its mass and propose a model that rationalized our observations based on the transfer of liquid between domains of grains of different sizes.

Experiments: growth dynamics of the wet aggregate in a rotating drum

We use a rotating drum to measure the growth of a single aggregate in a gentle granular flow [Fig. 1(a)]. The drum An aggregate is prepared by depositing a drop of aqueous solution of ZnI 2 or glycerol on the surface of the sand before starting the rotation [Fig. 1(c)]. This method allows us to create an initial aggregate fully saturated with liquid. As shown in Fig. 1(a), the aggregate is then carried by the flow, partially sunk. It can easily be collected after several rotations to characterize its properties, such as its mass. Instead of measuring the diameter, we weighted the aggregates to get rid of the aggregate shape that may depart strongly from a regular sphere.

Fig. 2 shows the temporal evolution of the mass of the aggregates for different initial volumes of a water solution of ZnI 2 . The mass increases with time t, and the growth rate slows down until reaching a saturation. There is a strong increase in the of the aggregate as a function of time as it is multiplied by about 3 in 5 minutes, before slowing down and reaching an approximately constant value of 4 times the initial mass of the aggregate.

The increase in mass results from the capture of dry grains by the air/liquid menisci at the surface of the aggregate. We do not usually observe clusters of grains detaching from the aggregates. However, at the end of the experiment, a large aggregate can break into several parts. The aggregate grows by gluing new sand grains on its surface without exchange with the surrounding media in contrast with a recent numerical study [6]. To test if the spontaneous capillary spreading of the liquid toward new dry grains plays a key role, we also report the time evolution of the mass of the same initial aggregate buried in the sand but without flow. We observe that the mass grows by less than 25%. Therefore the capture mechanism of dry grains requires a granular flow and is reminiscent of the growth of wet granular towers [4]. Moreover, as we increase the initial volume of liquid, the mass ratio between the initial and the final aggregate is of the order of 4 in all the experiments performed here. This behavior suggests that the evolution of the aggregate can be rescaled by the initial volume of liquid, and the transport of the liquid may be the key parameter.

Microstructure of the aggregate during its evolution

Our initial observations suggest that the granular flow around the aggregate is responsible for the growth of the isolated aggregate. Such an increase in mass requires liquid transport within the granular matrix to allow the capture of new sand grains. We collect some aggregates at different times and characterize their structure through Xray tomography, as illustrated in Fig. 3(a)-(d), which report a meridional section of the aggregates. The solution of ZnI 2 provides a good contrast to observe the liquid distribution in the aggregate. While the pores at the center of the initial aggregate are fully saturated, the local amount of liquid decreases in the outer part. We observe a shell of captured sand grains that are smaller than the initial ones. Moreover, only a fraction of those pores is filled with the liquid. This behavior likely occurs because of the larger probability for the smaller grains, continuously brought to the aggregate by the flow, to get captured. The pore size in the shell is then smaller, and the capillary pressure drops when the liquid starts invading them. As a result, the liquid is pumped out from the core consisting of large pores L'accord entre le modèle théorique et les données expérimentales semble indiquer que la dynamique de croissance d'un agrégat isolé dans un écoulement granulaire dense résulte de l'imbibition capillaire radiale d'un matériau granulaire insaturé à partir d'une source sphérique large de volume fini. Dans ce cas, la croissance de l'agrégat est limitée par le déplacement visqueux du liquide dans le réseau granulaire et non par le taux de capture des grains. Le mouvement des grains avoisinant l'agrégat est cependant essentiel pour générer les gradients de pression, nécessaires à la mise en mouvement du fluide, en favorisant la sélection et le collage de petits grains en périphérie de l'agrégat. La compréhension de cette dynamique n'est pour autant pas complète puisque le support et le moteur du transport de liquide reste sujet à discussion. La valeur de la perméabilité, plus faible que celle du matériau granulaire s'il était saturé laisse à penser que le liquide s'écoule entre les grains, à travers un réseau moins perméable mais su samment étroit pour permettre le passage de petites quantités de liquide.

À la suite de cette phase de croissance, l'expansion de l'agrégat commence à ralentir et la description précédente, supposant un réservoir infini de liquide dans le coeur saturé n'est plus pertinente. Nous décrivons dans la suite ce régime critique et l'évolution de l'agrégat au-delà de ce point.

Taille critique et érosion granulaire

Comme nous l'avons vu avec les agrégats constitués de grains de sable et d'eau, au-delà d'une certaine masse et d'une certaine taille, la croissance de l'agrégat ralentit fortement jusqu'à atteindre un état stationnaire. Les images réalisées par tomographie montrent que dans cet état critique, until it is empty. This hypothesis also explains why the aggregate at rest does not grow: the size distribution of the dry grains in contact with the wet aggregate is the same as the ones inside.

Model: Growth dynamics through the transport of liquid

Based on this physical argument and using geometrical assumptions, we can propose a model for the growth rate of this aggregate. We first assume that the core of the aggregate is composed of large grains (Fig. 4) with a shell consisting of smaller grains. Secondly, the volume fraction of the pores is assumed to be constant everywhere. Thirdly, the growth stops when the liquid volume fraction drops below a value that does not allow a continuous liquid path. The value of this percolation threshold was estimated by Scheel et al. [5] to be of the order of W = 0.05, while the initial value for this sand is W 0 = (1-φ)/φ 0.43. Finally, the transport of the liquid is governed by a Darcy flow whose pressure gradient is given by the capillary pressure inside the two types of pores. More precisely, we assimilate the saturated core of the aggregate to a liquid reservoir, feeding a three-dimensional imbibition in a granular material and thus the growth of the aggregate, through a network of channels, of permeability k eff . We develop here a radial imbibition model from an extended point source. We note r 0 the initial radius of the saturated aggregate and r(t) the radius of the aggregate at time t, assimilated to the position of the impregnation front [Fig. 4]. The liquid is mobilized by the capillary depression resulting from the accretion of small grains on the surface of the aggregate, which creates pores of radius r p , and pumps the liquid from the core to the surface. It is further assumed that the growth is only radial, and we note q(t) the flow rate of liquid at the front. The Darcy equation relates the pressure gradient to the radial flow velocity and can be written as a function of the flow rate q(t) : pour V = 50 µL, la prédiction théorique correspond bien aux mesures expérimentales. Une bonne superposition est obtenue en prenant p c = 2"(1/r p g ≠ 1/r g g ) = 1600 Pa, pour un rayon de petits grains r p g = 50 µm et un rayon de gros grains r g g = 150 µm , et une perméabilité e ective k ef f = 5.10 ≠13 m 2 , qui sont des valeurs plausibles compte tenu de la distribution de taille de grains utilisée expérimentalement (d g = 60 ≠ 300 µm).

- dp dr = η q(t) 4πr 2 k eff (1)
L'accord entre le modèle théorique et les données expérimentales semble indiquer que la dynamique de croissance d'un agrégat isolé dans un écoulement granulaire dense résulte de l'imbibition capillaire radiale d'un matériau granulaire insaturé à partir d'une source sphérique large de volume fini. Dans ce cas, la croissance de l'agrégat est limitée par le déplacement visqueux du liquide dans le réseau granulaire et non par le taux de capture des grains. Le mouvement des grains avoisinant l'agrégat est cependant essentiel pour générer les gradients de pression, nécessaires à la mise en mouvement du fluide, en favorisant la sélection et le collage de petits grains en périphérie de l'agrégat. La compréhension de cette dynamique n'est pour autant pas complète puisque le support et le moteur du transport de liquide reste sujet à discussion. La valeur de la perméabilité, plus faible que celle du matériau granulaire s'il était saturé laisse à penser que le liquide s'écoule entre les grains, à travers un réseau moins perméable mais su samment étroit pour permettre le passage de petites quantités de liquide.

À la suite de cette phase de croissance, l'expansion de l'agrégat commence à ralentir et la description précédente, supposant un réservoir infini de liquide dans le coeur saturé n'est plus pertinente. Nous décrivons dans la suite ce régime critique et l'évolution de l'agrégat au-delà de ce point.

Taille critique et érosion granulaire

Comme nous l'avons vu avec les agrégats constitués de grains de sable et d'eau, au-delà d'une certaine masse et d'une certaine taille, la croissance de l'agrégat ralentit fortement jusqu'à atteindre un état stationnaire. Les images réalisées par tomographie montrent que dans cet état critique, where η is the viscosity of the liquid. The pressure at the boundary of the saturated core is related to the local curvature of the menisci and is -2 γ/R c , where γ is the surface tension of the liquid. The pressure at the front is -p p c = -2γ cos θ/r p . By substituting q(t) by its expression as a function of the local radial velocity q(t) = 4π(1 -φ)r 2 u r , we obtain

r 2 dr dt 1 r - 1 r 0 = k eff ∆p c (1 -φ)η (2) 
Integrating this relation allows to obtain an implicit expression of the imbibition radius r(t) which then leads to the mass of the aggregate over time and finally to the normalized mass variation as a function of the aggregate radii such as

m agg -m 0 m 0 = r 3 -r 3 0 r 3 0 φρ g φρ g + (1 -φ)ρ ∝ r 3 -r 3 0 r 3 0 (3) 
We validate this model using glycerol, which makes stronger aggregates and which wets well the sand grains. It should be noted that a rigorous comparison is tricky because the capillary pressure difference and permeability k eff can only be estimated and not measured or calculated directly. However, these two parameters do not affect the shape of the power law in logarithmic plot, but only shift it with time by modifying the prefactor. By taking r 0 = 3 mm in the model, according to the experimental observations for V = 50 µL, the theoretical prediction corresponds well to the experimental measurements as shown in Fig. 5. The agreement between the theoretical model and the experimental data seems to indicate that the growth dynamics of an isolated aggregate in a dense granular flow results from the radial capillary imbibition of an unsaturated granular material from a large spherical source of finite volume. In this case, the growth of the aggregate is limited by the viscous displacement of the liquid in the granular network and not by the capture rate of the grains. However, the movement of the grains surrounding the aggregate is essential to generate the pressure gradients ession des phases d'accrétion puis d'érosion dans la dynamique d'évolution d'un e et de glycérol, en mouvement dans un écoulement granulaire. Le taux d'érosion intillés bleus. ment saturé s'est en bonne partie vidé et que le liquide est réparti dans tout rme de ponts capillaires plus ou moins connectés. Dans le cas du mélange sableentation maximale de masse de l'agrégat atteint dix fois celle de l'agrégat initial lement pour l'eau). La fraction volumique de liquide W dans l'agrégat vaut alors m 0 ) où W 0 est la fraction volumique de liquide dans l'agrégat initial saturé égale à 3. La taille critique W ƒ 0, 05, correspond au seuil de percolation relevé par Scheel sition pendulaire -funiculaire). En dessous de ce seuil, les transferts de liquide di ciles et la croissance s'arrête. Par ailleurs, l'agrégat est susceptible d'être érodé t des grains [129]. Cette phase d'érosion est aisément observable pour les agrégats ins de sable et de dans le liquide ne pas s'évaporer au permettant des expériences très longues. La Fig. 5.10 reporte à nouveau l'évolution 'agrégat en fonction du temps pour des mélanges sable-glycérol. osion relevé ici est assez faible (de l'ordre de 0,02 mg.s ≠1 , soit 10 ≠2 couche/s) en le inertie des grains secs interagissant avec l'agrégat et de l'importante viscosité du s taux mesurés sont néanmoins comparables aux valeurs relevées pour un système e type de dynamique par accrétion/érosion a déjà été observée par [133] dans des grégats statiques en tambour tournant (cf. Chap 1). En utilisant des grains plus nses, pour lesquels les taux d'érosion sont plus élevés, les auteurs ont pu suivre ique d'érosion et constatent notamment une accélération de l'érosion lorsque le at tend vers zéro. Compte tenu des observations e ectuées par tomographie, on tte accélération finale à la migration du liquide ayant quitté le coeur de l'agrégat rie, le rendant du même coup moins cohésif. ailleurs qu'avec de l'eau (dopée au ZnI 2 ), le seuil de percolation évoqué plus haut nchi. L'agrégat est érodé avant même d'avoir atteint cet état car les taux d'érosion , ce qui est imputable à la plus faible viscosité et la plus faible cohésion capillaire solution aqueuse d'iodure de zinc. Cette compétition entre accrétion et érosion 'état stationnaire constaté précédemment dans lequel la masse de l'agrégat reste urs du temps. necessary to set the fluid in motion, promoting the selection and sticking of small grains at the periphery of the aggregate.

Beyond the growth: erosion of the aggregate

After the growth phase, the expansion the aggregate begins to slow down, and the previous description, assuming an infinite reservoir of liquid in the saturated core, is no longer relevant. Visualizations by X-Ray tomography show that the core, initially saturated with liquid, has largely emptied and that the liquid is distributed throughout the aggregate in the form of more or less connected capillary bridges. The volume fraction of liquid W in the aggregate then becomes small, of the order of W ∼ 0.05. Below this threshold, liquid transfers become very difficult [5], and the growth stops. Besides, the aggregate is susceptible to be eroded by the flow of grains. Fig. 6 shows the evolution of the mass of the aggregate as a function of time for a mixture of sand and glycerol. The erosion rate shown here is quite low due to the low inertia of the dry grains interacting with the aggregate and the high viscosity of the glycerol. This type of dynamics by accretion/erosion has already been observed in experiments with static aggregates in a rotating drum [3].

Conclusion

In this study, we characterized the growth of an aggregate, initially saturated in liquid, in a gentle granular flow. Using rotating drum experiments, we demonstrated the existence of a growth phase during which the aggregate capture grains by accretion until it reaches a critical size and enters an erosion phase during which the surrounding flow erodes the aggregate. During the growth phase, we have shown that a shell of smaller grains develops around the core made of larger grains and drives the liquid outside under the effect of capillary pressure. Using a radial capillary imbibition model from a finite source, we have determined a theoretical solution that correctly predicts the scaling law describing the experimentally measured mass increase. These different results are of interest for low shear rate granulation processes, traditionally used to produce large aggregates from grains of about 100 micrometers. A better control of the growth of aggregates and their structure could allow to develop more controlled aggregates or with more complex compositions.
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 5 Fig. 5.1 (a) Photographie du montage de mise en rotation des flacons cylindriques induisant les écoulements en tambour tournant. (b) Photographie d'un agrégat composée d'eau colorée à l'érioglaucine et de billes de verre de diamètre d g = 200 ≠ 250 µm à la surface d'un écoulement de billes de verre. en périphérie du tambour [187]. Dans notre étude, l'intérêt du tambour tournant réside dans la périodicité des écoulements qu'il génère, ce qui permet d'observer l'évolution de l'agrégat dans un système fermé sur des temps longs.
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 1 Figure 1. (a) Schematic of aggregate rolling inside the surface flow of the granular media in a drum. Photography of (b) the experimental setup and (c) the initial aggregate consisting of dyed liquid and grains.
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 2 Figure 2. Time evolution of the mass of the aggregates of sand for increasing volumes of the initial droplet of ZnI 2 solution (circles from dark to light) 20 µL, 50 µL, 100 µL and comparison with a buried aggregate in a static media from a 20 µL droplet (squares).
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 3 Figure 3. Section of X-ray tomography of aggregates of sand grains at (a) t = 0 s, (b) t = 100, s, (c) t = 360, s and (d) magnification showing the spreading of the liquid.
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 5 Fig. 5.9 (a) Schématisation du transport de liquide du coeur saturé de l'agrégat vers la périphérie. Le liquide se déplace le long des grains, créant une porosité secondaire plus faible que la porosité de l'empilement, caractérisée par une perméabilité k ef f . (b) Comparaison de la dynamique temporelle de croissance d'un agrégat sable-glycérol (V = 50 µL, carré gris) avec la prédiction théorique issue du modèle d'imbibition capillaire [Eqs. (5.2.14) et (5.2.12)] (trait plein rouge) avec r 0 = 3 mm. Une bonne superposition des courbes est obtenue pour p c = 2"(1/r p g ≠1/r g g ) = 1600 Pa, correspondant à r p g = 50 µm, r g g = 150 µm et k ef f = 5.10 ≠13 m 2 .

Figure 4 .

 4 Figure 4. Schematic of the transport of liquid from the saturated core of the aggregate to the periphery. The liquid moves along the grains, exploring a secondary porosity consisting in smaller pores than in the initial porosity of the aggregate.
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 5 Fig. 5.9 (a) Schématisation du transport de liquide du coeur saturé de l'agrégat vers la périphérie. Le liquide se déplace le long des grains, créant une porosité secondaire plus faible que la porosité de l'empilement, caractérisée par une perméabilité k ef f . (b) Comparaison de la dynamique temporelle de croissance d'un agrégat sable-glycérol (V = 50 µL, carré gris) avec la prédiction théorique issue du modèle d'imbibition capillaire [Eqs. (5.2.14) et (5.2.12)] (trait plein rouge) avec r 0 = 3 mm. Une bonne superposition des courbes est obtenue pour p c = 2"(1/r p g ≠1/r g g ) = 1600 Pa, correspondant à r p g = 50 µm, r g g = 150 µm et k ef f = 5.10 ≠13 m 2 .
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 5 Figure 5. Time evolution of the mass of the glycerol/sand aggregate (square) and the prediction of the model (line).
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 6 Figure 6. Illustration of the succession of the accretion and then erosion phases during the evolution of an aggregate of sand and glycerol in a granular flow.