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Abstract

The aim of this work was the analysis of the parameters of wet
granulation process for obtaining granulated products with defined
characteristics in terms of size and flowability.

This process, largely applied in various industrial sectors, concerns
the agglomeration of fine powders into granules through the use of a
liquid binder.

From the review of the literature works it has been observed that the
behavior of the wet granulation is a combination of only three process
steps (wetting and nucleation, consolidation and growth, attrition and
breakage), which occur simultaneously in the granulator and
contribute to influence the properties of the obtained granules. It has
also been possible to learn that the properties of materials (size of the
powders, viscosity of the binder solution, the contact angle and
surface tension of the liquid-solid) and the process operating
conditions (quantity and method of addition of the binder, process
duration and rotation speed of the impeller) may play a fundamental
role in the wet granulation influencing the final properties of the
product.

The experimental activity was performed with two different
granulation equipments, both on a laboratory scale, constituted by a
system jar / rotary blades, with different load capacity (capacity of the
jar) and rotation speed of impeller (operating at low shear
conditions). The addition of the binder was carried out by a device for
ultrasonic atomization operating in controlled conditions of flow rate
and size distribution of the spray droplets.

Starting from the indications of literature, the granulation tests, by
employing the two different equipments, have been planned setting
some parameters and varying others. In particular the type of
powders, the composition, the spraying mode, the ratio between the
total volume of the binder and powder load, and the total time of

[XII1]
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granulation, were kept constant. Instead, the rotation speed of
impeller and the flow rate of the binder have been changed. Then,
granulation products were separated for sieving (defining as "useful
the fraction of solid particles having a diameter between 0.71 mm and
2 mm) and dried in a static oven, because the evaporation of residual
moisture slows the degradation of the constituents and the
development of mold and bacteria. The particulate was characterized
by simplifying methods defined by international standards ASTM
(American Society for Testing and Material). The characterization
allowed to determine, for each production batch: efficiency of
granulation, residual moisture, average size and size distribution of
granules, bulk and tapped density, flowability indexes (angle of
repose, Hausner ratio and Carr index), and compression behavior.

A study to correlate properties of obtained granules to process
parameters of two granulation equipments, having different scale and
operating mechanism, was carried out. The optimum size range of
produced granules, i.e. the useful fraction, was taken as comparison
parameter. Thus, some dimensionless parameters, commonly used to
perform the scale-up (Power number, Reynolds number, Froude
number), have been studied through review of some literature works.
These numbers have been combined with other parameters, which
take in account the material properties and the behavior of the liquid
droplets. These correlations were used to design a single operation
map of the percentage of useful product, for both the used equipments,
in function of the operating conditions and of the penetration way of
the sprayed binder, i. e. of the spray flux and a parameter
proportional to the penetration time of the liquid into the powder bed.

The map operation has been validated by verification tests. It is
important to emphasize that literature works show only the scale-up
for equipments that are different only for the volume and not for the
operating mode. Instead, this work has performed, in an original way,
phenomenological investigations to correlate operation conditions
and materials properties for apparatuses having different volumes and
particularly different operating mechanism.
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L’attivita sperimentale sviluppata in questo lavoro di tesi ¢ stata
finalizzata all’analisi dei parametri del processo di granulazione ad
umido per I’ottenimento di prodotti granulati con -caratteristiche
definite in termini dimensionali e di flowability.

Questo processo, largamente applicato in diversi settori industriali, ha
come scopo 1’agglomerazione di polveri fini in granuli mediante 1’uso
di un liquido legante.

Dalla revisione dei lavori di letteratura si € potuto osservare come il
comportamento della granulazione ad umido puo essere considerato il
risultato della somma di tre fasi di processo (bagnatura e nucleazione,
crescita e consolidazione, attrito e rottura) che avvengono
simultaneamente nel granulatore e che contribuisco ad influenzare
quelle che poi saranno le proprieta dei granuli ottenuti. Inoltre ¢ stato
possibile apprendere come e quanto le proprieta dei materiali
(dimensioni delle polveri, viscosita della soluzione legante, angolo di
contatto e tensione superficiale liquido-solido) e le condizioni
operative di processo (quantita e modalita di aggiunta del legante,
durata del processo e velocita di rotazione della girante) possano
giocare un ruolo fondamentale sui meccanismi base della granulazione
ad umido e quindi influenzare le proprieta finali del prodotto.
L’attivita sperimentale ¢ stata effettuata con due diversi apparati di
granulazione, entrambi su scala di laboratorio, costituiti da un sistema
giara / lame rotanti, differenti per capacita di carico (capacita della
giara) e velocita di rotazione delle lame rotanti (operanti comunque
sempre a basse condizioni di shear). L’aggiunta della fase legante ¢
stata effettuata mediante un dispositivo di nebulizzazione ad
ultrasuoni operante in condizioni controllate per portata e per
distribuzione dimensionale delle goccioline nebulizzate.

Le prove di granulazione, condotte adoperando 1 due diversi apparati,
partendo da indicazioni di letteratura, sono state pianificate fissando
alcuni parametri e variandone altri. In particolare sono stati mantenuti
costanti: la natura delle polveri da granulare, la composizione, la
modalita di spruzzo, il rapporto tra volume totale della fase legante
aggiunta e carico di polveri ed il tempo totale di granulazione. Sono
state invece variate la velocita di rotazione delle lame e la portata della
fase legante. I prodotti di granulazione sono stati quindi separati per
vagliatura (definendo come “utile” la frazione di particelle solide
avente diametro tra 1 0.71 mm e 1 2 mm) ed essiccati per via
convettiva, in quanto 1’evaporazione dell’umidita residua dei granuli
rallenta la degradazione dei costituenti e l'eventuale formazione di
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muffe e batteri. Il particolato solido ¢ stato poi caratterizzato
applicando metodi messi a punto semplificando quelli definiti dalle
norme internazionali ASTM (American Society for Testing and
Material). La caratterizzazione eseguita ha consentito di determinare,
per ogni lotto di produzione, efficienza di granulazione, umidita
residua, dimensione media e distribuzione dimensionale dei granuli,
bulk e tapped density, indici di flowability (angolo di riposo, rapporto
di Hausner e indice di Carr), comportamento a compressione.

E’ stato infine condotto uno studio per correlare alle proprieta dei
granuli ottenuti (¢ stato preso come riferimento il dato frazione utile,
quindi il range dimensionale ottimale dei granuli prodotti) i parametri
di processo impostati per ’esercizio dei due apparati di granulazione,
differenti per scala dimensionale e per meccanismo di funzionamento.
A tal fine, attraverso la revisione di alcuni lavori di letteratura,
I’attenzione ¢ stata posta su alcuni parametri adimensionali che piu
comunemente vengono usati per effettuare lo scale-up (numero di
Potenza, numero di Reynolds, numero di Froude). Questi numeri sono
stati combinati con altri parametri, indici del comportamento delle
gocce della fase liquida spruzzata e penetrante nel letto di polvere
(spray flux e una grandezza proporzionale al tempo di penetrazione
del liquido nel letto di polvere), e le proprieta del materiale usato.
Utilizzando le correlazioni sviluppate, ¢ stata ideata una mappa
operativa che mette a confronto 1 due apparati in funzione delle
condizioni operative in relazione alla percentuale di prodotto utile.
Diversi test di verifica hanno permesso di validare la mappa operativa.
E’ importante evidenziare che dalla revisione dei lavori di letteratura
emerge che grande attenzione ¢ posta sullo scale-up di
apparecchiature che operano secondo lo stesso principio (quindi di
apparecchiature differenti solo per volume di materiale trattato).
Questo lavoro, invece, ha sviluppato, in modo originale, indagini
fenomenologiche per correlare condizioni operative / proprieta dei
materiali ad apparecchiature differenti per volume di materiale trattato
e per meccanismo di funzionamento.
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Appendice

In appendice sono riportate le tabelle
dei simboli e dei parametri utilizzati in
questo lavoro di tesi.
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Tabella dei simboli — lettere latine

Simbolo della | Unita di .
: Descrizione
grandezza misura
Lettere latine
: 5 —1 | Flusso della superficie di polvere che
A m-s .
attraversa la zona di spruzzatura
2 Area della sezione trasversale della
ag m . .
goccia supposta sferica
. 5 Area totale proiettata dall’ugello per
aar m ST
unita di tempo
Cl - Indice di Carr
d m Diametro medio delle particelle di
polvere
Dimensione media della goccia di
dg m liqui
iquido
d Diametro delle particelle di liquido in
p m : .
uscita dall’atomizzatore
g ms~2 | Accelerazione di gravita
h m Altezza del letto dei granuli nella
camera di granulazione
h' m Altezza del cono di granuli
HR - Rapporto di Hausner
Costante che tiene conto delle
k, m~1 dimensione media della goccia di
liquido
Costante che tiene conto delle
k, sm™2 | proprieta del liquido e del letto di

polvere
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Simbolo della | Unita di -
: Descrizione
grandezza misura
K s m2 Costante che tiene conto delle
3 proprieta del solido
ky s?m~1 | Costante di gravita
K, - Fattore di forma
Len m Lunghezza caratteristica
m kg Massa di particolato solido
Massa di particelle di dimensione x €
m; kg
[Xi) Xi41]
my, kg Massa della particella
m; kg Massa totale di particelle
N s™1 Velocita di rotazione della girante
Numero di gocce prodotte dall’ugello
ng - oy o
nell’unita di tempo
Npg, - Numero di Froude
n ] Numero di particelle di dimensione x
l € [x;, Xi41]
Np - Numero di Newton o di Potenza
Nge - Numero di Reynolds

Numero totale di particelle
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Simbolo della | Unita di Descrizione
grandezza misura
p W Consumo netto di potenza della
girante
0 _ Funzione di distribuzione cumulativa
ot numerica
Funzione densita di probabilita
90(X) ) numerica
00 (x") ] Frazione totale numerica di particelle
° aventi diametri compresi tra 0 ed x*
Frazione totale numerica delle
Qo () } rticell
particelle
Funzione densita di probabilita
q3(x) ) massica
0:(x") ] Frazione massica totale di particelle
3 aventi diametri compresi tra 0 ed x*
0 ] Funzione di distribuzione cumulativa
3t massica
Frazione  massica totale delle
Q3() } rticell
particelle
R m Raggio della girante
r m Raggio del cono di granuli
Dimensioni del raggio effettivo del
Resr m
poro
rpm st Velocita di rotazione della girante
Smax - Massima saturazione liquida del poro

Stdef

Numero di deformazione di Stokes
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Simbolo della | Unita di Descrizione
grandezza misura
te S Tempo di circolazione
¢ s Tempo di penetrazione della goccia
p nel letto di polvere
1 Velocita di collisione nella camera di
U, ms .
granulazione
1 Velocita della polvere dopo lo spruzzo
\ ms ..
del liquido
Portata volumetrica della soluzione
v m3s~1 |legante che viene  spruzzata
dell’ugello
Vy m3 Volume di bulk density
3 Volume totale delle gocce spruzzate
Vd m . .
nella camera di granulazione
V, m3 Volume delle particelle
V, m3 Volume di tapped density
w ) Rapporto di massa tra il liquido e il
solido
W m Dimensione della polvere dopo che ¢
stata bagnata dal legante
_, | Yield stress dinamico o tensione di
Yy N m

snervamento
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Tabella dei simboli — lettere greche

Simbolo della Unita di Descrizione
grandezza misura
Lettere greche
o radi Angolo di riposo
g g p
N -1 Tensione superficiale tra il
Yw solido e il liquido
. i Porosita del letto dopo il
b movimento
c i Porosita effettiva del letto
efr di polvere
Minima  porosita  che
i raggiunge il letto in
Emin determinate condizioni
operative
. i Porosita del letto di polvere
tap in condizioni statiche
Kam-1! -1 Viscosita  dinamica dei
s g granuli
9 radi Angolo di contatto tra il
J solido e il liquido
Ko m-1 -1 Viscosita dinamica della
H g soluzione legante
() - Fattore geometrico
7 i Primo numero
1 adimensionale
7 Secondo numero
) -

adimensionale
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Simbolo della Unita di Descrizione
grandezza misura
I i Terzo numero
3 adimensionale
Pb Kgm™3 Bulk density dei granuli
Pg Kgm™3 Densita del granulo
01 Kgm™3 Densita del liquido
_ Densita  delle particelle
3
Ps Kgm solide
¢ Kgm™3 Tapped density dei granuli
Parametro che definisce il
. comportamento di  ogni
) ;

singola goccia e le proprieta
del materiale usato

Spray flux
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Tabella dei parametri

Definizione dei parametri Descrizione

Grandezza riconducibile al
tempo di penetrazione della
goccia nel letto di polvere
(tp); definisce il
comportamento di  ogni
singola goccia spruzzata e
le proprieta del materiale
usato

~ | ¢+
nl"d

Tempo necessario affinché
una goccia di liquido possa
penetrare  completamente
nel letto di polvere dopo
I’impatto iniziale sulla sua
superficie

t, = 1.35 *

Misura della densita delle
3%V gocce di legante che cadono
sulla superficie della
polvere

Misura  della  potenza

P richiesta  per  superare
Np = p % N3 RS Pattrito nel flusso di fluido
In un sistema agitato

p* N x R? Relazione tra le forze di
= inezia ¢ le forze viscose

R * N2 Relazione tra la forza di
Npy = inerzia e la forza peso

Primo numero
adimensionale  pari  al
mn, = « N3 rapporto tra il quadrato dej-l
Np, Numero di Froude e il
numero di Reynolds
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Definizione dei parametri

Descrizione

Secondo numero
adimensionale  pari  al
rapporto tra il tempo di
penetrazione della goccia di
liquido nel letto di polvere e
il temo di circolazione

3 =¥, x Np.> o< V*N3

Terzo numero
adimensionale che ¢ pari al
prodotto tra lo spray flux ¢
il quadrato del numero di
Froude
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