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Abstract 

The goal of this research is to develop a novel methodology that 
combines experiments and modelling to help understand the physical 
conditions of the coalescence and stickiness of milk particles brought 
into contact in order to control the functional properties of dairy powder 
and design equipment.  
In this work a new method to study inter-particle behavior during 
coalescence and stickiness of two individual particles is presented. A 
two individual particles drying kinetics device is successfully 
implemented and particles contact tests were performed. A tip with two 
filaments is used for the drying experiments with contact test. For each 
experiment, two individual particles of initial weight of about 2 mg are 
dried individually until a certain water content is reached. After that the 
chamber was closed to the air flow for 30 seconds and the particles were 
put into contact by bringing close the tips using tweezers, drying was then 
continued until the particles was dried. Experiments were performed at the 
air temperature of 50, 70 and 90 °C, and air velocity of 1m/s.  
In order to select the direction of the air flow during drying of two particles, 
drying kinetics of a single particle (case I) was compared with drying 
kinetics of two particles in orthogonal (case II) and parallel position (case 
III) respect to the air flow. Comparing drying kinetics of case II and III 
with case I it was possible to see that case III is slower than case I instead 
case II showed the same drying kinetics of case I. Also the morphology of 
particles is different: in the case I and case II the air flow meet at the same 
time the droplets and they show the same morphology change; instead in 
the case III the particle that meets the air flow first is dryer than the second 
one. For this reason, the drying kinetics of case III is slower than the case 
I and II. These preventive tests are allowed to choose which position of 
particles would give us the same morphology and the same drying kinetics 
of a single particle. It was decided to perform the experiments placing the 
particles orthogonally to the air flow direction (case II). 
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Experiments were performed for skim and whole milk. Comparing the 
drying kinetics of skim milk and whole milk, which have the similar initial 
water content, the results showed that whole milk have a longer drying 
time than skim milk. The only difference between skim milk and whole 
milk is the fat presence that slow the drying time of the particle.  
Particles contact tests, both for skim and whole milk, showed that it was 
possible to distinguish between three major mechanisms: coalescence, 
stickiness and non-stickiness. Coalescence occurs when during the contact 
a particle is transferred to another particle and they can merge forming a 
larger spherical particle. Stickiness occurs when after contact the particles 
change their shapes, necking appears at the interphase particle-particle 
while separating, which can cause deformation or breakage of particles. 
Non stickiness occurs when the particles after contact can separate without 
necking formation, and their shapes do not change. Four different cases 
of stickiness were observed, for a total of six particles contact cases, 
including coalescence and non-stickiness. Differences between cases 
could be related to adhesion and cohesion forces. Adhesion forces fully 
dominated during coalescence and gradually reduced until non-
stickiness was observed, at this point cohesive forces dominated the 
mechanism, hence surface of particles are considered being non-sticky. 
Measurements of drying kinetics of particles after contact tests have 
showed that the device was able to capture differences in drying time. 
Drying kinetics particles were evaluated only for skim milk particles. 
Whole milk particles after contact test showed a shape and size 
differently than before the contact for this reason the drying rate was 
not considered. Skim milk particles when showed a coalescence 
mechanism exhibited a lower drying rate after contact test, if compared 
with sticky and non-sticky particles. In fact, coalescence leaded to the 
formation of a bigger spherical particle, which has a longer drying time. 
Stickiness and non-stickiness, instead, leaded to the formation of two 
particles with a shape and size similar to the initial particles, therefor 
drying rates are comparable with drying rate of a single particle. 
The evaluation of the conditions of coalescence and agglomeration was 
carried out by associating the experimental tests to dimensionless 
number (Oh2), evaluated taking into account the surface condition and 
the glass transition temperature (Tg). A validated drying kinetics model 
was used to simulate surface conditions of particles during milk drying. 
Contact tests were showed that particles, which exhibited coalescence 
had a calculated Oh2

surface lower than 1. This validated the theoretical 
criteria, which is used for modelling collision of particles during spray 
drying using CFD; Oh2 has to be calculated as a function of the surface 
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conditions of the particles and not as a function of average conditions. 
In contrast, particles that showed stickiness and non-stickiness behavior 
had a calculated Ohsurface

2 greater than 1. Calculation of ∆Tsurface = (T – 
Tg)surface showed that particle coalesced for ∆Tsurface > 140°C and they 
were sticky for ∆Tsurface > 30°C, which is in agreement with literature 
results of stickiness of amorphous materials, for which sticky point is 
between 20 and 40°C.  
The experimental results combined with the validated drying kinetics 
model can be used for modelling the spray drying process. The 
suggested approach can be used to support the design and scale-up of 
the spray dryer and to enhance and control final product properties. 
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Riassunto 

L’obiettivo di questo lavoro di tesi è stato quello di sviluppare una 
metodologia innovativa che combini gli esperimenti con la 
modellazione per aiutare a comprendere le condizioni fisiche di 
coalescenza e agglomerazione di particelle di latte messe in contatto al 
fine di controllare le proprietà funzionali del latte in polvere e il design 
delle apparecchiature. 
In questo lavoro è presentato un nuovo metodo di studio per valutare il 
comportamento interparticellare durante la coalescenza e 
l’agglomerazione di due particelle. Il test di contatto tra le due particelle 
viene eseguito usando un puntale con due filamenti sui quali vengono 
disposte le gocce di latte. Per ogni esperimento due gocce, del peso 
iniziale di circa 2 mg, sono essiccate singolarmente fino al 
raggiungimento di un certo contenuto di acqua. Dopo che il contenuto 
di acqua desiderato è stato raggiunto la camera di essiccamento è stata 
chiusa al flusso di aria per circa 30 secondi e le particelle sono state 
messe in contatto portando vicino i due filamenti utilizzando 
un’apposita pinza, dopodiché è stato riaperto il flusso di aria per poter 
terminare il processo di essiccamento. Le condizioni operative dell’aria 
sono state: temperatura di 50, 70 e 90°C e velocità di 1m/s. 
Test preliminari sono stati necessari per poter selezionare la posizione 
delle gocce rispetto alla direzione del flusso: la cinetica di essiccamento 
di una singola particella (caso I) è stata confrontata con la cinetica di 
essiccamento delle due particelle, posizionate in direzione ortogonale 
(caso II) e parallela (caso III) rispetto al flusso d'aria. Confrontando la 
cinetica del caso II e III con il caso I è stato possibile vedere che il caso 
III è più lento rispetto al caso I, invece il caso II mostra la stessa cinetica 
di essiccamento del caso I. Anche la morfologia delle particelle è 
diversa: nel caso I e nel caso II il flusso di aria incontra le due gocce 
allo stesso momento e mostrano la stessa morfologia, invece nel caso 
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III la particella che incontra prima il flusso di aria è più secca rispetto 
alla seconda. Per questo motivo, la cinetica di essiccamento delle gocce 
posizionate in parallelo è più lenta rispetto a quelle in direzione 
ortogonale. Queste prove preventive hanno permesso di scegliere quale 
delle due disposizioni avrebbe restituito la stessa morfologia e la stessa 
cinetica di essiccamento di una singola particella. In tal modo si è deciso 
di effettuare gli esperimenti ponendo le particelle ortogonalmente alla 
direzione del flusso d'aria (caso II). 
Gli esperimenti sono stati condotti su latte fresco scremato e intero. 
Confrontando le cinetiche di essiccamento del latte scremato con quelle 
del latte intero, che hanno un simile contenuto iniziale di acqua, i 
risultati hanno dimostrato che il latte intero si essicca più lentamente 
rispetto al latte scremato. Ciò è dovuto alla presenza dei grassi, nel latte 
intero, che ostacola l’evaporazione dell’acqua. 
I risultati dei test di contatto sia per latte scremato che per latte intero, 
corrispondono a tre comportamenti principali: coalescenza, adesione, e 
non adesione. La coalescenza si verifica quando durante il contatto una 
particella viene trasferita su un’altra e si possono unire formando una 
particella sferica più grande. L’adesione si verifica quando, dopo il 
contatto, le particelle cambiano la loro forma in quanto si può avere il 
trasferimento di materiale da una particella all’altra senza che però vi 
sia la formazione di un’unica particella sferica, il materiale rimane così 
come si è deformato, continuando l’essiccamento senza cambiare 
forma. La non adesione si verifica quando le particelle, dopo il contatto, 
si possono separare senza che vi sia una strizione e le loro forme non 
cambiano. Sono stati osservati quattro diversi casi di adesione, per un 
totale di sei casi di contatto, compresi la coalescenza e la non adesione. 
Le differenze tra i casi potrebbero essere correlate alle forze di adesione 
e/o coesione. Le forze di adesione dominano completamente durante la 
coalescenza, gradualmente vengono sostituite dalle forze di coesione 
fino a quando viene raggiunta la condizione di non adesione. A questo 
punto le forze coesive dominano il meccanismo, quindi la superficie 
delle particelle è considerata non aderente e quindi secca. 
Le misure di cinetica di essiccamento delle particelle dopo il test di 
contatto hanno dimostrato che il dispositivo è in grado di catturare le 
differenze di tempo di essiccamento. Le cinetiche di essiccamento delle 
particelle sono state valutate solo per il latte scremato. Le particelle di 
latte intero dopo il test di contatto hanno mostrato una grande 
deformazione rispetto alla forma iniziale per questo motivo le velocità 
di essiccamento non sono state considerate. Confrontando i tre 
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comportamenti, il latte scremato a seguito della prova di contatto, in 
condizioni di coalescenza, ha mostrato un rallentamento della velocità 
di essiccamento più marcato rispetto al comportamento di adesione e 
non adesione. Questo è dovuto al fatto che a causa della coalescenza si 
è formata una goccia di dimensioni maggiori che ha un tempo di 
essiccazione più lungo. Gli altri due comportamenti, invece, hanno 
portato alla formazione di due particelle con forme e dimensioni simili 
alle particelle iniziali, pertanto le velocità di essiccazione sono 
comparabili con quelle delle particelle essiccate senza effettuare il test. 
La valutazione delle condizioni di coalescenza e agglomerazione è stata 
effettuata associando i dati sperimentali al calcolo del numero di 
Ohnesorge, (Oh2), calcolato tenendo in considerazione le condizioni 
superficiali e alla temperatura di transizione vetrosa (Tg). Al fine di 
simulare le condizioni di superficie delle particelle è stato usato un 
modello già validato precedentemente per descrivere la cinetica di 
essiccamento del latte. 
I test di contatto hanno dimostrato che le particelle che coalescono 
hanno un Oh2

surface inferiore a 1. Ciò risulta essere in accordo con i 
criteri teorici, che vengono utilizzati per la modellazione delle collisioni 
delle particelle durante l'essiccamento nello spray dryer. Invece, le 
particelle che hanno mostrato un comportamento adesivo e non adesivo 
avevano un Oh2

surface maggiore di 1. Il ∆Tsurface= (Tparticle – Tg)surface ha 
mostrato che la coalescenza delle particelle si ha per ∆Tsurface > 140°C 
ed esse sono adesive per ∆Tsurface > 30°C, il che è in accordo con risultati 
di letteratura, che mostrano che il punto di adesività dei materiali amorfi 
risulta essere compreso tra i 20 e i 40°C. 
I risultati sperimentali combinati con il modello della cinetica di 
essiccamento possono essere usati per modellare il processo di 
essiccamento nello spray dryer. L'approccio suggerito può essere 
utilizzato per supportare la progettazione e lo scale-up 
dell’apparecchiatura, in modo tale da migliorare e controllare le 
proprietà del prodotto finale. 
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Appendix 

Next is reported paper ‘Coalescence and 
agglomeration of individual particles of 
skim milk during convective drying’ 
written during thesis project at SP- Food 
and Bioscience (SE). 
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