50

De hydrodynamica van

De verhouding tussen grote en kleine druppels in een regenbui of in een emulsie (mayo-

naise, dagcréme, boorvloeistoffen voor de olie-industrie) wordt onder andere bepaald

door het samenvloeien, ofwel de coalescentie van druppels [1]. De grootte van de drup-

pels en de verdeling hiervan heeft weer een grote invloed op bijvoorbeeld het stro-

mingsgedrag van emulsies. Het is dus belangrijk het coalescentieproces in detail te be-

grijpen. Coalescentie speelt ook een rol in bijvoorbeeld inkjetprinters, het aanbrengen

van coatings, en het gedrag van meerfasestromingen (ook weer belangrijk voor de olie-

winning). De hydrodynamica van het samenvloeien van druppels is echter tot nu toe niet

of nauwelijks experimenteel bestudeerd, om de simpele reden dat het proces te snel

gaat: de meeste beschikbare experimentele technieken zijn te langzaam om de coales-

centie in detail te kunnen volgen. Dirk Aarts, Henk Lekkerkerker, Hua Guo, Gerard Wegdam en Daniel Bonn

SAMENVLOEIENDE DRUPPELS

Wanneer twee druppels samenvloei-
en, begint dat met een eerste aanra-
king tussen de druppels. Er ontstaat
een vloeistofbrug tussen de twee
druppels, die vervolgens aangroeit (fi-
guur 1). De capillaire krachten die het
gevolg zijn van de oppervlaktespan-
ning v zullen aanzetten tot samen-
vloeien en de groei van de vloeistof-

brug wordt in eerste instantie afge-
remd door de viscositeit 1 van de
vloeistof. De snelheid van aangroeien
wordt dus bepaald door een balans
van capillaire en viskeuze krachten, en
een simpele dimensieanalyse leidt dan
direct tot een capillaire snelheid
Ucap = v/n. Dit is de snelheid waar-
mee de vloeistofbrug groter wordt.
Voor de coalescentie van de millimeter

grote waterdruppels (y = 70 mNm™
en 1 = 1 mPas) in figuur 1 betekent
deze snelheid dat het hele coalescen-
tieproces in ongeveer 107 s is afge-
lopen. Dit heeft ertoe geleid dat er
nauwelijks experimentele waarnemin-
gen van zijn, hoewel het verschijnsel
al aan het einde van de negentiende
eeuw door Thomson theoretisch is be-
handeld [2]. De beelden van de coales-
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Figuur 1

Het samenvloeien van twee waterdruppels, opgenomen met een zeer snelle camera bij 11.200 beeldjes per seconde.

Elk plaatje stelt een afmeting voor van 5,12 bij 5,12 millimeter. De straal van de druppel (R,) is twee millimeter.

cerende druppels in figuur 1 zijn dan
ook zeer recentelijk gemaakt met een
nieuwe generatie ultrasnelle ccp-ca-
mera’s die tot 120.000 beelden per se-
conde kunnen filmen. Een inspectie
van de beelden van de waterdruppels
laat echter zien dat er een probleem
lijkt te zijn: deze beelden zijn gefilmd
met een snelheid van 11.200 beelden
per seconde, en laten dus zien dat de
karakteristieke tijdschaal voor de coa-
lescentie ongeveer 1073 s is, een factor
honderd langzamer dan voorspeld
met de dimensieanalyse. Dit was een
van de redenen om ons af te vragen
wat precies de hydrodynamische pro-
cessen zijn die de coalescentie bein-
vloeden, en hoe deze te bestuderen.

EXPERIMENTELE SYSTEMEN
We hebben twee verschillende soorten
modelsystemen ontwikkeld waarmee

we het samenvloeien van druppels in
detail kunnen bestuderen [3]. Om het
proces goed te kunnen bestuderen zijn
er twee opties: of de viscositeit moet
omhoog, of de oppervlaktespanning
omlaag. We hebben beide opties on-
derzocht.

In het eerste systeem variéren we de
viscositeit: we bestuderen twee drup-
pels als in figuur 1, maar als vloeistof
worden verschillende siliconenolién
(ppMs) gebruikt. De siliconenolién
zijn korte polymeren, en door de ke-
tenlengte van het polymeer te variéren
kan de viscositeit met een factor één
miljoen veranderd worden, terwijl de
oppervlaktespanning constant blijft.
De ketenlengte van de polymeren blijft
echter zo kort, dat de olién Newtoni-
aans blijven stromen; dat houdt in dat
de viscositeit een constante is en niet
athangt van hoe de vloeistof precies

stroomt - het blijft een ‘simpele’ vloei-
stof. Het samenvloeien wordt gefilmd
met de nieuwe generatie hogesnel-
heidscamera, en het aangroeien van de
vloeistofbrug wordt dus direct gevolgd
op de beelden.

Het tweede systeem is veel subtieler:
het is een mengsel van colloiden en po-
lymeren, samen gedispergeerd in een-
zelfde vloeistof. Door entropisch ge-
dreven interacties ontstaat er een fase-
scheiding tussen een colloidrijke en
een polymeerrijke fase. Het grensvlak
tussen deze twee fasen heeft een ultra-
lage oppervlaktespanning [4]: onge-
veer een miljoenste van de oppervlakte-
spanning van water. Dit zou, weer vol-
gens de dimensieanalyse, de coales-
centiesnelheid met een factor één mil-
joen moeten vertragen, en ‘langzame’
videomicroscopie is dan voldoende om
de coalescentie te kunnen volgen.
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HOGE VISCOSITEIT

De experimentele resultaten aan het
eerste systeem laten zien dat als de vis-
cositeit hoog is (typisch duizend keer
die van water), de coalescentie inder-
daad met een constante snelheid (de
capillaire snelheid Ucap =~ v/n) ver-
loopt. We vinden ook dat als we de vis-
cositeit bijvoorbeeld met een factor vijf
verhogen, de coalescentie eenzelfde
factor vijf langzamer wordt. Alles lijkt
dus in orde. Echter, de complete theo-
retische berekening van de coalescen-
tiesnelheid voorspelt logaritmische
correcties op dit gedrag [5]. Deze wor-
den niet waargenomen in het experi-
ment, en de simpele dimensieanalyse
lijkt het dus beter te doen dan de com-
plete hydrodynamische theorie. De
oorzaak hiervan is nog niet geheel dui-
delijk.

Als de viscositeit laag is, zoals voor
water, verloopt de coalescentie echter
veel langzamer, zoals we al geconclu-
deerd hadden uit figuur 1. Dit is als
volgt te begrijpen. Voor water is de ca-
pillaire snelheid ongeveer zeventig
meter per seconde (tweehonderdvijf-
tig kilometer per uur!). Vanaf een be-

paald moment wordt ook de dichtheid
van de vloeistof ofwel de traagheid be-
langrijk: dit is een andere remmende
factor voor de coalescentie. De vraag is
dus welke krachten dominant zijn
voor het afremmen van de coalescen-
tie: viskeuze- of traagheidskrachten.
De verhouding tussen deze twee
krachten wordt gegeven door het Rey-
nolds-getal Re = p UR/n, met p de
dichtheid, U de snelheid en R de
straal van de capillaire brug. Is het
Reynolds-getal kleiner dan 1, dan is de
viscositeit de dominante remmende
kracht voor de coalescentie. Is het
getal groter dan 1, dan zijn de traag-
heidskrachten de dominante remmen-
de factor. Als de coalescentie van de
waterdruppels in het begin met de ca-
pillaire snelheid verloopt, volgt direct
dat de traagheidskrachten al belang-
rijk worden bij een straal van de brug
van rond de vijftien nanometer en een
tijdsverloop vanaf het begin van de
coalescentie van 10 *° seconde, daarna
domineert de inertie van de vloeistof.
Dit is natuurlijk veel te klein en te snel
om de details van het viskeuze samen-
vloeien waar te nemen: de remmende

kracht voor de coalescentie voor water
is altijd inertieel.

Om de dynamica in dit geval te begrij-
pen, is het dus voldoende om de capil-
laire en inertiéle krachten te beschou-
wen. Een simpele dimensieanalyse laat
weer zien wat de dynamica in dit geval
is. Als we de capillaire krachten
vRo/R? (met Ry de straal van de
druppel) gelijkstellen aan de inertiéle
krachten pU? volgt direct dat

R\ V4
e ()"

Dit is inderdaad precies wat er in de
experimenten wordt gevonden: de
opening van de capillaire brug is lang-
zamer, en varieert als de wortel uit de
tijd. Dit verklaart ook de relatief ‘lang-
zame’ coalescentie van figuur 1. Door
de viscositeit te veranderen, stelt dit
systeem ons ook in staat te bekijken
wanneer de coalescentie viskeus ge-
remd wordt, en wanneer de traag-
heidskrachten domineren. De experi-
menten geven aan dat de overgang tus-
sen deze twee bijna precies plaatsvindt
bij een Reynolds-getal van 1, hetgeen

Figuur 2

Het samenvloeien van druppels in een mengsel van colloiden en polymeren.
In het donkere deel bovenin zitten vooral polymeren, in het lichte deel onderin vooral colloiden. De opnamen zijn gemaakt met een laser scanning confocale microscoop.

De druppel in de bovenste plaatjes heeft een doorsnede van zestig micrometer, die in de onderste plaatjes van dertig micrometer. In de onderste plaatjes is bovendien een
deel van de fluorescente kleurstof in de druppel kapot gemaakt (‘bleachen’), waardoor het materiaal tot in de bulkfase te volgen is.
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achteraf laat zien dat onze boven-
staande redenering over het Reynolds-
getal geldig is.

ULTRALAGE OPPERVLAKTESPANNING

In het tweede systeem vertragen we de
coalescentie door de oppervlaktespan-
ning te verlagen. In het colloid-poly-
meer-systeem ontstaat vanzelf een
scheiding tussen twee fasen in het
mengsel, een polymeerrijk deel boven
(dat staat voor een gasfase) en een col-
loidrijk deel beneden (dat staat voor
een vloeistoffase). Door het vat te
schudden krijgen we opstijgende ‘po-
lymeerdruppels’ of dalende ‘colloid-
druppels’ (zie figuur 2). Dat staat met-
een voor twee soorten samenvloeiing:
deverschillende druppels met hun res-
pectievelijke ‘bulkfase’. Het meest op-
vallende is dat samenvloeiing in dit
mengsel wel tienduizend keer trager
verloopt dan in het oliesysteem en dat
traagheidseffecten pas op een lengte-
schaal van zes meter beginnen! Met
andere woorden, het samenvloeien
wordt geheel door de viscositeit over-
heerst en de vloeistofbrug groeit dus li-
neair met de tijd. Bovendien speelt ook

de viscositeit van de omringende vloei-
stof een rol van betekenis.

Van de waarnemingen in het colloid-po-
lymeer-mengsel hebben we filmpjes ge-
maakt met behulp van confocale micro-
scopie. Een van de opvallendste waarne-
mingen uit de filmpjes is dat bij de vor-
ming van de vloeistofbrug de ruwheid
van het grensvlak tussen de twee fasen
een grotere invloed op het samenvloei-
en heeft dan de krachten tussen de mo-
leculen. De coalescentie wordt dus ver-
oorzaakt door de thermische fluctuaties
van de twee oppervlakken, en niet door
de Van der Waals-krachten tussen de
druppel en zijn bulkfase, zoals in het al-
gemeen wordt aangenomen.

VERDERE MOGELIJKHEDEN

Op grond van beide experimenten kan
worden geconcludeerd dat het proces
van samenvloeiing wordt gedreven
door de oppervlaktespanning. Het pro-
ces wordt afgeremd door de viscositeit
bij lage Reynolds-getallen en door de
traagheid bij hoge Reynolds-getallen.
Het colloid-polymeer-systeem biedt
mogelijkheden om ook andere hydro-
dynamische processen dan alleen het

gedrag onder invloed van de viscositeit
te onderzoeken. Een mooi voorbeeld
hiervan is te zien in figuur 2: door de
fluorescentente kleurstof van de colloi-
den in de druppel kapot te maken
(‘bleachen’), ontstaat een intensiteitver-
schil tussen de druppel en de bulk. Dit
maakt het mogelijk te zien waar de
vloeistof uit de druppel heengaat, en
bijvoorbeeld de vraag te beantwoorden
hoe de oppervlakte-energie die vrij-
komt bij de coalescentie wordt getrans-
formeerd in kinetische (stromings)
energie. Verdere studie van het colloid-
polymeer-system moet ons dus in staat
stellen een nog beter beeld van de hele
hydrodynamica van het samenvloeien
van druppels te krijgen.
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