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Summary
Emulsions are dispersions of at least two liquids, which are immisciblewith them-
selves. Emulsions are wide spread in different application fields, including cosmetic
and pharmaceuticalproduets (e. g., cremes), washing and cleaning detergents and
also in food produets, such as buttcr, mayonnaise and salad dressings. In conven¬

tional emulsification apparatus like rotor stator, high pressure homogeniser and
ultrasoundsmall droplet sizes and size distributions are reached under high shear
stresses usually coupled with a strong increase in the temperature. Not only in
the food industry, but also in pharmaceutical produets high temperatures and
shear stresses can mutate or even destroy sensitive product components. This
often results in an obsolescence or even in a complete loss of the product. Cross-
flow membraneemulsification was detected to produce emulsionsin a gentlc way.
The to-be-dispersed phase is pressed through the membrane and forms droplets
at the pores. The droplets are detached from the pores by the cross-flow of the
continuous phase. Since the droplet detachment is coupled with the velocity of
the continuous phase, different droplet sizes are obtained, when the flow rate of
the continuousphase is changed. As a consequence,a Variation in disperse phase
fractions results in different droplet size and size distributions, since in most of
the cases the disperse phase fraction is adjusted by varying the flow rate of the
continuousphase.

In the presentedwork a newly developed ROME emulsification process design is

reported. The aim was to bridge the gap between the conventional emulsification
processes using droplet break up and the gentle cross-flow emulsification process.
To de-couplethe detachingforces of the droplets from the velocity of the continu¬
ous phase, the membraneis fixed cylindricalon a shaft and is rotating during the
emulsification process. When the rotational speed is sufficiently high enough, the
effect of the flow rate of the continuousphase can be neglected. A further increase
of the rotational speed results in early droplet detachment. As a consequence,the
droplet size is small with a narrow size distribution. The effect of several process
parameters,such as the rotational speed n of the membrane, the gap width s and
disperse phase fraction (p was studied for three types of emulsionsO/W, W/O, and
W/O/W.

Particular attention was given to the influence of the flow profile in the annu-

lar gap on the results of the emulsification process. It was assumed that different

types of emulsionsgeneratespecific flow profiles due to their individual properties.
The design of the ROME emulsification apparatus gencrates, for small rotational
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Summary

speed n, a laminar Couette flow between a rotating inner cylinder and a static
outer cylinder. When the angularvelocity of the membrane is increased continu-

ously, the flow profile ehanged to a laminar Taylor vortex flow and resulted in the
end in a turbulent wavy vortex flow. The flow profiles have different impacts on

the obtained droplet sizes and size distributions.
The influence of the used membrane on the droplet size and size distribution

were expected to be significant. The pore distance and the wettability of the
membrane surface were especially found to have a significant effect on the re¬

sults of the emulsification process. By using a membrane with controlled pore
distances the coalescence of droplets, which are growing at neighbouring pores,
should be reduced or even avoided. The adoption of the wetting properties on the

hydrophobicityor hydrophilicity of the to-be-dispersed phase should have an ad¬
ditional reducinginfluence on the droplet size. Before the effect of the membrane

properties on the quality of the emulsion is studied with the ROME emulsification

apparatus, an insightinto the phenomena on the membranesurface is provided in
a T-flow cell.
The experimentswith the ROME emulsification apparatus went along with an-

alytical measurements, which completed the studies of the produced emulsions.
Besidc the measurementsof the droplet size and the size distributions,measure¬
ments of the viscosities of the emulsionsand optical analysis of the droplets were

the important investigations.
In summary, a new membraneemulsification apparatus was developed, which

combines the gentle way of cross-flow membraneemulsification with the high effi-

ciency of droplet size reduetion of conventional emulsification devices. This study
provides an insight into the effect of the new technique on three main type of
emulsions O/W, W/O, and W/O/W. This work may be regarded as a first experi¬
mental step in pointing out the influence of specific parameters on the quality of
the produced emulsions.
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Zusammenfassung
Emulsionen sind Dispersionen, bestehend aus mindestens zwei Flüssigkeiten, die
nicht miteinandervermischtwerdenkönnen. Emulsionentreten in sehr vielen ver¬

schiedenen industriellen Anwendungenauf, wie z. B. in kosmetischen und phar¬
mazeutischen Produkten (Cremes), Wasch- und Reinigungsmittelnund auch im

Lebensmittelbereich, wie beispielsweise Butter, Mayonnaise und Salatsaucen. In
konventionellen Emulgierverfahren (Rotor-Stator, Hochdruckhomogenisator und

Ultraschall) werden kleine Tropfendurchmesser mit engen Grössenverteilungener¬
reicht. Diese machen sich dabei hohe Scherratenzu nutze, die häufig eine starke
Erwärmungdes Produkts zur Folge haben. Nichtnur im Lebensmittelbereich, son¬

dern auch bei pharmazeutischen Produkten können dabei empfindlicheKompo¬
nenten verändertoder gar zerstört werden. Dies führt häufig zu einemWertverlust
oder gar zur vollständigen Zerstörung des Produkts. Membranverfahrendagegen
haben sich als eine besondersschonende Emulgiermethodeerwiesen. Die disperse
Phase wird dabei durch die Membranporen gedrückt und bildet Tropfen an den
Poren. Die Tropfen werden anschliessend durch die überströmende kontinuierli¬
che Phase abgelöst.Da die Tropfenablösung an die Überströmungsgeschwindgkeit
der kontinuierlichen Phase gekoppelt ist, werden unterschiedliche Tropfengrössen
erreicht, wenn der Dispersphasenanteilverändertwird. Dies wird dadurch verur¬

sacht, dass der Dispersphasenanteilmeist über den Durchflussder kontinuierlichen
Phase eingestellt wird.

In der vorliegenden Arbeit wurde ein neuartiges Emulgierverfahrenentwickelt,
bei der die Membran rotierend eingebaut ist. Das Ziel der Arbeitwar es die Lücke
zwischen konventionellen Emulgierverfahren,in denen Tropfenaufbruch stattfindet
und den schonenden Membranverfahrenzu schliessen. Die Kräfte, die die Tropfen
von der Pore ablösen, wurden von der Überströmungsgeschwindigkeit der konti¬
nuierlichen Phase getrennt, indem die Membran zylindrisch eingebaut wurde und
während des Emulgierprozessesrotierte. Sobald die Umdrehungsgeschwindigkeit
der Membran ausreichendhoch ist kann der Einfluss der kontinuierlichen Phase
vernachlässigt werden. Wird die Rotation der Membran weiter erhöht hat dies
eine frühere Ablösungder Tropfen von den Poren zur Folge. Dies führt zu kleine¬
ren Tropfengrössenund engen Tropfengrössenverteilungen. Der Einfluss mehrerer
Prozessparameter,wie z.B. die Umdrehungsgeschwindigkeit n der Membran, die
Spaltweite s und das Dispersphasenverhältnisip wurde für die drei Emulsionstypen
Öl-in-Wasser (O/W), Wasser-in-Öl (W/o) und Wasser-in-Öl-in-Wasser(W/O/W)
untersucht.
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Zusammenfassung

Besondere Aufmerksamkeitgalt dem Einfluss des Strömungsprofilsim Scher¬
spalt auf die Emulgierergebnisse. Es wurde angenommen, dass unterschiedliche

Emulsionstypen aufgrund ihrer individuellen EigenschaftenspezifischeStrömungs¬
profile verursachen. Für sehr kleine Umdrehungsgeschwindigkeiten der Membran
wurde eine laminare Couetteströmung zwischen einem rotierenden inneren Zy¬
linder und einem ruhenden äusserenZylinder erzeugt. Wurde die Umdrehungsge¬
schwindigkeit der Membran stetig erhöht ging das Strömungsprofilzunächst in ein
laminaresTaylorwirbelprofil und schliesslich in ein turbulentes wellenartiges Wir¬
belprofil über. Die verschiedenenStrömungsprofilcbeeinflussten die Tropfengrösse
und die Grössenverteilungunterschiedlich.

Es wurde vermutet, dass der Einfluss der verwendeten Membran auf die re¬

sultierenden Tropfengrössenund Grössenverteilungenbedeutend ist. Dabei wurde
angenommen, dass besonders durch den Porenabstand und die Oberflächeneigen¬
schaften der Membran die Emulgierergebnissebeeinflusst werden. Die Verwen¬
dung einer Membran mit definierten Porenabständen soll Tropfenkoaleszenzauf
der Membranoberfläche zwischen zwei benachbarten Poren reduzieren oder sogar
vollständig vermeiden. Die Anpassung der Oberflächeneigenschaftder Membran
an die disperse Phase soll einen zusätzlichen Einfluss auf die Verkleinerungder
Tropfengrössehaben. Bevor der Effekt der Membraneigenschaften auf die Qua¬
lität der Emulsionen beim Einsatz im rotierenden Emulgierapparat untersucht
wurde, wurden in einer T-Profil Messzelle die Vorgänge an der Membranoberflä¬
che mikroskopisch beobachtet. Die daraus erhaltenen Erkenntnissewurden bei der

Entwicklung der rotierenden Membrananlage berücksichtigt.
Parallel zu den Experimentenin der rotierenden Membrananlage wurden analy¬

tischeMessungen durchgeführt, die die Untersuchungen der hergestellten Emulsio¬
nen vervollständigen. Neben den Messungen der Tropfengrösseund der Grössen¬
verteilung waren die Analyse der Viskosität und die mikroskopischenAufnahmen
der Tropfen von grosser Bedeutung.
Im Rahmen dieserArbeit wurde eine neuartige rotierende Membrananlage ent¬

wickelt, die die schonende Herstellung des Membranverfahrensmit der hohen Effi¬
zienz der Tropfenzerkleinerungder konventionellen Emulgierverfahrenverbindet.
Diese Arbeit ermöglicht einen Einblick in den Einfluss dieser neuen technischen

Entwicklung auf die drei wichtigsten Emulsionstypen O/W, W/O und W/O/W.
Die vorliegende Arbeit kann als erster experimenteller Schritt angesehen werden,
welcherden Einfluss einzelner Parameter auf die Qualität der hergestelltenEmul¬
sionen beschreibt.

xxiv


