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Rheologisches Verhalten
von kleinen Tropfen in Emulsionen

Investigation of the rheological
behaviour of small droplets in emulsions

1 Einleitung

Kleine deformierbare Korper kommen in zahlreichen
flieBfahigen Stoffsystemen in den Bereichen Bio-
technologie (Zellen, Mikroorganismen), Lebensmittel-
technologie (Emulsionstropfen, Gasblasen) und in der
chemischen Verfahrenstechnik (Tropfen, Blasen,
Mikrokapseln) vor.

Die in der vorliegenden Arbeit zugrundegelegte
GroBenskala der ,kleinen“ Tropfen erstreckt sich im
Bereich von 1 bis 500 um. In der technischen Anwen-
dung werden ,kleine" Kor-
per in unterschiedlicher
Weise behandelt, entweder
mit dem Ziel diese zu zer-
storen (z.B. eine feinere
Dispersitat von Emulsionen
zu erreichen oder um stabi-
lisierende Membranen bei
der Homogenisation von
Zellen, Mikroorganismen
oder Mikrokapseln aufzu-
brechen) oder aber im Hin-
blick auf eine Vermeidung
zu starker Deformation
bzw. Aufbruch (z.B. in
Fermentationsprozessen
oder beim Mischen bzw.
Rihren scherempfindlicher
Stoffsysteme).

Die Krafte, welche unter
verschiedenen Bean-
spruchungsbedingungen
auf kleine deformierbare
Korper wirken (in sta-
tionaren bzw. instationdren, laminaren oder turbuien-
ten Stromungen), sind Scher- und Normalkrafte eben-
so wie Tragheitskréfte.

-

Von einigen Autoren wurden theoretische Betrachtun-
gen zur Thematik deformierbarer Tropfen vorgenom-
men, seit G.J. Taylor diese Arbeiten in den dreiBiger
Jahren begann [1]. Quantifizierende experimentelle
Untersuchungen erfolgten bislang Uberwiegend im
makroskopischen Bereich (Tropfendurchmesser im
Millimeterbereich) sowie unter stationéren FlieB-
_hedingungen 14.51._Es_gibt keine Informationen ber
den Zusammenhang zwischen dem lokalen Spannungs-
zustand im umgebenden Fluid, dessen Wechselwir-
kung mit der Oberflache des deformierbaren Korpers
und dem resultierenden Deformationsverhalten, insbe-
sondere nicht fiir instationdre Bewegungszustande der

1 Introduction

Small deformable bodies are present in various fluid
systems in the fields of biotechnology (cells, microor-
ganisms), food technology (emulsion droplets, gas
bubbles) and chemical process engineering (droplets,
bubbles, microcapsules).

The size of "small* droplets in these studies is about 1
to 500 um. In practice, small bodies have to be proc-
essed in different ways depending on whether they are
to be destroyed (e.g. to improve dispersity (emulsify-
%@&%;ﬁg ing)) or a shape-stabilizing
. membrane is to be broken
up (homogenization of
. cells, microorganisms,
microcapsules) or to avoid
large deformation and
break up (fermentation,
mixing and stirring of sensi-
tive systems).

. The forces acting on small
- deformable bodies in fluids
- under different dynamic

_ conditions (steady and un-
. steady laminar and turbu-
_ lent flow) are shear and

_ normal forces and inertia
forces.

Various workers have car-

_ ried out theoretical investi-

. gations into deformable
drops starting with G.J.
Taylor in the 1930's [1].
However, up to now quanti-
tative experiments on
deformable bodies have been performed generally on
a macroscopic scale (a few mm) usually under steady
flow conditions [4,5]. There is no information about the
relationship of the stresses in the surrounding fluid,
the mechanism of their interaction with the surface of
the small bodies and the resulting deformation for non-
steady motion of the body especially in the range of
size appropriate to microorganisms, cells and droplets
(1 to 102 microns).

In most of the previous work on real fluid systems with
dérérmanié poaiés (¢ells, microorganisms, aropiets,
etc), only general results on the correlation between
deformation or break up and specific energy or shear
rpircanahrelngiselihobauinut 2reassehed, Netny,

mation mechanisms are not considered.
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Fig. 5: Deformation dependency
from shear stress (steady state)
water droplets (180 um) in silicone
oils (AK 12500; AK 500000)

Es ist bekannt, daB fiir den Aufbruch eines Tropfens
eine kritische Weber-Zah! We_ Uberschritten werden
muB D|ese |st gegeben durch Glelchung 2:

Hierin bezelc net t_ die kritisc e Schubspannung,
die Grenzﬂachenspannung und x den Durchmesser
des nicht deformierten Tropfens. We_ist abhéngig
vom Verhaltnis der inneren (Tropfen) zur duBeren {kon-
tinuierliche Phase) Viskositat n /n_. In den vorgenom-
menen Experimenten wurden kleine Werte fiir n /n_
bevorzugt, um groBe Deformationen ohne Tropfenauf-
bruch zu realisieren.

Abb. 5 zeigt die experimentell gefundene funktionelle
Abhangigkeit der Tropfendeformation von der
Schubspannung bei stationarer Scherung.

4.2 Instationare Scherstrémung

Zur Realisierung instationaren ScherflieBens wurden
zwei unterschiedliche experimentelle Wege beschrie-
ben: Definierte Beschleunigung bzw. Relaxation der
Scherstromung und Oszillation mit variabler Frequenz
bzw. Amplitude. Ein Beispiel fiir die experimentell be-
stimmten Deformationsénderungen bei instationaren
Bedingungen sind in Abb. 6 dargestellt. Gezeigt ist die
Tropfenrlickdeformation als Funktion der
Relaxationszeit.

5 Modellierung des Spannungs-Deformations-
Verhaltens deformierbarer Korper

AnschlieBend werden erste Schritte zur Modellierung
des Spannungs-Deformations-Verhaltens
deformierbarer Kérper vorgestellt. Hierfiir wurden zu-
nachst folgende vereinfachenden Annahmen getroffen:

¢ Rotationssymmetrie des deformierten Korpers,

¢ keine Wechselwurkungen der K6rper mit den Spalt-
wanden,

* Vernachlassigung von Schragstellung und Rotation
des deformierten Kérpers in der Scherstromung.

¢ ein Teil von 1/K der spezifischen Scherenergie wird
fir die OberflachenvergroBerung des Korpers auf-
gewendet (der Teil 1 — 1/K wird dissipiert),

* die Grenzflachenspannung ist unabhangig von der
Form des deformierten Korpers.

Bei der Modellierung wird der deformierbare Korper in
seinem umgebenden Fluid fluidmechanisch durch eine
Kombination tberlagerter Feder-Dampfer-Modelle, wel-

Abb. 5: Abhéngigkeit der Tropfendeformation von der
Schubspannung (stationdrer Zustand); Wassertropfen (180 um)
in Silikondlen (AK 12 500; 500 000}

OAK 12500; x=0.181 mm
A AK 500000; x=0.177 mm

Experiment experiment o

let) and outer (surrounding fluid) viscosity n/n.. In our
experiments low values of n/n, were used to give
large deformation without break up of the deformable
body.

Fig. 5 shows the experimentally determined depend-
ence of droplet deformation on shear stress in the
steady state.

4.2 Unsteady shear flow

Two experimental methods were used for defined un-
steady shear flow: defined acceleration or relaxation
of the shear flow and oscillation with various frequen-
cies and amplitudes. An example of the experimentally
determined change of deformation under unsteady
conditions is presented in fig. 6 which shows the de-
pendence of droplet deformation on relaxation time.

5 Modelling of the stress-strain behaviour of
deformable bodies

Some first attempts at modelling the stress-strain be-
haviour of deformable bodies are now presented. This
requires some simplifying assumptions to be made:

* the deformed bodies exhibit rotational symmetry,
* no interaction of the body with the gap walls,

* inclination and rotation of the deformed body in the
shear flow can be neglected,

e afraction of 1/K of the shear energy is used for
increasing the surface of the body
(the fraction 1- 1/K is dissipated),

* surface tension is independent of the shape of the
body.

The deformable body in its surrounding fluid is de-
scribed in fluid mechanics terms by a combination of
superimposed spring and dashpot elements shown in
fig. 7. The use of energy balance and equation of mo-
tion for Newtonian fluid behaviour (n,,n, = constant)
leads to equation (3) which describes the dependence
of dimensionless increase of surface on system pa-
rameters.
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Abb. 6: Tropfendeformation als Funktion der Relaxationszeit;
Wassertropfen (295 um) in Silikondl (AK 200 000)

Fig. 6: Deformation dependency from time (relaxation
experiment) water droplets (295 um] in silicone oil (AK 200000)
o Experiment

experiment -

Theorie

theory

che.in Abb. 7 aufgezeigt sind, beschrieben. Die Kopp-
lung von Energieerhaltung und Bewegungsgleichung
fiir newtonsches FlieBverhalten von disperser und kon-
tinuierlicher Phase (d. h. n;,n, = konstant) liefert Glei-
chung (3), welche die Abhangigkeit der dimensions-
losen OberfiachenvergroBerung von den Stoffsystem-
parametern darstellt

Der Vergleich berechneter (Gleichung 3) und experi-
menteller Ergebnisse fiir die dimensionslose De-
formation bei stationarer bzw. instationarer Versuchs-
filhrung liefert Werte vergleichbarer GroBenordnung
(vgl. Abbildungen 5 und 6). Wahrend fir die Beschrei-
bung von Einzeltropfendeformationen fiir kleine
Deformationsgrade auf Basis der Stokes'schen-Glei-
chungen fiir die Umstrémung eine verbesserte Uber-
einstimmung von theoretischer Berechnung und Expe-
riment erzielt werden kann, zeigt sich fiir die in dieser
Arbeit vorgenommene Modellierung praferierte
Anwendungsrelevanz auch bei groBeren Defor-
mationen sowie die Moglichkeit der Ubertragbarkeit
auf Emulsionssysteme mit erhohter Tropfenanzahl. Im
letzteren Fall ist eine naherungsweise Berechnung
bzw. Messung der Umstromungsverhéltnisse sich
gegenseitig beeinflussender Korper nicht mehr gege-
ben (vergleiche Abb. 7).

Experiment und Modellierungen zeigen befriedigende
Ubereinstimmung, sind jedoch im Hinblick auf die weit-
reichenden vereinfachenden Annahmen fiir die
Modellierung zu verbessern. #Rh

interacting bodies is not possible. #Rh

Abb. 7: Rheologisches
Grundmodell fiir fliissige
Systeme mit deformierbaren
Korpern

Fig. 7: Rheological basic
model for fluid system with
deformable bodies

Comparison of calculated (eq. 3) and experimental
results for S(L/B) - (L - B)/x? for steady deformation
and non-steady change of deformation (here: relaxa-
tion) leads to values of the same order of magnitude
(figs. 5 and 6). While a description of small deforma-
tions of single drops based on Stokes equations for
flow provides better agreement of theoretical calcula-
tions and experiment, the modelling in this study is of
more practical relevance even for large deformations
and applicability to emulsion systems with large num-
bers of drops. In the latter case, approximation calcu-
lations or measurement of flow conditions of mutually
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