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Kurzfassung

Die Reinigung von Anlagen in der Lebensmittelindustrie wird meist durch ein
Cleaning-in-Place realisiert. Dabei sind drei Stofftransportmechanismen relevant:
die Diffusion des Reinigungsmittels in die Verschmutzung, das Ablosen der Ver-
schmutzungspartikel und der Transport dieser in die Kernstromung. Im Rahmen die-
ser Arbeit wurden diese Stofftransportprozesse experimentell und theoretisch fiir
partikuldr abreinigende Modellverschmutzungen untersucht und es wird diskutiert,
unter welchen Bedingungen welcher Transportprozess geschwindigkeitslimitierend
fiir die gesamte Reinigung sein kann. Insbesondere wurde dabei der Frage nachge-
gangen, in welchem Umfang der Transport der Verschmutzungspartikel in Richtung
Kernstromung eher diffusiv oder konvektiv erfolgt.

Die experimentellen Untersuchungen des Stofftransports bei der Reinigung erfolg-
ten an einer Modellverschmutzung aus Eigelb. Neben der Ermittlung der Reini-
gungskinetik durch Konzentrationsbestimmungen im Reinigungsmittel, wurden on-
line PartikelgroBenmessungen zur Bestimmung der GroBe der abgereinigten
Verschmutzungspartikel wéihrend der Reinigung durchgefiihrt. Da hierzu die Mie-
Theorie verwendet wurde, musste der komplexe Brechungsindex der Eigelbpartikel
experimentell ermittelt werden. Zur Berechnung der Diffusionsgeschwindigkeit des
Reinigungsmittels in die Eigelbschicht wurde die Schichtdickendnderung mittels
Fluid Dynamic Gauging untersucht und unter Annahme von Fickscher Diffusion
modelliert. Die Partikeldiffusion aus der Verschmutzungsschicht wurde aus den in
einer Diffusionsmesszelle gemessenen Konzentrationsunterschieden in unterschied-
lichen Absténden zur Schicht ermittelt.

Durch Entwicklung eines Modells des Partikeltransports beruhend auf dem Kréfte-
gleichgewicht am Einzelpartikel konnte gezeigt werden, dass auch Verschmutzungs-
partikel, deren Durchmesser lediglich 10 % der Dicke der viskosen Unterschicht
aufweisen, in der Regel vorwiegend konvektiv transportiert werden. Der dynami-
sche Auftrieb aufgrund des Geschwindigkeitsgradienten der Stromung unter- und
oberhalb des Partikels fiihrt zu einem, im Verhéltnis zur Diffusionsgeschwindigkeit,
schnellen Transport in Richtung Kernstromung. Eine Geschwindigkeitslimitierung
durch den Abtransport der Partikel in die Kernstromung ist daher ab Partikelgroen
von 1 pm unwahrscheinlich. Der experimentell ermittelte Diffusionskoeffizient der
Partikel konnte mit der Stokes-Einstein-Gleichung abgeschitzt werden.

Die Ubertragbarkeit der gewonnenen Erkenntnisse auf andere Verschmutzungen
wurde anhand der Abreinigung einer Stirkeverschmutzung untersucht. Dabei zeigte
sich, dass die bei der Reinigung mit Wasser abgeldsten Stirkepartikel wesentlich
grofer als die Eigelbpartikel sind und daher schneller konvektiv durch die viskose
Unterschicht transportiert werden. Nichtsdestotrotz ist die Reinigungsgeschwindig-
keit der Starke langsamer als bei Eigelb.
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Abstract

Cleaning of process plants in the food industry is usually realized by cleaning-in-
place. The three relevant mass transport mechanisms for this are: diffusion of the
cleaning agent into the soil layer, detachment of the soil particles and their transport
into the turbulent core flow. In this dissertation, mass transport processes were in-
vestigated experimentally and theoretically for particulate detaching model food
soils. Furthermore, the conditions for cleaning speed limitations due to these differ-
ent mass transport mechanisms are discussed. Special focus was placed on the ques-
tion whether the particle transport through the viscous sublayer is driven by diffusion
or convection.

For the experimental investigation of the mass transport mechanisms during clean-
ing an egg yolk soil was used as model system. In addition to the determination of
cleaning kinetics measured by the change of concentration in the cleaning agent, the
size of detached soil particles was characterized through online particle size meas-
urements during the cleaning process. Mie theory was utilized for this purpose, ne-
cessitating the experimental determination of the complex refractive index of egg
yolk particles. To calculate the diffusion coefficient of the cleaning agent into the
soil layer, the change in layer thickness was investigated using the Fluid Dynamic
Gauging technique and modelled under the assumption of Fickian diffusion. Particle
diffusion from the soil layer into the cleaning agent was calculated from concentra-
tion differences depending on the distance to the soil layer measured in a newly
developed diffusion cell.

A model describing particle transport based on the force balance was developed and
it was shown that soil particles with diameters of only 10 % of the viscous sublayer
thickness are predominantly transported by convection. The dynamic lift force
caused by the velocity gradient in the viscous sublayer flow leads to a fast particle
transport compared to diffusion velocity. A speed limitation by particle transport for
particles with diameters of 1 pm and bigger is therefore unlikely. The experimentally
determined diffusion coefficient of the particles could be reasonably estimated using
the Stokes-Einstein equation.

The transferability of the gained knowledge to other soils was investigated by clean-
ing experiments of a starch soil layer. It was shown that starch particles detached
with water are larger than egg yolk particles and therefore transported faster by con-
vection through the viscous sublayer. Nevertheless, the cleaning speed of the starch
soil is slower than for the egg yolk soil.
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1 Einleitung

Reinigungsprozesse sind insbesondere in der Lebensmittel- und pharmazeutischen
aber auch der chemischen Industrie von groer Relevanz zur Aufrechterhaltung der
meisten Produktionsprozesse sowie zur Sicherstellung der erwiinschten Produktqua-
litdt. Bei der Verarbeitung von Lebensmitteln und pharmazeutischen Produkten
spielen dabei vor allem die hohen Hygieneanforderungen eine Rolle. Eine unzu-
reichende Reinigung der Produktionsanlagen kann unter anderem zur Vermehrung
von Mikroorganismen auf produktberiihrenden Oberfldchen und somit zur Konta-
mination der verarbeiteten Lebensmittel fithren. Dies birgt die Gefahr gesundheitli-
cher Schiden beim Verzehr dieser Lebensmittel und kann schlimmsten Falls sogar
zum Tod des Konsumenten fithren. Um dies sowie den resultierenden Imageschaden
und hohe Kosten durch Riickrufaktionen, zu verhindern, werden die produktberiih-
renden Anlagenbereich besonders sorgfiltig gereinigt. Generell wird daher meist lie-
ber zu lange, zu heifl und mit zu viel Reinigungsmittel gereinigt als zur Entfernung
der Verschmutzung notwendig wire [Fryer und Asteriadou, 2009].

Die Uberdimensionierung der Reinigungsprozesse fiihrt zu hohen Kosten und einem
groflen Einsparpotential von Wasser, thermischer und mechanischer Energie sowie
Reinigungsmitteln. Neben der Kostenersparnis und der Verbesserung der CO»-Bi-
lanz der Reinigungsprozesse spielt zunehmend auch die Reduzierung des Wasser-
verbrauchs eine wichtige Rolle. Laut WHO [2019] und WWF [2020] wird vermut-
lich bereits zwischen 2025 und 2050 der Anteil der Weltbevélkerung, die zumindest
zeitweise von Wasserknappheit betroffen sind, von derzeit ca. 17 % auf tiber 50 %
ansteigen. Auch in den letzten Jahren sind grofe Stddte, wie Peking, Istanbul, Rio
de Janeiro und Kapstadt, schon von akuter Wasserknappheit betroffen gewesen
[WWE, 2020]. Der ressourcenschonende Umgang mit Trinkwasser und die Redu-
zierung durch Reinigungsmittel belasteter Abwésser wandelt sich durch deutlich an-
steigende Kosten vom 6kologisch zum ebenfalls konomisch relevanten Thema.

In der Lebensmittelindustrie wird héufig ein Cleaning-in-Place (CIP) durchgefiihrt,
bei dem die Anlage nicht demontiert werden muss, sondern die Reinigung der Rohr-
leitungen und Einbauten durch die Durchstromung mit dem Reinigungsmittel bei
erhohter Temperatur erreicht wird. Die Reinigung wird dabei anhand eines festge-
legten Reinigungsprotokolls durchgefiihrt, wobei die verwendeten Reinigungspara-
meter meist auf Erfahrungswerten beruhen. Die Anpassung des Reinigungsprozes-
ses an neue Produkte sowie Anderung des Anlagenaufbaus ist oft schwierig und
erfordert teilweise umfangreiche und dadurch kostenintensive Reinigungsversuche
an der Produktionsanlage. [Lorenzen, 2016]

Bei der CIP-Reinigung sind mehrere Stofftransportprozesse und Reaktionen rele-
vant, darunter der Stofftransport des Reinigungsmittels in die Verschmutzung, das
Ablosen der Verschmutzung und auch der Stofftransport der Verschmutzung in das
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Einleitung

Reinigungsmittel [Landel und Wilson, 2021]. Aufgrund des komplexen Zusammen-
spiels der verschiedenen Transportprozesse sowie der vielfdltigen Interaktionen zwi-
schen dem verwendeten Reinigungsmittel und der zu entfernenden Verschmutzung,
ist die CIP-Reinigung nach wie vor nicht ausreichend gut verstanden, um allgemein-
giiltige Modelle aufstellen zu kdnnen. Die Kenntnis des jeweils geschwindigkeitsli-
mitierenden Stofftransportschrittes bzw. der Reaktion ist fiir eine sinnvolle Optimie-
rung des Reinigungsprozesses aber erforderlich.

Fiir eine Reihe von Modellverschmutzungen wurden in der Vergangenheit teils wi-
derspriichliche, experimentelle Untersuchungen zu den einzelnen Transportprozes-
sen bei der Reinigung verdffentlicht, z. B. Goederen et al. [1989], Bird und Fryer
[1991], Gillham et al. [1999], Diirr und Wildbrett [2000], Beck et al. [2005], Jensen
und Friis [2005], Hofmann [2007], Schéler [2011], Pérez-Mohedano et al. [2017].
Eine Vielzahl davon beschéftigt sich mit der Reinigung von Milch und Milchbe-
standteilen. Insbesondere die Abreinigung partikuldrer Verschmutzungen und der
dabei auftretende Stofftransport wurden bisher nicht ausreichend untersucht. Ziel
dieser Arbeit ist daher die experimentelle und theoretische Untersuchung des
Stofftransports partikuldrer Verschmutzungsschichten bei der CIP-Reinigung. Ins-
besondere wird der Frage nachgegangen, ob der Partikeltransport von der Oberflé-
che ins Reinigungsmittel vorwiegend durch diffusive oder konvektive Krifte verur-
sacht wird und welchen Einfluss die verwendete Temperatur, Stromungsgeschwin-
digkeit und Natronlaugekonzentration auf den Partikeltransport besitzen.

Am Beispiel einer Eigelbverschmutzung werden dazu Reinigungsuntersuchungen
im Labormalstab mit integrierter Partikelgrofenmessung im Reinigungsmittelriick-
lauf und ein Modell der benétigten Reinigungszeit in Abhéngigkeit der Reinigungs-
parameter vorgestellt. Die Auswertung der Partikelgroenverteilungen der abgerei-
nigten Eigelbpartikel mit der Mie-Theorie gibt Aufschluss iiber den Durchmesser
der Partikel und erméglicht dadurch weiterfithrende Berechnung zum Partikeltrans-
port. Der diffusive Partikeltransport wird sowohl aus experimentellen Daten als auch
der Stokes-Einstein-Gleichung abgeschétzt. Zudem wird der Diffusionskoeffizient
des Reinigungsmittels in die Eigelbschicht aus experimentellen Daten der Schicht-
dickenénderung wiahrend des Quellprozesses in Abhingigkeit der Reinigungspara-
meter ermittelt.

Die Aufstellung des allgemeinen Kriftegleichgewichts an runden Partikeln und des-
sen mathematischer Beschreibung ermoglichen die Entwicklung der Bewegungs-
gleichungen des Partikeltransports durch die viskose Unterschicht. Diese bilden ein
Differentialgleichungssystem 2. Ordnung, welches numerisch gelost werden kann
und so die Berechnung der Partikeltrajektorie durch die viskose Unterschicht mog-
lich macht. Die Simulation der Partikelbewegung fiir verschiedene Reinigungspara-
meterkombinationen kann anschlieBend zur Bewertung der einzelnen Einflussgro-
Ben sowie zur Bestimmung des diffusiven und konvektiven Anteils am Stofftrans-
port herangezogen werden.
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Durch den Vergleich der modellierten benétigten Reinigungszeit zur Entfernung von
95 % der Verschmutzungsschicht mit der Geschwindigkeit des Partikeltransports
durch die viskose Unterschicht konnen Hinweise iiber den geschwindigkeitslimitie-
renden Stofftransportschritt in Abhingigkeit der verwendeten Reinigungsparameter
gewonnen werden. Die Ubertragung der gewonnenen Erkenntnisse auf die Reini-
gung einer Starkeverschmutzung zeigt Analogien und Unterschiede zwischen den
Reinigungsmechanismen dieser beiden Modellsysteme auf.
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2 Stand des Wissens

In diesem Kapitel wird der aktuelle Stand des Wissens zu den lebensmitteltechnolo-
gischen, verfahrenstechnischen, chemischen und auch physikalischen Grundlagen
dieser Arbeit beleuchtet. Im Fokus steht dabei das, zum Verstindnis der Arbeit,
wichtigste grundlegende Fachwissen aus den unterschiedlichen Bereichen, welches
im Folgenden unter Verwendung der relevantesten Quellen zusammengefasst wird.
Zunichst werden das Cleaning-in-Place in geschlossenen Systemen als betrachteter
Reinigungsprozess sowie die Partikelbewegung in stromenden Fluiden und die Dif-
fusion als Stofftransportprozesse erldutert. Zudem werden die Grundlagen der Par-
tikelgroBenmessung mittels Laserbeugung beschrieben. AnschlieBend folgen Uber-
legungen zu den Anforderungen an Modellverschmutzungen fiir Reinigungsunter-
suchungen sowie einige hiufig in der Literatur verwendete Modellsysteme. Schliel3-
lich werden grundlegende Informationen zu den in dieser Arbeit verwendeten Mo-
dellsystemen Eigelb und Stdrke angegeben.

2.1 Cleaning-in-Place

Unter Cleaning-in-Place (CIP) wird die Reinigung von lebensmitteltechnologischen,
pharmazeutischen oder allgemein verfahrenstechnischen Anlagen ohne vorherige
Demontage von Anlagenteilen verstanden. Der groBe Vorteil gegeniiber dem
Cleaning-out-Place und der mechanischen Reinigung besteht darin, dass die Reini-
gung vollautomatisch durchgefiihrt werden kann. Dadurch kénnen auch Anlagen-
teile gereinigt werden, die nur schlecht zu demontieren sind, wie z. B. Rohrleitun-
gen, Ventile, Pumpen und Warmetibertrager. Aber auch fiir Tanks setzt sich die CIP-
Reinigung zunehmend durch, wobei hier spezielle Spritzkdpfe zur Erzeugung von
Fliissigkeitsstrahlen zum Einsatz kommen. [Thor und Loncin, 1978; Wildbrett,
2006; Sansebastiano et al., 2007; Lorenzen, 2016]

Das Cleaning-in-Place ist in der Lebensmittelindustrie weit verbreitet und besteht in
der Regel aus fiinf Schritten [Sansebastiano et al., 2007; Walton, 2008; Tamime,
2008; Kluge, 2010]:

1. Vorspiilen mit Wasser
2. Reinigung

3. Spiilen mit Wasser

4. Desinfektion

5. Nachspiilen mit Wasser

In anlagenspezifischen Reinigungsprotokollen werden die Temperatur, der Volu-
menstrom, die Dauer und ggf. die Konzentration an Reinigungsmittel fiir jeden Rei-
nigungsschritt festgelegt. Dazu wird bereits bei der Inbetriebnahme der Anlage ein
Worst-Case-Szenario fiir die Verschmutzung mit dem spéteren Produkt betrachtet
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