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A B S T R A C T

Uniform oil-in-water emulsions were prepared using MCT (medium-chain fatty acid triglyceride, 10 wt%) as the 
oily dispersed phase and polysorbate 80 as the surfactant (1 wt%). The emulsification process was performed via 
premix membrane emulsification (PME) using 3 flat microfiltration ceramic membranes with different mean pore 
sizes (dm): borosilicate (symmetric, commercial, dm: 1.39 μm); SiOC (symmetric, manufactured, dm: 1.76 μm); 
and mullite (asymmetric, manufactured, dm: 1.18 μm). The droplets size and their distribution varied according 
to the membrane type and number of permeation cycles (up to a limit of 2 passes). All prepared emulsions 
presented a tendency to monomodal droplet distribution with span values in the range of 0.82–0.97. The coarse 
emulsion (premix) droplets were reduced from 6.30 to 4.50–2.17 μm. The asymmetric membrane (mullite) 
exhibited the highest permeation fluxes at constant relative pressure for both water (43.1 � 10 3 m3 m 2 s 1) 
and premix (Pass 1: 4.6 � 10 3 m3 m 2 s 1; Pass 2: 5.3 � 10 3 m3 m 2 s 1), still maintaining satisfactory 
emulsification results.   

1. Introduction

A simple emulsion system consists of a mixture of two immiscible
liquid phases. The major component of such a mixture is called the 
continuous phase, and the minor one is the dispersed phase [1]. Emul
sions play an important role in cosmetics, pharmaceuticals, paints, as 
well as in chemicals, petrochemical, and food products [2,3]. Even 
though there are plenty of techniques already established in the lab and 
industrial scale to prepare emulsified systems, they still present some 
technological issues. For instance, conventional emulsification devices, 
such as colloid mills and dispersing machines consume low energy but 
produce polydispersed emulsions. On the other hand, high-pressure 
homogenizers generate monodispersed emulsions at the expense of 
high-energy consumption [3–5]. To overcome the operational limita
tions from the aforementioned devices, the technology of membrane 
emulsification (ME) has been attracting great attention as a sustainable 
and efficient alternative [6,7]. 

The primary features of membrane emulsification include: (i) 

production of uniform droplets with a narrow size distribution, (ii) low 
shear stress, (iii) low energy requirement, (iv) tailoring of droplet size by 
the proper selection of the membrane, and (v) operational flexibility and 
simplicity [8]. 

There are two main ME processes: direct or cross-flow, and premix 
membrane emulsification (PME). In the direct membrane emulsification 
(DME), an applied pressure forces the to-be-dispersed phase through the 
porous structure of a membrane into the cross-flowing continuous 
phase, which can contain stabilizers (e.g. surfactants) [9,10]. The PME 
method starts already with a coarse emulsion, which is pushed through a 
membrane to produce a finer emulsion [11]. The PME process main 
advantages are the droplet uniformity at higher fluxes (>2.78 � 10 4 

m3 m 2 s 1), smaller mean droplet sizes, simpler experimental set-up, 
and easier process control [12]. One of the major disadvantages in 
PME is the polydispersity compared to DME, which normally can be 
overcome by increasing the number of cycles or passes through the 
membrane [13]. However, the membrane characteristics is noteworthy 
the primary key component in these processes. 
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S e v er al  p ar a m et er s  ar e  i n v ol v e d  i n  P M E  pr o c e s s;  h o w e v er,  t h e 

lit er at ur e e m p h a si z e s e s p e ci all y t h e tr a n s m e m br a n e pr e s s ur e, di s p er s e 

p h a s e  fr a cti o n,  st a bili z er s,  c o nti n u o u s  p h a s e  vi s c o sit y,  n u m b er  of  h o -

m o g e ni zi n g c y cl e s, a n d m e m br a n e pr o p erti e s [ 1 1 ]. A m o n g m e m br a n e 

pr o p erti e s, t h e p or e si z e ( a n d di stri b uti o n), p or o sit y, i nt er c o n n e cti vit y, 

s urf a c e pr o p erti e s, a n d m at eri al cl a s s ( p ol y m eri c, m et alli c, or c er a mi c) 

s h o ul d b e hi g hli g ht e d  [ 6 ]. T h er e  i s a n i n cr e a si n g i nt er e st i n a p pl yi n g 

c er a mi c m e m br a n e s a s a n alt er n ati v e t o t h e c o n v e nti o n al m et alli c si e v e s 

a n d  p ol y m eri c  m e m br a n e s.  T hi s  i s  m ai nl y  d u e  t o  t h e  c h e mi c al  a n d 

str u ct ur al st a bilit y i ntri n si c t o c er a mi c m at eri al s [ 1 4 ]. M o st of t h e eff ort s 

r e g ar di n g t h e u s e of c er a mi c m e m br a n e s i n M E pr o c e s s e s i n v ol v e t h e 

s o- c all e d S hir a s u P or o u s Gl a s s ( S P G) m e m br a n e s, d u e t o t h eir n arr o w 

p or e si z e r a n g e [ 1 5 ,1 6 ]. 

T h er ef or e, t hi s w or k ai m s t o a d dr e s s t h e l a c k of r e s e ar c h st u di e s o n 

t h e a p pli c ati o n of a l ar g er v ari et y of i n or g a ni c m e m br a n e s i n t h e M E 

pr o c e s s. Wit h t hi s i n mi n d, w e pr e s e nt a s y st e m ati c i n v e sti g ati o n e v al -

u ati n g t h e f e a si bilit y of pr o d u ci n g oil-i n- w at er e m ul si o n s b y P M E, u si n g 

t hr e e di sti n ct mi cr o filtr ati o n fl at c er a mi c m e m br a n e s. T h e i n fl u e n c e of 

pr o c e s s  p ar a m et er s  o n  t h e  m e a n  dr o pl et  si z e,  si z e  di stri b uti o n,  a n d 

p er m e ati o n fl u x ar e e v al u at e d a n d c o m p ar e d t o t h e m ai n st u di e s c o n -

c er ni n g  P M E  of  oil-i n- w at er  e m ul si o n s  u si n g  gl a s s  a n d  c er a mi c  m e m -

br a n e s i n a d e a d- e n d c o n fi g ur ati o n. 

2.  E x p e ri m e nt al

2. 1.  C h e mi c als a n d m e m br a n es

T h e e m ul si o n s w er e pr e p ar e d b a s e d o n pr e vi o u s w or k fr o m t h e gr o u p 

[ 1 7 ] wit h a m e di u m- c h ai n tri gl y c eri d e s oil ( M C T, vi s c o sit y ¼ 2 9 0 m P a s

at 2 0 0 s  1 a n d 2 0 ∘C, d e n sit y ¼ 9 5 2 k g m  3 , r ef r a cti v e i n d e x ¼ 1. 4 5 0) a s

di s p er s e d  p h a s e.  A  n o n-i o ni c  s urf a ct a nt  w a s  a d d e d  t o  t h e  c o nti n u o u s

a q u e o u s p h a s e ( p ol y s or b at e 8 0, T w e e n ® 8 0, Si g m a- Al dri c h). C o n c er n -

i n g t h e i n or g a ni c m e m br a n e s e m pl o y e d i n t hi s w or k, t h eir m ai n c h ar-

a ct eri sti c s  ar e  s u m m ari z e d  i n T a bl e  1 .  I n  or d er  t o  pr e p ar e  a  st a bl e

pr e mi x,  a  c o m m er ci all y  a v ail a bl e  si nt er e d- gl a s s  m e m br a n e  w a s  u s e d

( P or 4, R o b u Gl a s filt er- G er €at e) wit h p or e si z e of 1 0 – 1 6 μ m, a c c or di n g t o

I S O 4 7 9 3– 8 0 ( Fi g. S 1 ) [1 8 ,1 9 ]. F or t h e pr e mi x e m ul si fi c ati o n t e st s, t hr e e

fl at  c er a mi c  m e m br a n e s  wit h  1 0  m m  of  di a m et er  a n d  ~ 1. 0  m m  of

t hi c k n e s s  w er e  st u di e d.  H o w e v er,  t h e  eff e cti v e  s el e cti v e  l a y er  (t o p / -

s ki n-l a y er) of t h e a s y m m etri c m ullit e m e m br a n e h a s a t hi c k n e s s of 6. 1 1

μ m [ 2 0 ]. T h e c o m m er ci all y a v ail a bl e m e m br a n e s ( P or 2, P or 4, a n d P or 5,

R o b u  Gl a s filt er- G er €at e)  c o n si st  of a s y m m etri c  str u ct ur e  m a d e  of  si n -

t er e d n o n- s p h eri c al fr a g m e nt e d b or o sili c at e gl a s s ( 8 0. 6 % Si O 2 , 1 2. 6 %

B 2 O 3 , 4. 2 % N a2 O, 2. 2 % Al 2 O 3 , 0. 2 9 % ot h e r s, b y w ei g ht). A c c or di n g t o

t h e s u p pli er, P or 5 pr e s e nt s a p or e si z e i n t h e r a n g e of 1– 1. 6 μ m (I S O

4 7 9 3 – 8 0) [ 1 8 ,1 9 ]. T h e ot h er t w o m e m br a n e s, t h e s y m m etri c Si O C a n d

t h e  a s y m m etri c  m ullit e  h a v e  b e e n  pr e p ar e d,  f urt h er  d e s cri b e d  a n d

c h ar a ct eri z e d i n pr e vi o u s st u di e s [ 2 0 ,2 1 ], i n w hi c h t h e y ar e r ef err e d t o

a s “ Si C 6. 5- A 3 0- 1 0 0 0 ” a n d “ Di a c- 1 2 0 0- 1 6 5 0 ” , r e s p e cti v el y. T h e s u p p ort

str u ct ur e ( P or 2, R o b u s Gl a s filt er- G er €at e, a s i n di c at e d i n Fi g. 1 ) pr e s e nt s 

a c o ar s e p or e si z e di stri b uti o n ( 4 0 – 1 0 0 μ m, I S O 4 7 9 3 – 8 0; Fi g. S 1 ) [1 9 ] 

a n d  h a s  t h e  s a m e  c o m p o siti o n  a s  P or 4  a n d  P or 5.  Pr eli mi n ar y  t e st s 

s h o w e d t h at t h e s u p p ort ( P or 2) h a s n o i n fl u e n c e o n t h e p er m e ati o n a n d 

e m ul si fi c ati o n e x p eri m e nt s ( s e e Fi g. S 2 ). 

2. 2. Pr e mi x pr e p ar ati o n 

T h e pr e mi x w a s pr e p ar e d b y mi xi n g 1 wt % p ol y s or b at e 8 0 i n 8 9 wt % 

bi di still e d w at er f or 2 mi n i n a m a g n eti c stirr er ( 2 0 0 r p m, ~ 2 5 ∘C). T h e n, 

1 0 wt % M C T oil w a s a d d e d a n d di s p er s e d b y a r ot or- st at or d e vi c e (I K A s 

T 1 8  b a si c  Ultr at urr a x),  a p pl yi n g  a  c o n st a nt  r ot ati o n  s p e e d  of  3 6 0 0 

mi n  1 f o r  3 0  s.  S u b s e q u e ntl y,  t h e  o bt ai n e d  mi xt ur e  w a s  p a s s e d  o n c e 

t hr o u g h t h e P or 4 gl a s s m e m br a n e at 6 b ar u si n g t h e s et u p di s pl a y e d i n 

Fi g. 1 t o pr o d u c e a l e s s u n st a bl e c o ar s e pr e mi x. 

2. 3.  M e m br a n e p er m e ati o n fl u x a n d pr e mi x e m ulsi fi c ati o n t ests 

F or t h e w at er p er m e ati o n a n d pr e mi x e m ul si fi c ati o n e x p eri m e nt s, a 

t e sti n g fl o w-t hr o u g h- m e m br a n e di s c d e vi c e w a s u s e d a s s c h e m ati c all y 

s h o w n i n Fi g. 1 . T h e sili c o n e ri n g f or fi xi n g t h e m e m br a n e di s pl a y e d i n 

Fi g. 1 w a s pr e p ar e d u si n g a c o m m er ci al sili c o n e el a st o m er ( S yl g ar d ® 

1 8 4, D o w C or ni n g), w hi c h s u c c e s sf ull y pr o vi d e d t h e si d e s e ali n g of t h e 

m e m br a n e.  D u e  t o  m e c h a ni c al  a n d  fl u x  c o n str ai nt s  o b s er v e d  d uri n g 

e x p eri m e nt al t e st s, all t h e e x p eri m e nt s c o m p ari n g t h e t hr e e m e m br a n e s 

w er e p erf or m e d at a fi x e d pr e s s ur e of 5 b ar. T h e p er m e ati o n fl u x w a s 

c al c ul at e d a c c or di n g t o t h e f oll o wi n g e q u ati o n: 

J ¼
1

A
⋅
d V

dt
( 1)  

w h er e J i s t h e m e m br a n e p er m e ati o n fl u x ( m3 m  2 s  1 ); A i s t h e eff e cti v e 

tr a n s v er s e ar e a of t h e m e m br a n e ( m2 ); d V a n d dt r e pr e s e nt t h e v ari ati o n 

i n p er m e at e d v ol u m e ( m3 ) a n d ti m e ( s), r e s p e cti v el y. 

F or  t h e  e m ul si fi c ati o n  t e st s,  t h e  c oll e ct e d  p er m e at e d  pr e mi x  w a s 

f or c e d t hr o u g h t h e m e m br a n e s f or t w o ti m e s ( wit h o ut cl e a ni n g i n b e-

t w e e n), aft er w hi c h n o f urt h er c h a n g e s o n dr o pl et si z e c o ul d b e o b s er v e d 

f or o ur s y st e m. 

2. 4.  M e m br a n e a n d e m ulsi o n c h ar a ct eri z ati o n 

T h e  m or p h ol o g y  of  t h e  m e m br a n e s  w a s  a n al y z e d  b y  s c a n ni n g 

M e m br a n e  A v er a g e 

p or e si z e 

(μ m) 

T hi c k n e s s 

(μ m) 

C o m p o siti o n  R ef er e n c e 

P or 2 ( S u p p ort)  4 0 – 1 0 0  1 0 0 0  B or o sili c at e Gl a s s 

( s y m m etri c 

str u ct u r e) 

[ 1 8 ,1 9 ] 

P or 4 ( Pr e mi x 

pr o d u cti o n) 

1 0 – 1 6  3 5 0 0 [ 1 8 ,1 9 ] 

P or 5 1 – 1. 6  1 0 0 0 [ 1 8 ,1 9 ] 

Si O C 1. 7 6  1 0 0 0  Sili c o n O x y C ar bi d e 

( s y m m etri c 

str u ct u r e) 

[ 2 1 ] 

M ullit e 1. 2 a 6. 1 1 a M ullit e 

( a s y m m et ri c 

st r u ct ur e) 

[ 2 0 ] 

T h e P o r “ x ” m e m br a n e s ar e c o m m er ci all y a v ail a bl e pr o d u ct s. 
a V al u e r el at e d t o t h e t o p l a y er of t h e a s y m m etri c M ullit e m e m br a n e. 

Fi g. 1. S c h e m ati c r e pr e s e nt ati o n of t h e pr e mi x m e m br a n e e m ul si fi c ati o n s et u p 

( a d a pt e d fr o m R ef. [ 2 0 ]). 

T a bl e 1 

M ai n c h a r a ct eri sti c s of t h e a p pli e d i n o r g a ni c m e m br a n e s.  
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el e ctr o n mi cr o s c o p y ( S E M, 2 0 k V, S eri e s 2, O b d u c at C a m S c a n). F or t hi s 

p ur p o s e, t h e s a m pl e s w er e s p utt er e d wit h g ol d ( K 5 5 0 E mit e c h J u d g e s 

S ci e nti fi c). P or o sit y a n d p or e si z e di stri b uti o n of t h e m e m br a n e s w er e 

d et er mi n e d  u si n g  m er c ur y  i ntr u si o n  p or o si m etr y  ( P a s c al  1 4 0 / 4 4 0, 

P or ot e c). D u e t o t h e a s y m m etri c m or p h ol o g y of t h e m ullit e m e m br a n e, 

t h e S E M s urf a c e mi cr o gr a p h of t h e t o p l a y er w a s e x a mi n e d b y i m a g e 

a n al y si s  (I m a g e J  s oft w ar e).  H y dr o p h o bi cit y  a n d  h y dr o p hili cit y  w er e 

i n v e sti g at e d b y m e a s uri n g w at er a n d n- h e pt a n e v a p or a d s or pti o n b a s e d 

o n t h e m et h o d d e s cri b e d i n pr e vi o u s w or k s fr o m t h e gr o u p [ 2 1 ,2 2 ]. 

T h e dr o pl et si z e a n d di stri b uti o n of t h e e m ul si o n s a n d pr e mi x w er e 

m e a s ur e d  b y  a  l a s er  p arti cl e  si z e  a n al y z er  ( H ori b a  L A- 9 6 0).  T h e 

c o nti n u o u s p h a s e w a s di still e d w at er wit h a r efr a cti v e i n d e x of 1. 3 3 3. 

T h e dr o pl et si z e di stri b uti o n s ar e c h ar a ct eri z e d b y t h e m e a n dr o pl et si z e 

e x pr e s s e d i n t er m s of t h e m e di a n di a m et er ( d 5 0, 3 ) a n d t h e wi dt h of t h e 

di stri b uti o n i s gi v e n b y t h e s p a n v al u e d e fl n e d a s: 

s p a n ¼
d 9 0 ;3  d 1 0 ;3

d 5 0 ;3

( 2)  

w h e r e d x i s t h e di a m et e r c orr e s p o n di n g t o x v al u e o n a r el ati v e c u m u -

l ati v e dr o pl et si z e di stri b uti o n c ur v e. All m e a s ur e m e nt s w er e d o n e i n 

tri pli c at e; t h e v al u e s r e p ort e d ar e t h e a v er a g e of t hr e e m e a s ur e m e nt s. 

3.  R e s ult s a n d di s c u s si o n

3. 1.  M e m br a n e c h ar a ct eristi cs

T h e m or p h ol o g y of t h e cr o s s- s e cti o n a n d t o p s urf a c e of t h e c er a mi c 

m e m br a n e s ar e  d e pi ct e d i n Fi g. 2 .  T h e  c o m m er ci al  m e m br a n e  P or 5 

e x hi bit s  a  h o m o g e n e o u s  i n n er  mi cr o str u ct ur e  ( Fi g.  2 a)  wit h  irr e g ul ar 

p or e  s h a p e s  d u e  t o  t h e  n o n- s p h eri c al  fr a g m e nt e d  b or o sili c at e  gl a s s 

(Fi g.  2 d)  t h at  c o m p o s e s  it s  str u ct ur e.  T h e  Si O C  m e m br a n e  s e e m s  t o 

pr e s e nt a n u nif or m di stri b uti o n of irr e g ul ar r o u n d e d p or e s a c c o m p a ni e d 

b y s o m e cr a c k s i n t h e cr o s s- s e cti o n ( Fi g. 2 b). O n t h e ot h er h a n d, t h e t o p 

s urf a c e di s pl a y s irr e g ul ar p or e s m o stl y i n a cr a c k-li k e s h a p e ( Fi g. 2 e), 

pr o b a bl y  a s  a  r e s ult  of  t h e  g a s  r el e a s e  d uri n g  p yr ol y si s  [ 2 3 ].  T h e 

a s y m m etri c m ullit e m e m br a n e ( s e e Fi g. 2 c) c o n si st s of a t o p-l a y er wit h a 

t hi c k n e s s ar o u n d 6 μ m f oll o w e d b y a s u p p ort l a y er t h at i s c o m p o s e d of a 

s m all p orti o n of a fl n g er-li k e str u ct ur e ( hi g hli g ht e d i n li g ht bl u e) a n d 

m aj orl y a s p o n g e-li k e l a y er. T h e t o p s urf a c e ( Fi g. 2 f) s h o w s r e gi o n s wit h 

m or e h o m o g e n e o u s p or e di stri b uti o n s i n w hi c h a mi x of s p h eri c al a n d 

irr e g ul ar  s h a p e s  i s  pr e s e nt.  N e v ert h el e s s,  a  f e w  l ar g e  p or e s  ar e  al s o 

o b s er v e d, m o stl y wit h irr e g ul ar p or e s h a p e s. 

Fi g.  3 a  di s pl a y s  t h e  p or e  di a m et er  di stri b uti o n  ( μ m)  a n d  o p e n 

p or o sit y ( %)  of t h e st u di e d m e m br a n e s. All a n al y z e d s a m pl e s s h o w a 

p or e di a m et er o n t h e mi cr o flltr ati o n r a n g e ( 0. 1 – 5 μ m). T h e H g-i ntr u si o n 

a n al y si s of t h e s y m m etri c m e m br a n e s r e v e al s a si mil ar m e a n p or e si z e 

( dm ), i n w hi c h P or 5 e x hi bit s t h e s m all e st v al u e of 1. 3 9 μ m w hil e Si O C 

h a s 1. 7 6 μ m. D e s pit e t h e m e nti o n e d si mil arit y, P or 5 pr e s e nt s t h e n ar -

r o w e st di stri b uti o n a n d m or e t h a n t h e d o u bl e of o p e n p or o sit y ( 7 7. 8 3 %) 

w h e n  c o m p ar e d  t o  t h e  Si O C  m e m br a n e  ( 3 6. 4 5 %).  T h e  m ullit e  a s y m -

m etri c m e m br a n e pr e s e nt s t h e hi g h e st m e a n p or e si z e ( 3. 0 6 μ m), t h e 

wi d e st di stri b uti o n, a n d a c o n si d er a bl e o p e n p or o sit y ( 6 8. 2 7 %). T h e s e 

r e s ult s r e fi e ct t h e gr e at v ari ati o n i n t h e p or e str u ct ur e vi s u ali z e d i n t h e 

s u p p ort  l a y er  of  t h e  m ullit e  m e m br a n e  ( Fi g.  2 c).  N e v ert h el e s s,  w h e n 

a n al y zi n g  t h e  t o p  s urf a c e  ( s ki n-l a y er)  of  t hi s  a s y m m etri c  m e m br a n e 

(Fi g. 3 b), t h e p or e si z e r a n g e ( 1. 2 � 0. 8 μ m) i s c o m p ar a bl e t o t h e m ai n 

p e a k s e x hi bit e d b y t h e ot h er t w o m e m br a n e s. 

T h e  s urf a c e  c h ar a ct eri sti c s  ( h y dr o p hili cit y- h y dr o p h o bi cit y)  of  t h e 

m e m br a n e s w er e a c c e s s e d b y t h e v a p or a d s or pti o n of a n o n- p ol ar ( n- 

h e pt a n e) a n d a p ol ar ( w at er) s ol v e nt ( Fi g. 4 ). D e s pit e t h e diff er e n c e s i n 

t h e m a g nit u d e of  w at er a n d n- h e pt a n e u pt a k e ( m m ol m  2 ), all m e m-

b r a n e s ar e h y dr o p hili c (r ati o > 1). T h e h y dr o p hili c n at ur e i s i n h er e nt t o 

t h e o xi d e c er a mi c m at eri al s [2 4 ]. U n e x p e ct e dl y, t h e Si O C m e m br a n e s 

pr e s e nt t h e m o st el e v at e d w at er b y n- h e pt a n e r ati o ( 5. 8 4) a m o n g t h e 

t e st e d m e m br a n e s ( P or 5 ¼ 4. 3 7; m ullit e ¼ 1. 6 0). N ot wit h st a n di n g t h e 

pr e s e n c e of c ar b o n a n d Si C d o m ai n s i n t h eir str u ct ur e, t h e h y dr o p hili cit y 

i s  pr e s u m e d  t o  b e  d u e  t o  t h e  h y dr o p hili c  a m or p h o u s  Si O2 - ri c h  n a n o-

d o m ai n s t h at ar e a c c e s s e d b y t h e w at er v a p or m ol e c ul e s [ 2 5 ,2 6 ]. 

Fi g. 2. Cr o s s- s e cti o n a n d t o p s urf a c e S E M i m a g e s of t h e s y m m etri c m e m br a n e s ( a, d) P or 5 a n d ( b, e) Si O C (t h e i m a g e pr e s e nt e d i n “ b ” w a s a d a pt e d fr o m R ef. [ 2 1 ]), 

a n d t h e a s y m m etri c m ullit e m e m br a n e ( c,f). 
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T h e  w at er  p er m e ati o n  fi u x  t hr o u g h  t h e  m e m br a n e s  at  a  fl x e d 

tr a n s m e m br a n e  pr e s s ur e  of  5  b ar  i s  d e pi ct e d  i n Fi g.  5 .  A s  o n e  m a y 

e x p e ct,  d u e  t o  t h e  s m all er  m e m br a n e  t hi c k n e s s  ( 6. 1 1 μ m)  t h e  a s y m -

m etri c m e m br a n e ( m ullit e) s h o w s t h e m o st e x pr e s si v e w at er p er m e ati o n 

p erf or m a n c e  ( 4 3 � 1 0  3 � 6 � 1 0  3 m 3 m  2 s  1 ).  T h e  a s y m m etri c 

m or p h ol o g y  mi ni mi z e s  t h e  h y dr a uli c  r e si st a n c e,  h e n c e  r e s ulti n g  i n 

hi g h er  fl u x  a g ai n st  s y m m etri c  str u ct ur e s  [ 2 7 ].  C o n c er ni n g  t h e  s y m -

m etri c m e m br a n e s, t h e Si O C ( 7 � 1 0  3 � 1 � 1 0  3 m 3 m  2 s  1 ) p r e s e nt s 

al m o st t w o ti m e s t h e p erf or m a n c e of P or 5 ( 3. 8 � 1 0  3 � 0. 3 � 1 0  3 m 3 

m  2 s  1 ).  T h e s e  v al u e s  c orr o b or at e  t h at  t h e  p or e  di a m et er,  p or e  si z e 

di stri b uti o n, a n d m or p h ol o g y ( a s y m m etr y or s y m m etr y) ar e t h e m aj or 

p ar a m et er s t h at aff e ct t h e w at er fl o w t hr o u g h t h e m e m br a n e. H o w e v er, 

t h e o p e n p or o sit y i n t h e s y m m etri c m e m br a n e s a p p e ar s t o h a v e n o m aj or 

Fi g. 3. ( a) P or e si z e di stri b uti o n v er s u s r el ati v e p or e v ol u m e ( b ar s) a n d o p e n 

p or o sit y c ur v e s (li n e s) m e a s ur e d b y H g- p or o si m etr y (t h e d at a r ef err e d t o Si O C 

a n d  m ullit e  w er e  a d a pt e d  fr o m  R ef.  [ 2 0 ,2 1 ],  r e s p e cti v el y).  ( b)  P or e  si z e  di s -

tri b uti o n of t h e s ki n-l a y er of t h e m ullit e a s y m m etri c m e m br a n e o bt ai n e d fr o m 

S E M i m a g e a n al y si s (I m a g e J s oft w ar e). 

Fi g.  4. S urf a c e  h y dr o p hili cit y- h y dr o p h o bi cit y  m e a s ur e d  b y  w at er  a n d  n- h e p -

t a n e  v a p or  a d s or pti o n  a n al y si s  of  t h e  m e m br a n e s  at  2 5 ∘C  (t h e  d at a  c orr e -

s p o n d e nt t o Si O C s a m pl e w a s e xtr a ct e d fr o m R ef. [ 2 1 ]). 

Fi g. 5. W at er p er m e ati o n fi u x of t h e m e m br a n e s at a c o n st a nt pr e s s ur e of 5 b ar 

a n d  at  2 5 ∘C  (t h e  d at a  c orr e s p o n d e nt  t o  P or 5  a n d  M ullit e  w er e  e xtr a ct e d 

fr o m R ef. [2 0 ]). 

Fi g. 6. ( a) Dr o pl et si z e di stri b uti o n o bt ai n e d fr o m pr e mi x e m ul si fi c ati o n of oil- 

i n- w at er e m ul si o n ( Pr e mi x ¼ 1 0 wt % M C T þ 1 wt % p ol y s or b at e 8 0) at 5 b ar f or 

t h e st u di e d i n or g a ni c m e m br a n e s ( v al u e s a b o v e t h e c ur v e s i n di c at e t h e m e a n 

dr o pl et si z e gi v e n b y t h e m e di a n di a m et er i n μ m – d 5 0, 3 ). ( b) S p a n v al u e s a n d 

c h ar a ct eri sti c s si z e s i n t er m s of d 1 0, 3 , d5 0, 3 a n d d 9 0, 3 a c c o r di n g t o t h e m e m br a n e 

a n d n u m b er of p a s s e s at 5 b ar. 
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5

eff e ct o n t h e p er m e ati o n pr o p erti e s. T h e hi g h er h y dr o p hili c b e h a vi or of 

Si O C  (r ati o ¼ 5. 8 4)  c o m p ar e d  t o  P or 5  (r ati o ¼ 4. 3 7)  m a y  h a v e  a 

c o ntri b uti o n  t o  it s  sli g ht  s u p eri or  w at er  fi u x.  N o n et h el e s s,  it  i s  n ot 

p o s si bl e t o cl e arl y q u a ntif y it s eff e ct o n t h e w at er p er m e ati o n fl u x. 

3. 2. Pr e mi x e m ulsi fl c ati o n usi n g diff er e nt c er a mi c m e m br a n es 

Fi g. 6 a s h o w s t h e dr o pl et si z e di stri b uti o n c ur v e s a n d t h e c u m ul ati v e 

c ur v e s of t h e pr e p ar e d pr e mi x a n d t h e fl n e e m ul si o n s aft er o n e a n d t w o 

p a s s e s t hr o u g h t h e c er a mi c m e m br a n e s at 5 b ar. T h e m e a n dr o pl et si z e s 

(i n t er m s of t h e m e di a n di a m et er d 5 0, 3 ) a r e al s o gi v e n a s i n di c at e d b y t h e 

n u m b er s  a b o v e  t h e  c ur v e s.  T h e  fi u ct u ati o n  i n  t h e  c h ar a ct eri sti c  si z e s 

( d 1 0, 3 , d5 0, 3 , d9 0, 3 ) a n d s p a n v al u e s b a s e d o n e a c h s a m pl e a n d p a s s ar e 

di s pl a y e d i n Fi g. 6 b. All t h e st u di e d c er a mi c m e m br a n e s di s pl a y a t e n -

d e n c y t o g e n er at e a m o n o m o d al di stri b uti o n ( s p a n < 1. 0). P or 5 s e e m s t o 

b e  i n s e n siti v e  t o  t h e  n u m b er  of  p a s s e s,  pr o d u ci n g  si mil ar  o ut p ut s  i n 

t er m s of d5 0, 3 a n d s p a n v al u e s aft er P a s s- 1 ( 2. 1 7 μ m; 0. 8 2) a n d P a s s- 2 

( 2. 2 6 μ m;  0. 8 2).  Si O C  a n d  m ullit e  m e m br a n e s  d e m o n str at e  a  m aj or 

a d v a nt a g e i n t er m s of pr a cti c al a p pli c ati o n o v er t h e c o m m er ci al P or 5 

c o n c er ni n g t ail ori n g of t h e dr o pl et si z e. B ot h m e m br a n e s s h o w a n e x -

p e ct e d t e n d e n c y of dr o pl et si z e r e d u cti o n d u e t o t h e n u m b er of p a s s e s. 

T h e m e a n dr o pl et si z e s o bt ai n e d fr o m Si O C m e m br a n e v ari e d fr o m 4. 5 

μ m ( P a s s 1) t o 3. 5 μ m ( P a s s 2), wit h s p a n v al u e s ar o u n d 0. 9. M ullit e 

m e m br a n e pr o d u c e d d 5 0, 3 – s p a n v al u e s i n t h e r a n g e of 3. 1 μ m – 0. 9 ( P a s s 

1) a n d 2. 3 μ m – 0. 9 ( P a s s 2). T h e r e s ult s fr o m t h e m ullit e m e m br a n e aft er

P a s s  2  ar e  c o m p ar a bl e  t o  t h e  o n e s  fr o m  P or 5.  G e n er all y,  i n  pr e mi x

m e m br a n e  e m ul si fi c ati o n,  t hi c k er  m e m br a n e s  g e n er at e  m or e  u nif or m

e m ul si o n s d u e t o m ulti pl e br e a k- u p p oi nt s i n si d e t h e m e m br a n e [ 1 1 ].

N e v ert h el e s s, i n o ur w or k, t h e a s y m m etri c str u ct ur e pr o d u c e s a m o n o -

m o d al t e n d e n c y a n al o g o u s t o t h e st u di e d s y m m etri c c o m m er ci al m e m -

br a n e ( P or 5).

C o m p ar ati v el y,  a  st u d y  r e p ort e d  t h e  pr e p ar ati o n  of  st a bl e  oil-i n- 

w at er  e m ul si o n s  ( 1 0 v ol % s u n fi o w er  oil  fr a cti o n,  a n d  2  wt %  p ol y -

s or b at e  2 0)  u si n g  fl at  c o m m er ci al  nitr o c ell ul o s e  mi x e d  e st er  ( M C E) 

m e m br a n e s  ( 0. 8 μ m  p or e  si z e)  [ 5 ].  Alt h o u g h  t h e  a ut h or s  s h o w  a 

r e d u cti o n of t h e m e a n dr o pl et di a m et er ( d 3 2 ) f r o m ~ 5 μ m ( pr e mi x) u p t o 

~ 2 μ m aft er o n e p a s s at 5 b ar ( fi u x ~ 6. 9 � 1 0  3 m 3 m  2 s  1 ), t h e si z e 

di stri b uti o n e x hi bit e d t w o m ai n p e a k s at 1 a n d 1 0 μ m. A m o n o m o d al 

t e n d e n c y w a s o bt ai n e d o nl y aft er t h e t hir d p a s s ( fi u x ~ 9. 2 � 1 0  3 m 3 

m  2 s  1 ) w h e r e t h e m e a n dr o pl et si z e w a s ar o u n d 1. 2 4 μ m wit h a s p a n 

v al u e  of  0. 8 2.  D e s pit e  s o m e  si mil ariti e s  wit h  o ur  w or k,  t h er e  i s  a 

f u n d a m e nt al  p oi nt  t h at  diff er e nti at e s  o ur  m e m br a n e  fr o m  t hi s 

m e nti o n e d st u d y, w hi c h i s t h e str u ct ur al st a bilit y i n h er e nt fr o m c er a mi c 

m at eri al s. Si n c e t h e m e nti o n e d w or k d e al s wit h or g a ni c mi cr o flltr ati o n 

m e m br a n e s, c h a n g e s i n t h e m e m br a n e s urf a c e str u ct ur e a n d t hi c k n e s s 

w er e o b s er v e d, w hi c h c a n dr a sti c all y r e d u c e r e pr o d u ci bilit y, ef fi ci e n c y, 

a n d lif e s p a n. 

T h e r el ati o n s hi p b et w e e n m e a n dr o pl et si z e a n d p er m e ati o n fl u x at 5 

b ar a c c or di n g t o t h e n u m b er of p a s s e s i s gi v e n i n Fi g. 7 . Alt h o u g h m ullit e 

a n d P or 5 m e m br a n e s h a v e si mil ar e m ul si fi c ati o n p erf or m a n c e r e g ar di n g 

dr o pl et si z e a n d s p a n v al u e s; Fi g. 7 r e v e al s t h at m ullit e i s m u c h m or e 

s uit a bl e f or u p s c ali n g gi v e n t h eir p er m e ati o n fi u x e s ( 4 :6 � 1 0  3 – 5. 3 �

1 0  3 m 3 m  2 s  1 ,  P a s s- 1  a n d  P a s s- 2,  r e s p e cti v el y).  T h e  s y m m etri c 

m e m br a n e s s h o w i nf eri or pr e mi x p er m e ati o n fl u x e s, f alli n g i n a r a n g e 

b el o w 1 � 1 0  3 m 3 m  2 s  1 . A n ot h e r i nt er e sti n g o b s er v ati o n c o n c er n s 

t h e l o w er fi u x d uri n g t h e s e c o n d p a s s ( P a s s- 2) f or t h e s y m m etri c m e m -

br a n e s, s u g g e sti n g pr o bl e m s r el at e d t o f o uli n g. E v e n t h o u g h t h e Si O C 

m e m br a n e di s pl a y s a r e d u cti o n i n fl u x, it al s o r e s ult s i n a st e e p d e cr e a s e 

i n m e a n dr o pl et si z e. C o n v er s el y, P or 5 r e s ult s s u g g e st t h at t hi s m e m-

br a n e i s alr e a d y o p er ati n g i n a t hr e s h ol d z o n e, i n w hi c h t h er e i s a mi n or 

dr o p i n fi u x a n d m e a n dr o pl et si z e. H o w e v er, t h e a s y m m etri c m ullit e 

m e m br a n e  di s pl a y s  a  r e d u cti o n  i n  dr o pl et  si z e  fr o m  P a s s  1  t o  P a s s  2 

a c c o m p a ni e d b y a n i n cr e m e nt i n t h e pr e mi x p er m e ati o n fl u x. Si n c e t h e 

pri m ar y dr o pl et di sr u pti o n a n d si z e r e d u cti o n o c c ur d uri n g t h e flr st p a s s, 

Fi g. 7. Pr e mi x p er m e ati o n fi u x ( m 3 m  2 s  1 ) at 5 b a r a s a f u n cti o n of t h e m e -

di a n  dr o pl et  si z e  ( d 5 0, 3 , μ m)  a n d  t h e  n u m b er  of  p a s s e s  f or  t h e  st u d -

i e d m e m br a n e s. 

Fi g. 8. ( a) Dr o pl et si z e di stri b uti o n d e n sit y ( μ m  1 ) a n d s p a n v al u e s o bt ai n e d 

fr o m t h e pr e mi x m e m br a n e e m ul si fi c ati o n e x p eri m e nt of oil-i n- w at er e m ul si o n 

( M C T 1 0 wt %) at diff er e nt pr e s s ur e s ( 2, 3, a n d 4 b ar) a n d 2 p a s s e s t hr o u g h t h e 

m ullit e a s y m m etri c m e m br a n e (t h e v al u e s a b o v e t h e c ur v e s r e pr e s e nt t h e d 5 0, 3 ). 

( b) P r e mi x p er m e ati o n fl u x ( m 3 m  2 s  1 ) a s a f u n cti o n of t h e a p pli e d pr e s s ur e

a n d n u m b er of p a s s e s f or t h e m ullit e m e m br a n e.
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4. Conclusions

The preparation of a stable oil-in-water emulsion is investigated by
using the PME process with three distinct microfiltration inorganic 
membranes. The effect of the number of passes on the mean droplet size 

and the dispersity (span) is demonstrated. All membranes produced a 
mono-modal droplet size distributions (span < 1). The commercial 
symmetric Por5 is the only membrane insensitive to the number of 
passes. The symmetric SiOC and the asymmetric mullite membranes 
exhibit a decrease in droplet size after a second pass through the 
membrane. The droplet size and the span values obtained for the man
ufactured mullite membrane is comparable to the commercial Por5. 
However, the asymmetric structure of the mullite membrane shows a 
superior flux performance against to the symmetric membranes. 
Therefore, the results obtained in this work corroborate the potential 
application of ceramic membranes in the ME process, particularly the 
one with asymmetric structure. 
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