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ABSTRACT

The use of dense gases (DG) as extracting agents, specially, in supercritical extraction (SFE)
has attracted widespread interest for years in food industry. In particular, carbon dioxide under
supercritical conditions (Tc = 304,2 K; Pc = 72,8atm = 7.4 MPa) is considered as a good solvent
because is cheap, easily obtained with high purity of the order of 99%, and environmental
friendly (non-toxic, recyclable, inert and non-flammable). However, the extraction process has
slow kinetics. Therefore, the use of power ultrasound (PU) represents an effective way to
improve the mass transfer process as it has been shown in previous papers published by the
research groups involved in the development of enhanced SFE applications.

In this paper, pilot plant level tests showing SFE process improvements obtained by PU
assistance in 5 litre capacity extraction units are presented along with a scaled up power
ultrasonic transducer prototype with extensive radiator to be operated in 20 litre capacity
extractors. The developed ultrasonic system prototype will be subsequently tested in almond oil
extractions at pressures up to 50 MPa.

RESUMEN

El uso de gases densos (DG) como agentes extractores, especialmente en extraccion
supercritica (ESC) ha despertado un amplio interés durante afios en la industria
agroalimentaria. En particular, el didoxido de carbono en condiciones supercriticas (Tc = 304,2
K; Pc = 72,8atm = 7,4 MPa) se considera un buen solvente debido a que es barato, facil de
obtener con pureza del orden del 99% vy respetuoso con el medio ambiente (no toxico,
reciclable, inerte y no inflamable). Sin embargo, los procesos de extraccidon presentan por lo
general una cinética de extraccion lenta. Por ello, el uso de los ultrasonidos de potencia (UdP)
representa una forma eficaz de mejorar el proceso de transferencia de materia como se ha
demostrado en trabajos previos publicados por los grupos de investigacion involucrados en el
desarrollo de esta tecnologia ultrasénica.

En este trabajo se presentan las mejoras obtenidas en procesos de ESC asistida por
ultrasonidos conductos en un extractor de una planta piloto con capacidad de 5 litros, y el
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escalamiento de un sistema ultrasénico de potencia basado en radiador de superficie extensa
para procesado de alimentos en gases densos. El prototipo de transductor ultrasénico
desarrollado se integrara en el interior de un extractor con capacidad de 20 litros para trabajar
en forma eficiente con presiones de hasta 50 Mpa en la extraccion de aceite de almendra.

INTRODUCCION

Las industrias agroalimentaria, quimica y farmacéutica estan mostrando un creciente interés en
los procesos de extraccion con gases densos (DG) asistidos por ultrasonidos de potencia
(UdP) al considerarlos como una nueva tecnologia para el procesado de alimentos. La
extraccion supercritica con CO, es una técnica no convencional que puede ofrecer buenos
productos. Esta técnica es adecuada para la extraccion de aromas y aceites, proporcionando
productos de buena calidad. Sin embargo, la extraccion con gases densos de aceites a partir
de una matriz sélida es lenta, incluso cuando el solvente recircula en el interior del extractor.
Por ello, es necesario acelerar y mejorar el proceso de transferencia de masa. El uso de los
UdP representa un camino potencialmente eficiente capaz de mejorar los procesos de
transferencia de masa al acelerar la cinética del proceso e incrementar la cantidad de producto
extraido. Ello es debido a los efectos producidos como agitacion, turbulencia, compresiones y
descompresiones, presion de radiacion, etc. De hecho, esta es probablemente la Unica forma
practica de producir agitaciéon en los procesos de extraccion con DG porque el uso de
agitadores mecanicos no es posible.

Jun et al. [1] obtuvieron un incremento entorno al 10 % en la cantidad de aceite extraido del
germen de trigo con CO, supercritico y ultrasonidos a dos frecuencias ultrasoénicas de 26,6 kHz
y 35 kHz, 35 °C y 200-250 bar pero sin mencionar la potencia eléctrica aplicada en el proceso.
Riera et al. [2-4] examinaron el efecto de los UdP a 20 kHz y 50 W (40-60 °C, 200-320 bair,
flujos masicos de DG = 10-15 kg/h) sobre las cinéticas de extraccién de aceite de almendra
troceada usando CO, supercritico. Sus resultados muestran mejoras superiores a las
alcanzadas por Jun et al., entre las curvas de extraccion sin y con UdP, llegando a obtener
incrementos en la cantidad de producto extraido de hasta el 90% [3]. Los autores propusieron
la turbulencia causada por el viento acustico y la vibraciéon del medio como los principales
mecanismos involucrados en el proceso. Balachandran et al. [5] investigaron el efecto de los
ultrasonidos a 20 kHz durante la extraccion con CO, supercritico de compuestos del jengibre.
Encontraron que la velocidad de extraccién y el producto extraido se incrementaban hasta un
30 % a 160 bar y 40 °C con 300 W. Hue et al. [6] estudiaron la extraccion de aceite y
coixenolide a partir de semillas de adlay usando un dispositivo experimental similar al
empleado por Riera et al. [2]. Al aplicar ultrasonidos obtuvieron un maximo de extraccién de
producto del 96 % a 20 kHz y 110 W. Luo et al. [7] mejoraron la extraccion de ginsenosides a
partir del ginseng en microemulsiones inversas con CO, supercritico a 20 kHz y 15,2 Wicm™
usando rafagas de seis segundos en lugar de excitacion con onda continua. Mas
recientemente, Gao et al. [8] han aplicado los UdP en la extracciéon de antioxidantes a partir de
la caléndula, incrementando el valor del coeficiente de transferencia de masa en la fase sdélida
a 25 kHz y 400 W (55 °C, 325 bar, flujo masico de CO, = 10 kg/h) usando rafagas entre seis y
nueve segundos.

Hasta hoy dia, el uso de los UdP para mejorar los procesos de extraccion con CO, supercritico
como gas denso se ha limitado a la realizacion de pruebas a pequefia escala en el interior de
extractores de laboratorio para el tratamiento de pocos gramos de producto. Sin embargo, el
interés de los grupos de investigacion involucrados en este trabajo es el escalamiento del
dispositivo ultrasénico de potencia actualmente instalado en el interior de un extractor de 5 L de
la planta piloto PFS20 de Ainia en Paterna (Valencia), para su instalacién en una nueva planta
piloto de extraccion desarrollada por Ainia. Esta nueva planta piloto dispone de dos extractores
de 20 L de capacidad y dos separadores siendo capaz de operar a presiones de hasta 50 Mpa
con proposito industrial. Esta nueva tecnologia, en fase de desarrollo, ha sido disefiada para
trabajar con dos transductores por extractor.
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El objetivo de este trabajo es doble, en primer lugar estudiar el efecto de los UdP acoplados a
la extraccion con CO, supercritico de aceite de almendra en el interior de la cesta que contiene
el producto (o zona de transferencia de de masa — MTZ) situada en el interior del extractor de 5
L de capacidad, y en segundo lugar presentar un nuevo prototipo de transductor ultrasénico de
placa radiante con mayor capacidad de potencia (en fase de desarrollo) para el uso de los UdP
en procesos de extraccion con gases densos dentro de extractores de 20 L de capacidad.

ESTUDIO DEL EFFECTO DE LOS ULTRASONIDOS DE POTENCIA EN LOS PROCESOS
DE EXTRACCION CON GASES DENSOS EN LA ZONA TRANSFERENCIA DE MATERIA EN
EXTRACTOR DE 5 LITROS

Sistema Experimental y Metodologia

El estudio experimental se ha llevado a cabo en la planta piloto PFS20 de Ainia en Paterna
(Valencia) en uno de los cuatro extractores con cinco litros de capacidad. Como se explica en
[9], el proceso de extraccion con CO, supercritico asistido con UdP consta de dos partes: el
extractor y el sistema ultrasénico. La camara de extraccidén presurizada fue disefiada con
geometria cilindrica y construida en acero inoxidable para trabajar con presiones de hasta 36
Mpa, temperaturas de hasta 80 °C y densidades de solventes supercriticos < 784 kg/m En
esta investigacion se utilizé almendra fresca troceada, variedad Marcona. Las almendras
fueron peladas y troceadas con tamanos de particula comprendidos entre 3-4 mm antes del
proceso de extracciéon. El gas denso utilizado en el extractor fue CO, supercritico. El sistema
ultrasoénico desarrollado esta compuesto por un transductor piezoeléctrico resonante de 20 kHz
y 100 W de capacidad de potencia y de un generador ultrasénico de sefial [9]. El transductor
esta instalado en la parte superior del extractor en su tapa (ver figura 1) y se excita con una
sefal eléctrica sinusoidal continua procedente del generador de sefial. El generador consta de
una etapa de adaptacién de impedancia, un amplificador de potencia y un controlador
automatico de la frecuencia de resonancia que mantiene constante la potencia ultrasénica
transferida durante el proceso de extraccion con gases densos (DGE). El sistema se completa
con una unidad de adquisicién de datos y un ordenador para monitorizacion y control de los
parametros del transductor y del proceso de extraccion, y el analisis de los mismos.

TABLA 1. Condiciones experimentales de las

CO; pruebas
Sgl\lljl;:stAgR?& | @> Cédigo Tiempo Relacion Ultrasonido
T dela (h) Kg CO2/kg (Yes/No)

oo prueba almendra
_ » = IAsin1 1 10 NO
Superior = IAcon1 1 10 SI
Media - - 1Asin2 2 20 NO
g || IAcon2 2 20 Sl
[-oro:o IAsin3 3 30 NO
Inferior IAcon3 3 30 Sl
1Asin4 4 40 NO
CO; IAcon4 4 40 Sl
1Asin5 5 50 NO
IAcon5 5 50 Sl

Figura 1. Extractor con cesta dividida en
cinco capas. T = Transductor US

La metodologia experimental que se ha seguido en las pruebas ha consistido en la realizacién
de una serie de pruebas de extraccion de aceite de almendra troceada a una temperatura (T)
de 45 °C, una presion (P) de 33 MPa y un flujo masico constante de CO, (F) de 15 kg/h. Se
coloco una cantidad de producto de 1500 g en el interior de la cesta del extractor. Las pruebas
se llevaron acabo con ultrasonidos (20 kHz, 75 W) y sin ultrasonidos al cabo de diferentes
tiempos (desde 1 hora hasta 5 horas). En cada prueba se tomaron muestras a diferentes
alturas (capas) del interior de la cesta. Para este propésito, la cesta se dividié en cinco capas
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de la misma altura. La capa del fondo del extractor se numeré “1” y denomind “inferior”; la capa
intermedia se numerd “3” y denomind “media”, y la capa superior se numerd “5” y denominé
“superior” (figura 1).

RESULTADOS Y DISCUSION

La Tabla 1 muestra las condiciones experimentales de los ensayos realizados manteniendo los
valores de T, P y F constantes. Como se ha demostrado anteriormente tanto la cinética del
proceso de extraccion como la cualidad del producto extraido mejoraron debido a la aplicacién
de los UdP [9, 10]. Se obtuvieron incrementos en la cantidad de producto de hasta el 37% en
las pruebas asistidas por ultrasonidos. Los resultados relativos a la concentracién de aceite
remanente en las muestras después del proceso de extraccidén sin y con UdP se muestran en
las figuras 2a y 2b, respectivamente.

En las pruebas de DGE asistidas por UdP (tests “IAcon”), las diferencias entre las diferentes
alturas del lecho realizadas con distintos tiempos de extraccion fueron mayores que las
diferencias obtenidas sin aplicacion de los ultrasonidos (tests “IAsin”). Como puede verse en la
figura 2, en pruebas con UdP la mayor velocidad de extraccion tuvo lugar en la capa inferior
dentro de la cesta para los tiempos mas cortos (IAcon1), donde el flujo de CO, entra en la
camara de extraccion. Este hecho confirma la teoria y muestra que el aceite extraido de la
parte inferior de la cesta satura gradualmente el solvente (CO,), y en consecuencia su
capacidad de extraccion disminuye en la parte superior. A medida que el proceso continua, la
cantidad de aceite extraible “facilmente” es menor en la capa inferior por lo que la extraccion se
hace mayor en las capas media y superior de la cesta. Este punto fue confirmado con los datos
experimentales obtenidos en las pruebas para una, dos, tres y cuatro horas de extraccion,
cuando el contenido de aceite en las almendras estaba mostrando un mayor grado de similitud
con el tiempo en las tres capas (inferior, media y superior). Por ultimo, cuando el aceite
“alcanzable” se reduce, disminuye la posibilidad de extraccion. En ese momento, a pesar de
que el contenido de aceite es todavia importante, el proceso de extraccion se ralentiza, como
se muestra en la figura 2b.
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top
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Figura 2. Contenido de aceite remanente en las muestras de almendra muestreadas en las cinco capas
de la cesta a lo largo del tiempo: a) pruebas de DGE sin UdP, y b) pruebas de DGE con UdP

Al comienzo de los procesos de extraccidn llevados a cabo sin la asistencia de los UdP (véase
la figura 2a), cuando el CO, no estaba saturado de aceite, el gas denso tuvo todavia la
capacidad de extraer en la capa superior, por lo que el contenido de aceite de almendras en
esta capa fue inicialmente inferior. En las pruebas asistidas por UdP (véase la figura 2a), con el
paso del tiempo, la zona de transferencia de masa se desplazé desde la parte inferior a la capa
superior, por lo que el aceite remanente en el material fue menor que el observado en los
ensayos sin UdP a los correspondientes tiempos de extraccion. Teniendo en cuenta los
resultados anteriores, aunque el dispositivo UdP fue colocado en la parte superior del extractor
(en su tapa), parece que la transmision de energia ultrasénica fue lo suficientemente buena
como para aumentar la transferencia de masa en la capa inferior de la ceta, saturando el flujo
de CO,, reduciendo rapidamente el contenido de aceite de almendras en dicha capa.
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Figura 3. Contenido de aceite residual (%) medido en muestras de almendra fresca (linea de puntos) y
almendras después de 1 h y 4 h de extraccion con y sin UdP: a) tamafio de particula < 1.7 mm, y b)
tamafio de particula > 1.7 mm.

La figura 3 muestra en un formato grafico de barras el porcentaje de aceite contenido medido
en muestras de almendras frescas representadas por la linea discontinua horizontal junto con
el contenido de aceite remanente sometidas a una y cuatro horas de DGE (con valor medio y
desviacion tipica) con y sin UdP. Estos resultados presentados en la figura 3 fueron llevados a
cabo utilizando muestras de almendra con tamafios menor y mayor que 1.7 mm,
respectivamente. El material se encontraba situado a diferentes alturas dentro del lecho en la
cesta de acuerdo con la configuracidn de cinco capas elegido para este estudio (véase la figura
1). En las figuras anteriores se muestran solo los resultados de las muestras en las capas 1, 3
y 5. Se apreciaron diferencias significativas entre el contenido de aceite residual (%) de las
diferentes muestras, mostrando que la extraccion fue mas eficaz cuando el proceso de
extraccion fue asistido por UdP.

DISENO DE PROTOTIPO DE TRANSDUCTOR DE POTENCIA PARA MEJORAR EL
PROCESO DE EXTRACCION CON GASES DENSOS EN EXTRACTOR DE 20 LITROS

Aunque el sistema ultrasénico esta todavia en desarrollo, un nuevo prototipo de un transductor
de ultrasonido con radiador de placa extensa ha sido disefiado, construido y probado en el aire
y el agua antes de trabajar dentro del extractor de 20 L con gases densos. La estructura basica
de tal transductor que se muestra en la figura 4a consta de un vibrador activado
piezoeléctricamente que excita un radiador extenso. La vibracion extensional generada por el
vibrador excita el centro de un radiador circular acanalado en un modo flexional axisimétrico
con tres circulos nodales (3NC). El modo de vibracion del transductor fue identificado
dispersando particulas de polvo metalico sobre la cara plana de la placa circular mientras el
sistema estaba siendo excitado a f = 21,6 kHz en aire y en agua (véase la figura 4b).
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b)

Figura 4. Prototipo de transductor ultrasénico de potencia de placa circular : a) disefiado por FEM, b)
imagen del modo de vibracién del transductor desarrollado con 3 CN obtenida mediante polvo metalico, y
¢) campo acustico generado por el transductor ultrasénico en el interior de la cesta simulado por FEM.

Con objeto de disponer del mayor espacio posible para la insercion de la almendra en la cesta,
la longitud del vibrador piezoeléctrico se hizo igual a media longitud de onda longitudinal. En la
frecuencia de trabajo, la impedancia del transductor medida en el aire fue del orden de 20 Q. El
prototipo fue probado con baja y alta potencia, tanto en el aire como en agua y mostré un buen
comportamiento y estabilidad en ambos medios. Sin embargo, estos resultados no estan
presentados aqui.

Finalmente, se estudié la estructura del campo acustico dentro de una de las dos cestas
cilindricas colocadas en el interior de la camara de extraccion. La figura 4c muestra el patréon
3D del campo ultrasénico de ondas estacionarias previsto generado por el prototipo de
transductor. Este patrén ha sido obtenido por simulacién numérica mediante elementos finidos
(FEM) suponiendo que el medio fluido tiene las propiedades del CO, supercritico con el que se
va a trabajar.

Este estudio del campo acustico nos permitird encontrar la configuracion 6ptima del sistema
que maximice la transferencia de energia entre el transductor y la cesta en el interior del
extractor en funcion del volumen de producto (almendra troceada) a tratar, de la respuesta
acustica de la cesta, y de la presién, temperatura y caudal del gas denso. Como resultado, se
demostrara la mejora de la transferencia de masa en los procesos de DGE asistida por UdP a
escala de planta piloto. Se estudiara en profundidad la estabilidad del nuevo sistema
ultrasénico como paso previo para la obtencion de un prototipo ultrasénico fiable, robusto y de
bajo costo.

CONCLUSIONES

Este estudio confirmé que los UdP junto con el gases densos (CO2 supercritico) mejoran la
extraccion de aceite de almendras troceadas, dando lugar a productos de extraccion hasta un
37% superior al obtenido sin ultrasonidos. Zona de transferencia de masa (MTZ) en la cesta se
mueve desde la parte inferior de la cesta hacia su parte superior con el tiempo en todos los
ensayos, aunque su forma y su evolucion son diferentes dependiendo de si los HPU se aplican
o0 no. Resultados obtenidos con almendras troceadas con tamafios de particula
menores/mayores de 1,7 mm mostraron diferencias significativas entre el contenido de aceite
residual (%) en las diferentes muestras, lo que confirmd que el proceso de extraccion es mas
eficaz cuando es asistido por UdP.

Un nuevo prototipo de transductor de potencia con superficie radiante extensa para mejorar la
transferencia de energia entre el transductor y la cesta ha sido disefiado, construido y probado
en el aire y el agua. El método de simulacién numérica por FEM ha permitido predecir la
distribuciéon espacial del campo de presion acustica generado por el transductor en el interior
de la cesta situada en el extractor de 20 L. Durante la siguiente fase de este proyecto de
investigacion el sistema ultrasonico se probara dentro de la unidad de extraccién de 20 L con
gases densos.
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