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ABSTRACT

This work aims to show the most recent advances on the use of power ultrasound (PU) to
enhance mass transfer processes (MTP) in foodstuff. Mass transfer tests have been performed
using airborne ultrasonic piezoelectric transducers working at 18 - 22 kHz and power capacities
from 100 W up to 300 W. The effect of ultrasound for the improvement of the mass transfer rate
has been evaluated at pressures between 100 and 450 bar and temperatures from 40 to 50 °C.
For this purpose two innovative PU systems have been developed to accelerate MTP with CO,
supercritical.

RESUMEN

Este trabajo tiene como objetivo mostrar los avances mas recientes en el uso de los
ultrasonidos de potencia (UdP) para la mejora los procesos de transferencia de materia (PTM).
Los experimentos de transferencia de materia se han realizado utilizando transductores
ultrasoénicos piezoeléctricos que trabajan a frecuencias comprendidas entre 18 — 22 kHz con
capacidades de potencia desde 100 W a 300 W. El efecto de los ultrasonidos se ha evaluado a
presiones comprendidas entre 100 y 450 bar y temperaturas comprendidas entre 40 y 50 °C.
Con este fin se han desarrollado dos sistemas innovadores de UdP para acelerar los PTM con
CO, supercritico

INTRODUCCION

El uso de ultrasonidos de potencia (UdP) en la industria alimentaria representa una manera
eficiente de acelerar y mejorar los procesos de transferencia de materia (PTM) como se ha
demostrado en trabajos previos publicados por los grupos de investigacion involucrados en el
desarrollo de esta tecnologia ultrasénica. Ello se debe a los efectos mecanicos generados por
la propagacion de las ondas de elevada intensidad en el fluido supercritico: compresiones y
descompresiones; fuerza de radiacion, turbulencia, agitacion, inestabilidades en la interface
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soélido-gas, viento acustico, etc. Es importante sefialar que esta es probablemente la Unica
forma practica de generar una intensa agitacion durante el proceso de extraccion con fluidos
supercriticos (EFS) debido a que el uso de los agitadores mecanicos es practicamente inviable
a altas presiones [1]. La EFS asistida por UdP representa una técnica potencial para mejorar el
proceso de transferencia de materia. Ello se debe a que la energia mecanica proporcionada
por la aplicacion de UdP contribuye a la reduccion de las resistencias interna y externa a la
transferencia de materia en una matriz sélida [2]. La extraccion con fluidos supercriticos (EFS)
es un proceso de separacién basado en el contacto de una sustancia que contiene el
compuesto extraible con un disolvente como CO, en condiciones supercriticas. Actualmente la
extraccion con CO, supercritico se ha convertido en una técnica muy prometedora utilizada en
muchos sectores industriales como el alimentario, el quimico y el farmacéutico entre otros.

La EFS se utiliza generalmente en alimentacion para extraer productos quimicos, aceites,
antioxidantes, productos anticancerigenos, colorantes y saborizantes a partir de sustancias
organicas. Este proceso se aprovecha de algunas de las propiedades termo-fisicas de los
fluidos supercriticos. El valor de la densidad cuasi-liquida de los fluidos supercriticos facilita la
solubilidad, y el valor de la viscosidad y difusividad cuasi-gaseosa aceleran el proceso de
extraccion y purificacién comparadas con la extraccion y la purificacion mediante disolventes
liquidos convencionales. Ademas, los fluidos supercriticos no presentan tension superficial en
la interface debido a la ausencia de fase gas/liquido en el estado supercritico. La calidad de los
productos extraidos se obtiene mediante el ajuste fino de la presion y temperatura del fluido
supercritico durante el proceso. Sin embargo, la extraccion supercritica de una sustancia a
partir de una matriz sélida presenta una cinética de extraccién muy lenta incluso cuando se
recirculan disolventes libres de soluto. Por ello estos procesos requieren mejoras que aceleren
la transferencia de materia con objeto de abaratar los costes de extraccion.

A lo largo de las dos ultimas décadas la aplicacion de la energia ultrasénica en la industria
alimentaria combinada con la extraccion con CO, supercritico ha demostrado de manera clara
un efecto beneficioso que se concreta en la aceleracion y mejora de la cinética del proceso de
extraccion asi como en la calidad del producto obtenido. Citaremos a modo de ejemplo los
trabajos extraccion de aceite de almendra [1,3] y de manteca de cacao [2,3], aceite de semillas
de adlay [4] y de canola [5], aceite de germen de trigo [6], aceite de raiz de isatis [7], acidos
grasos de semillas de membirillo [8], aceite de raiz de jengibre [9], aceite de espino amarillo
para tratamiento del escorbuto [10], cafeina de granos de café [11,12], componentes
antioxidantes en micro-algas [13] y en la flor de la caléndula [14], componentes fendlicos del
coco [15], extraccion de vitamina E a partir de semillas de amaranto [16], extraccion de aceite
de semillas de té [17], y la extraccion y eliminacién de cafeina de hojas de té verde [18].

La EFS asistida por ultrasonidos también se ha aplicado con éxito en el sector medioambiental
en la remediacién de suelos contaminados con alquitran y diésel [19] y en la mejora de las
cinéticas de disolucién de 6xidos de uranio en la industria nuclear tanto en la produccion del
combustible para los reactores nucleares como en reprocesamiento del combustible nuclear
gastado [20,21]. Por ultimo conviene citar los trabajos realizados dentro del sector farmacéutico
para la formacion y obtencion de nanoparticulas y microparticulas [22,23,24].

Hasta ahora, la investigacion de los UdP para mejorar la transferencia de masa en los procesos
de extraccion que utilizan gases densos, como el CO, supercritico se ha limitado a aplicaciones
a pequefna escala donde se utilizan unidades de extracciéon que van desde unos pocos
miligramos a algunos gramos. No obstante, los autores ademas de ser los pioneros e
iniciadores de este nuevo proceso han llevado a cabo el escalamiento de dos sistemas
ultrasoénicos de potencia (UdP) para ser instalados en el interior de dos plantas piloto de
extraccion con CO, supercritico (Ainia, Valencia) con distinta capacidad. La primera planta
consta de cuatro extractores con 5L de capacidad cada uno, capaces de trabajar a presiones
de hasta 320 bares, temperaturas de 80°C y flujo masico de 20 kg/h para tratar 1.5 kg de
producto por extractor, mientras que la segunda es una nueva planta piloto con dos extractores
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con 20 L de capacidad cada uno, capaces de trabajar a presiones maximas de 550 bares para
tratar 3 kg de producto por extractor.

El objetivo de este trabajo es presentar los ultimos avances alcanzados a escala semi-industrial
en la aplicacién de los UdP para mejorar los procesos de transferencia de materia (PTM) con
CO, supercritico.

SISTEMA EXPERIMENTAL

Desarrollo de sistemas ultrasénicos de potencia (UdP) para mejorar los procesos de
transferencia de materia con CO, supercritico a escala de planta piloto

Actualmente existen en la bibliografia tres tipos de montaje del transductor ultrasénico en el
extractor:

a) montaje interior (Langevin, Sonotrodo, Transductor de placa circular)

b) montaje exterior (Sonotrodo)

¢) montaje hibrido (Langevin con cabeza radiante focalizada)

En los casos a) y b) el transductor se instala dentro o fuera del extractor con objeto de que todo
él trabaje en las mismas condiciones de operacion. Por el contrario, en el caso c) mientras la
masa radiante del transductor (horn) se situa dentro de la unidad de extraccion-presurizacion,
la parte piezoeléctrica se mantiene fuera por lo que las condiciones de operacion (presion y
temperatura) varian a lo largo del transductor lo que puede generar inestabilidades en el
funcionamiento del transductor debido al posible desplazamiento de la posiciéon del nodo de
vibracién de su modo extensional.
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Figura. 1 Esquema del dispositivo experimental para los experimentos de extracciéon con CO,
supercritico (Ainia-CSIC-UPV). Montaje interior

La Figura 1 muestra el esquema de la planta piloto de extraccion de Ainia dotada con cuatro
reactores de 5L de capacidad cada uno, utilizada en el estudio del efecto de los ultrasonidos en
la mejora la cinética del PTM con CO, supercritico. Se observa en la figura que el transductor
ultrasoénico desarrollado por el CSIC esta situado dentro del reactor y fijado en su tapa de
cierre.
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Figura 2. Diagrama del proceso de flujo para los experimentos de extraccion con CO,
supercritico asistido por UdP [9]. Montaje exterior del transductor

La Figura 2 muestra unidad experimental de extraccion desarrollada por Balachandran y col. [9]
en la Universidad de Melbourne para estudiar el efecto de los UdP a 20 kHz en la extraccion de
componentes anticancerigenos de raiz de jengibre previamente liofilizada y granulada. En este
trabajo los autores muestran que tanto la cinética de extracciéon como la cantidad de producto
extraido se incrementaron hasta un 30% a 160 bar y 40 °C al aplicar alrededor de 300W al
transductor. En la instalacion la unidad experimental consta de un extractor de 150 ml en acero
inoxidable acoplado a un transductor ultrasénico comercial tipo sonotrodo que trabaja a 20 kHz
(Modelo UIP500, Dr. Hielsheler) y es excitado mediante un controlador de potencia de 500 W.
Como se aprecia en la figura 2 en este sistema el transductor esta acoplado a la pared exterior-
superior del extractor. Por este motivo, el conjunto se ha situado en el interior de un tanque de
agua a temperatura constante que refrigera la zona de unién entre la punta del sonotrodo y la
pared exterior superior del reactor debido al calentamiento que se produce en esta zona
durante la aplicacion de los UdP.
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Figura 3. Diagrama del dispositivo de formacién de nanoparticulas usando CO, supercritico
asistido por UdP [20]. Montaje hibrido del transductor
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En la Figura 3 se muestra el diagrama experimental basico utilizado por distintos autores [22,
23,24], para la obtencion de nanoparticulas y microparticulas monodispersas utilizando CO,
supercritico asistido por ultrasonidos. En el dispositivo el transductor que trabaja a frecuencias
comprendidas entre 20-24 kHz esta acoplado al reactor a modo de tapa de cierre, de forma que
mientras la masa radiante o horn del transductor se encuentra en el interior del reactor, la parte
del transductor que contiene las ceramicas piezoeléctricas y la contramasa se encuentra
situada fuera del mismo.

Desarrollo de sistemas ultrasonicos de potencia (UdP) a escala de planta piloto para la
mejora de los PTM con CO, supercritico

El Grupo de Sistemas y Tecnologias Ultrasénicas del CSIC en colaboraciéon con Ainia y con el
Grupo ASPA de la UPV han disefiado, desarrollado, instalado y validado experimentalmente
dos sistemas de ultrasonidos de potencia diferentes para trabajar en dos plantas pilotos de
extraccion con CO, supercritico. En la primera planta el extractor tiene una capacidad de 5L
(ver Figura 1), mientras que en la segunda planta la capacidad del extractor alcanza los 20L.
En la planta de 5L se construy6 e instalé un transductor Langevin en la tapa del extractor con
una capacidad de potencia de 100W, mientras que para la segunda planta de 20L se desarrollé
un nuevo prototipo de transductor de placa circular con objeta de aumentar la capacidad de
potencia en torno a los 300W. Las figuras 4 y 5 muestran imagenes correspondientes al
montaje del transductor Langevin en la tapa del extractor de 5 L y a la fijacion del transductor
de placa en la tapa del extractor de 20 L.

El primer sistema ultrasénico instalado en el extractor cuyo esquema se muestra en la Figura 1
consta basicamente de: a) un transductor piezoeléctrico de potencia tipo Langevin asimétrico
con dos anillos ceramicos piezoeléctricos para trabajar a 19.2 kHz a una potencia maxima de
100 W en CO,, (ver Figura 4); b) un controlador dinamico de resonancia; c) un amplificador de
potencia en banda ancha; d) una unidad de adaptacién de impedancias; y €) un software
disefado en Labview e instalado en un PC para la monitorizacion y control de los parametros
del transductor (voltaje, corriente, fase, frecuencia, impedancia y potencia aplicada), y del fluido
supercritico (presion, temperatura, densidad y flujo méasico). Las condiciones de operacion del
extractor permiten alcanzar presiones de hasta 350 bar, temperaturas < 80°C, caudales
masicos < 20 kg/h de CO,, y densidades del orden de hasta 800 kg/m°.

=

Figura. 4 Vista del montaje del transductor Figura 5 Montaje del transductor de placa en
Langevin en la tapa del extractor de 5 L la tapa del extractor de 20 L

El segundo sistema ultrasénico dispone de un transductor de placa circular novedoso que
trabaja a 21.6 kHz en un modo flexional con 3 circulos nodales (3CN) y tiene una capacidad de
potencia efectiva en torno a los de 300 W cuando el extractor opera a presiones comprendidas
entre los 200 y los 500 bar. Dicha potencia es suministrada por un sistema electronico de
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excitacion comandado por PC mediante tarjeta de National Instruments. Para esta
investigacion se ha desarrollado un nuevo programa de control y monitorizacion de los
parametros eléctricos del transductor (ver Figura 6). El programa se ha configurado para
importar durante el proceso de extraccion los valores de la presiéon y la temperatura desde el
PC industrial que controla el funcionamiento de la nueva planta de extraccién de 20 L mediante
Ethernet. El disefio numérico mediante COMSOL Multiphysics del transductor de placa, se ha
realizado de manera que los dos modos de vibracién correspondientes al transductor sandwich
y a la placa vibrante converjan en uno solo a partir de presiones = 200 bar.
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Figura 6. Vista de la primera pagina de la aplicacién desarrollada en Labview para el control y
monitorizacién de los parametros tanto del transductor de placa como de la planta de
extraccion de 20L.
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Figura 7. Admitancia del transductor de placa en funcion de la presién en el interior del
extractor simulada mediante FEM.
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La figura 7 muestra la evolucion de la respuesta eléctrica del transductor de placa en funcién
de la presion en el extractor simulada numéricamente. A bajas presiones se observan dos
modos en el transductor. El primero en torno a 17.5 kHz corresponde al modo extensional del
sandwich. El segundo que aparece en 21.5 kHz es el modo flexional de trabajo de la placa con
3CN. Al incrementar el valor de la presion se observa la presencia de un valor umbral alrededor
de los 200 bar (linea amarilla) a partir del cual cambia bruscamente la respuesta del
transductor. En efecto a partir de dicho umbral en lugar de detectar dos modos separados,
presenta una repuesta en frecuencia que se extiende desde 16 kHz hasta 20 kHz,
aproximadamente. También se observa que existe dentro de la banda una frecuencia
dominante (para maxima admitancia) que es funcién del valor de la presién en el extractor.
Este cambio en la respuesta del transductor se debe muy probablemente al aumento de la
carga que ejerce el CO, supercritico sobre el transductor a través de su impedancia acustica
especifica.
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Figura 8 Admitancia del transductor de placa a una presion de 400 bar medida
experimentalmente con puente de impedancias

1,E+06

9,E+05 ~

ayls)

8,E+05
7,E+05 ~
6,E+05 -

Impedance (R

5,E+05 ~

—c
10°C
= / —a20°C
£ 3,E+05 g
40°C
—50°C
60°C

2 4,E+05
w

g
& 2,E+05 -
=

(=]
1,E+05 A

0,E+00 T T T \
0 100 200 300 400 500

P (bar)

Figura 9. Variacién de la impedancia caracteristica del CO, en funcion de la presion y
temperatura en el interior del extractor



452 CONGRESO ESPANOL DE ACUSTICA

82 CONGRESO IBERICO DE ACUSTICA
ECN CUS-”C A EUROPEAN SYMPOSIUM ON SMART CITIES AND
ENVIRONMENTAL ACOUSTICS
MURCIA- 2014

La respuesta en frecuencia del transductor se mantiene para presiones superiores (300, 400 y
500 bar), asi como la posicion de la frecuencia dominante. En la figura 7 se puede observar
que la posicion de la frecuencia dominante del transductor esta situada entre 18 y 19 kHz. Este
comportamiento se ha comprobado experimentalmente in situ, es decir, con el transductor
montado en el interior del extractor presurizado utilizando un puente de impedancias portatil
(1677k, SinePhase) (ver Figura 8) si bien en este caso la frecuencia dominante se encuentra
comprendida entre 17 y 18 kHz. Es importante hacer constar que la impedancia caracteristica
del CO, a 1 bar es muy similar a la del aire (Zare = 429 Rayls), mientras que la deI CO,
supercritico a 300 bar y 55 °C es tres 6rdenes de magnitud mayor (Zcozsc = 5. 9x10 Rayls)
aproximandose mucho a la impedancia caracteristica del agua (Zacua = 1 5x10° Rayls). E
otras palabras, el CO, pasa de tener las propiedades de un gas (a 1 bar), a tener Ias
propiedades de un liquido (a 300 bar).

En la Figura 9 se muestra la variacion de la impedancia caracteristica del CO, medida
experimentalmente en funcion de la presion en el interior del extractor desde 0 hasta 500 bar y
de la temperatura de operacioén en los experimentos entre 0 y 60 °C.

RESULTADOS EXPERIMENTALES. EFECTO DE LOS UdP EN EL PTM CON CO,
SUPERCRITICO

El procedimiento que se ha seguido para llevar a cabo los experimentos sobre el efecto de los
UdP en la cinética del proceso de extraccion ha sido el siguiente: el sistema ultrasénico se
pone en marcha (tiempo cero) unos minutos después de que se alcancen las condiciones de
presion y temperatura deseadas en el extractor o condiciones de operacion. De esta forma se
consigue una respuesta del transductor estable a lo largo del tiempo de duracién del ensayo.
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Figura 9 Curvas de las cinéticas de extraccidn de aceite de almendra granulada de 3-4 mm de
tamafio. Parametos de los ensayos: 330 — 400 bar, 452C, 1.5 kg de producto y 35 kg/h de CO,
supercritico.

En la figura 9 se muestran los primeros resultados experimentales de cinéticas de extraccion
de aceite de almendra granulada (tamafo de particula entre 3 y 4 mm) obtenidos en la planta
piloto de extraccion con CO, supercritico de 20 L de capacidad por extractor. Los parametros
de operacion del extractor con que se llevaron a cabo estos primeros ensayos de extraccion
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han sido: presiones en el extractor de 330 y 400 bar, temperatura 45°C, flujo masico de CO,
supercritico 35 kg/h, cantidad de producto tratado 1.5 kg de almendra por cesta. Los
parametros del sistema UdP fueron 250 W aplicados al transductor de placa de 21 kHz. El
efecto positivo de los ultrasonidos se produce a partir de un flujo masico en torno a los 18 kg/h -
20 kg/h dependiendo del valor de la presion, siendo la cantidad de producto extraido (aceite)
del orden de un 20%-30% mayor a 400 bar que el obtenido a 330 bar, tanto en el caso de la
aplicacion de ultrasonidos (US), como de no aplicacién (SINUS). Los cambios de pendiente
presentes en las cuatro graficas de la Figura 9 ponen de manifiesto la existencia de dos
procesos diferentes de transferencia de materia durante la extraccion, el primero de tipo
difusivo y el segundo de tipo convectivo. Ademas, al incrementar el valor de la presion en el
extractor de 330 a 400 bar, aumenta la cantidad de producto extraido. Estos resultados
globalmente considerados presentan una tendencia semejante a la conseguida anteriormente
en la planta piloto de extraccion con CO, supercritico de 5 L de capacidad por extractor.

Como linea de futuro queda pendiente la realizacion de un estudio paramétrico para la
optimizacion del proceso de extraccion con CO, supercritico de aceite de almendra asistido por
UdP en extractor de 20 litros.

CONCLUSIONES

Se han disefiado, construido y validado experimentalmente dos sistemas innovadores para la
aplicacion de ultrasonidos de potencia en procesos de extraccion con CO, supercritico en dos
plantas piloto con extractores de 5 L y 20 L de capacidad. Ambos sistemas han demostrado ser
una solucion potencial aplicable a escala industrial en la industria alimentaria.
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