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Alma aromakomponensek pervaporacios kinyerésének modellezése

Molnar Maté Andras, Hornyakné Holczmann Agnes Nikolett, Marki Edit, Vatai Gyula

Budapesti Corvinus Egyetem
Elelmiszertudomanyi Kar
Elelmiszeripari Miiveletek és Gépek Tanszék
1118 Budapest, Ménesi ut 44.

Bevezetés

Az alma az egyik legszélesebb korben termesztett és fogyasztott mérsékeltovi
gylimoélcs, melynek fogyasztdsa bizonyitottan kedvezd hatdssal van az emberi szervezetre. A
Magyarorszagon termesztett alma kozel haromnegyede ipari feldolgozésra keriil, foként
léalmaként, illetve slritményként értékesitik. A beparlds szdrazanyagok bomlaséhoz,
illoanyagok eltavozasdhoz vezethet, ami rontja a termék mindségét. Az almalé természetes
izét és illatat add aromaanyagok megorzésének hagyomanyos lehetdsége a rektifikalo
egységgel kiegészitett bepdrld berendezés. A rektifikdlas legfébb hatranya a folyamat
nagymértékii energiafogyasztasa, mely gazdasagi és kornyezetvédelmi szempontbol is egy vj,
kedvezdbb eljaras bevezetését teszi sziikségessé.

Az élovilagban lejatszodo folyamatok nagy része az €10 szervezetben 1évé membranok
segitségével megy végbe. A membran féligateresztd hartya, amely egyes anyagokat atereszt,
masokat visszatart. Az ¢él0 szervezetek miikodésének mintdjara az élelmiszeripar (tejipar,
gylimolcslégyartas, cukorgyartds, stb.) is egyre nagyobb mértékben alkalmazza a
membranokon torténd szétvalasztas miveleteit. A membran rendszerek elonyosebbek a
hagyomanyos eljarasoknal, mivel joval alacsonyabb az energia koltségiik a termikus
elvalasztassal szemben, kisebb a helyigényiik és a termék mindsége is jobb, ami a kiépitésére
forditott Gsszeg gyors megtériilését eredményezi.

A gylmolcslevekben taldlhato illékony szerves komponensek kinyerésére alkalmas
membran szeparacios technika a pervaporacio, mely az utdbbi években a legdinamikusabban
fejlodd  szétvalasztd6 membranmiivelet. Kedvezd {lizemeltetési koltségének ¢és nagy
szelektivitasanak koszOnhetden a rektifikdlassal szemben egy eldnyOsebb szétvalasztasi

miiveletet jelenthet az aroma-visszanyerés teriiletén.
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Az almalé aromaja

Az almalé Osszetétele erOsen fiigg annak fajtajatol, termesztési helyétdél és
koriilményeitdl, tovabba a gylimodlcs mindségétdl, a 1ényerési eljarastol, illetve a tarolasi
koriilményektdl (Alvarez et al., 2000). Az almalé aromaja szamos vegyiilet keverékének
koszonheté (Alvarez et al., 1998), komponensei kozé koriilbeliil 300 illékony vegyiilet
tartozik, melyek Osszes koncentracidja nagyjabol 200 ppm-re tehetd. Az alkoholok jelentik a
legfajstilyosabb csoportot az almalé aromaanyagaiban. A legnagyobb szamu csoportot az
észterek képezik, molekulatomegiik jellemzéen 100-130 g/mol. Az illékony anyagok
harmadik legnagyobb csoportjat az aldehidek alkotjadk (Bdrjesson et al., 1996). Az
aromaanyagok minden egyes csoportja egy jellegzetes karaktert ad az almalé izének. Az
¢észterek a gylimoleslének édes, gylimolesds izt adnak az érettség érzését nyujtva. Az
aldehidek friss, fiives izt szolgéltatnak, ami az éretlen alma izét adja a gyiimdlcslének. Az
alkoholok hozzajarulnak mind a gytimolcsos, mind pedig az éretlen iz érzetéhez (Olsson,

Tragardh, 1999).

Aroma-visszanyerés

Az italiparban a gyiimdlcslevek feldolgozasanak egyik formaja a bestirités, amikor a
rostos 1ébol, mustbdl vagy a deritett gylimoleslébdl készitenek slritményt. A zoldség- és
gyliimdlcslevek, a must Iényegében vizes oldatoknak tekinthetéek (Bacskay, 2010). Az
oldatokbdl az oldoszert (vizet) vagy annak nagyobb hanyadat beparloberendezésekkel
parologtatjak el, egyrészt a mikroorganizmusok életfeltételét képezd viz megvonasa, masrészt
az oldatok értékes komponenseinek dusitasa céljabol (Szenes, 1999). A gyiimodlceslevek hével
valo bestiritésekor az aromatartalom jelentds része a paraval egyiitt tavozik, a gdzfazisba
keriil. A legegyszerlibb aroma-visszanyerd rendszernek két f6 része van: a beparlo és a
rektifikald (ismételt leparld). A beparlobdl tavozd, aromat tartalmazd parat a rektifikalo

egységben dusitjak.
Pervaporacio
A folyadékelegyek szétvalaszthatoak parcidlis parologtatassal nem pordzus polimer

membranon. Az eljarast pervaporacionak nevezziikk, mivel az 4athaladd komponens

halmazéllapota valtozik, atmoszférikus nyomdason folyadékként keriil a membranra és
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vakuumnyomas hatasara az atdiffundalo komponensek géz formajadban deszorbealodnak a
membran permeatum oldalan (Huang, 1991). A szétvalasztas a komponensek eltérd diffuzios
sebességén alapszik, a permedtumként elvezetendd anyag molekulai gyorsabban haladnak at a
membranrétegen. A folyadék-géz egyensulyok nincsenek hatassal a szétvalasztasra. A
diffuzio soran végbemegy a folyadék-goz fazisatalakulas, a parolgashoz sziikséges hot

kozdlniink kell a folyadék-eleggyel.
A pervaporacié matematikai modellezése

A pervaporacié matematikai modellezésére alkalmazhaté moddszer a soros ellenallas
modell. A modell lényege, hogy az anyagatadds teljes ellendllasat a hatarrétegek
ellendllasanak és a membran ellenallasdnak Osszegei adjdk. A membran anyagatadési
folyamatainak leirdsdra mind a koncentrdcid, mind a parcialis géznyomdsok alkalmasak.
Pervaporacio esetén a parcialis géznyomas, mint hajtoerd jobban jellemzi a miveletet

(Wijmans et al., 1995).

A fluxus a kovetkezOképpen irhato le (Oliveira et al., 2002):
Ji =Qovi A (PLi — Pey) )

ahol: J;, —az (i) komponens molarama a membranon keresztiil [mol/s]
Qovi— a parcialis géznyomds hajtdereje mellett az (i) komponensnek az

anyagatbocsatasi egyiitthatoja [mol/(m2Pas)]
A— membran feliilete [m?]

P i, Pgi— az (i) komponens parcialis gbéznyomasa a folyadék oldalon illetve a

permeatum (vagy g6z) oldalon [Pa]

A soros ellenallas modellt alkalmazva a permeatum oldali ellendllast elhanyagolva, felirhato

(Jietal., 1994):

1 _ 1 1
QOV QMem QL

)

ahol: Q,, — a parcidlis géznyomas hajtoereje mellett az anyagatbocsatasi egyiitthato

[mol/(m?Pas)]



Membrantechnika és ipari biotechnolédgia 1V/1 2013

Quen — @ parcidlis géznyomas hajtoereje mellett a membran anyagatadasi egyiitthatoja
[mol/(m?Pas)]
Q, — a parcialis géznyomas hajtoereje mellett a folyadék anyagatadasi egyiitthatoja

[mol/(m?Pas)] (Ji et al., 1994)

A parcialis géznyomas hajtdereje mellett az anyagatbocsatasi egyiitthaté az (1) egyenlet

segitségével a mért fluxusbol szamithato:

J.
ov — I 3
R W ra—— ©)

A parcialis goznyomas hajtoereje mellett a folyadék anyagatadasi egyiitthatdja:

yo,
Q. :%.—Eo'kL 4)

ahol:  p, — a folyadék molaris stiriisége [mol/m°]
7; —az (i) komponens aktivitasi egyiitthatoja [-] (Shaban, 1996)
P° — az (i) komponens telitett gdznyomasa [Pa] (Perry, 1968)
k, — a folyadék anyagatadasi egyiitthatoja, ha a koncentracio-kiilonbség a hajtoerd

[m/s] (Takacs, Vatai, 2008)

Dij -(0,026- Re2. SC0,33)
k, = . .

e

ahol: D, —az (i) komponens diffuzivitasa a (j) oldoszerben [m?/s] (Thongsukmak, 2009)

)
Re — Reynolds-szam [-]
Sc — Schmidt-szam [-]

d, — a membranmodul jellemz6 atmérdje [m]

A diffuzids tényez6 a Wilke-Chang egyenletbdl szamithato (Fei, Bart, 2001):

-8 0,
(1410 (@, -M )T
1] 77|_ ‘ViO,G

(6)
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ahol: @, —az oldoszer asszociacios allandoja [-] (Kanji et al., 2011)

M ;- az olddszer molekulatémege [kg/kmol]
T — a homérséklet [K]
n, —az oldat dinamikai viszkozitasa [mPas]

V, —az (1) komponens molaris térfogata normal forradsponton [m*/kmol]

A parcialis gdznyomas hajtdereje mellett a membran ellenallasa:

1 1 1
QMem QOV QL

()

Pervaporacios kisérletek

A pervaporacios kisérletek sordn 6t, az almara legjellemzébb aroma komponensbdl
(etanol, i-butanol, n-butanol, izoamil-alkohol, etil-acetat) valamint desztillalt vizb6l allo
elegyekkel dolgoztunk. Kisérleteinket 3° (p=3 faktor: hémérséklet, koncentracid és
térfogataram) tipusu teljes faktoros kisérletterv alapjan végeztiik. A 27 mérést random modon
hajtottuk végre, majd a kapott mintdkat gizkromatograffal elemeztik. A kiindulasi
koncentracio értékeket ugy valasztottuk meg, hogy az almara jellemz6 tartomanyba essenek.

A kisérlethez felhasznalt aroma komponensek koncentracio értékeit a C1-es, C2-es és a C3-as

cre

1. tablazat: Aromaanyagok koncentracio értékei az egyes oldatokban

Koncentracio C1 C2 C3
Anyag (ul/1) (ui/D) (ui/D)
etanol 30 40 50
i-butanol 15 20 25
n-butanol 10 15 20
izoamil-alkohol 5 10 15
etil-acetat 35 45 55
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A harom fiiggetlen valtozo értékei a 2. tablazatban lathato:

1. tablazat: A faktorok szintjei a mérések soran

Szint 1 5 3

Faktor
Homérséklet (°C) 30 40 50
Koncentracié (ul/l) Cl C2 C3
Térfogataram (I/h) 150 200 250

Méréseinket a Budapesti Corvinus Egyetem Elelmiszeripari Miiveletek és Gépek
Tanszék laboratériumi pervaporacidos berendezésén (1. é&bra) végeztik. A folyadék
hémérséklete a (1) termosztattal szabalyozhat6. A (5) membranra a (2) folyadéktartalybol a
(3) szivattyt széllitja az oldatot. A membranon 4thaladé permedtum g6z formajaban a (9)

hidegcsapdakba kertil, ahol lekondenzal. A szekunder oldali vakuumot a (6) vakuumszivattya

biztositja.
5. : X \
N
8. 7
6. 2
@ 4 ¢*' 1.
N
> —
\ 4
> 8. 7
— — g ¥
Y
4.
L&
9.

3.

1. abra. A laboratériumi pervaporacidos berendezés: (1) Termosztat, (2) Tartaly, (3)
Centrifugédl szivattya, (4) Rotaméter, (5) Membranmodul, (6) Vakuumszivattyt, (7)
Hoémérsékletmérd, (8) Nyomasmérd, (9) Dewar-edények (hidegcsapda)
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Kisérleti eredmények

Statistica programmal elemeztiik a kisérlettervben szerepld faktorok hatasat a szerves
anyagok fluxusara és a szétvalasztasi tényezére. A program segitségével matematikai
Osszefiiggéseket allitottunk fel a szerves anyag-fluxusok ¢és a szétvalasztasi tényezok
értékeinek meghatdrozdsara mind az 5 aromakomponens esetében. A hatasvizsgalatok
eredményei alapjan elmondhatd, hogy a fiiggetlen valtozok altalunk alkalmazott tartoményan
beliil a hdmérséklet, a koncentracid, a homérséklet négyzetes, valamint a homérséklet és a
koncentracio egyiittes hatasa befolyasolja a szerves fluxus alakuldsat. A szétvalasztasi tényezo
értekeire csak a homérsékletnek van szignifikdns hatdsa. A szétvalasztds hatékonysagat
tekintve az etil-acetat szeparacios tényezdje 3-4-szer nagyobb értéket mutatott az
alkoholokéhoz képest. Meghataroztuk a komponensek aktivalasi energiajat, ami szintén azt
igazolta, hogy az altalunk vizsgalt anyagok koziil az észter esetében a legjobb az anyagétadas.

A soros ellendllas modell segitségével modelleztiik a membran anyagatadasat. A 2.
abra az etanol esetén mutatja a parcidlis gdznyomas hajtoereje mellett az anyagatbocsatasi, a

membran anyagitadasi és a folyadék anyagdtadasi egyiitthatd értékeit a hdmérséklet

fliggvényében.
Etanol
D 1,0E+00
©
o
N
£ 1,0E-01
= & Qov
(@]
£ 1,0E02 — - - = QL
g A Qmem
g 1,0£-03
o
6': 1,0E-04
= ® * *
g 1,0E-05
20 30 40 50 60
Héomérséklet °C

2. abra. Az etanol esetén az anyagatbocsatasi egyiitthaté (Qov), a folyadék anyagatadasi
egyiitthatoja (QL) és a membran anyagatadasi egyiitthatoja (Qmem) a homérséklet
fliggvényében

Az abran lathatd, hogy az anyagatbocsatasi €s a membran anyagatadasi egyiitthatok

szinte egyenlok. A homérséklet emelkedésével a Qov, Qmem ndvekszik, mivel a diffuzio
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sebessége a membranon 4t nd. A folyadékoldali anyagatadéasi egyiitthatd a masik két
anyagatviteli jellemzéhoz képest két nagysadgrenddel nagyobb értéket mutat. Ennél fogva a
reciprokjabol képzett folyadékoldali hatarréteg ellenéllasa elhanyagolhatoan alacsony.
SuperPro Designer programmal modelleztiik a pervaporacié és a rektifikalas miiveletét
alma aromakomponensek kinyerésére. A program segitségével meghataroztuk a két
szétvalasztasi eljards energiafogyasztidsat ¢s az ehhez tartozo energiakdltségeket. A teljes
energiafogyasztast 0Osszehasonlitva elmondhatd, hogy azonos szétvalasztasi hatasfokot

feltételezve a pervaporacio osszes energiakoltsége kozel harmada a rektifikalas koltségeinek.
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megrendezésre keriild XXX. Membranos Nyari Egyetemen vald részvétel
tamogatasara.

Pélyazatot nyujthat be minden 30 év alatti, az angol nyelvet legaldbb
kozépfokon beszéld fiatal szakember, (egyetemi vagy Ph.D. hallgato, fiatal
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kovetelményeknek megfeleléen - a jelentkezéssel egy idében - legkésébb 2013.

marcius 19-ig elkildeni a ria@almos.uni-pannon.hu e-mail cimre.

Fontos: A jelentkezési lap cégszeriien alairva kizarélag postai uton kildhet6

vissza! (A PE résztvevditél témaszamot is kérunk!)

Postai cim: PE Miiszaki Kémiai Kutatointézet

8200 Veszprém, Egyetem u. 10.
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Parkolasi lehet6ségek: A szallodaknak altalaban zart parkol6juk van. Azoknak a

résztvevbknek, akik csak egy napra jonnek, azt ajanljuk, hogy megérkezésukkor
azonnal vegyék igénybe az Egyetem | éplletének parkoldjat (Egyetem u. 10.), ahol
ugyan sorompo van, de a Miiszaki Kémiai Napok konferenciara torténé hivatkozassal

be lehet hajtani.

Informaciok:

Torcsvaryné Kovacs Zsuzsanna, szervezd
Bokrossy-Csiba Maria, szervezd

Telefon: (88)-624-040

Fax: (88)-624-038

E-mail: ria@almos.uni-pannon.hu

Veszprém, 2013. januar 31.

Dr. Mizsey Péter
egyetemi tanar

a Szervez6 Bizottsag EIndke
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KOZELGO KONFERENCIAK, KURZUSOK

2013 3rd International Conference on Bioscience, Biochemistry and
Bioinformatics — ICBBB 2013

2013. februar 24-25, Réma, Olaszorszag

Tovabbi informacio: web: http://www.icbbb.org/

4th International Conference on Organic Solvent Nanofiltration, OSN2013
2013. marcius 12-14, Aachen, Németorszag
Tovabbi informacio: web: http://www.avt.rwth-aachen.de/OSN2013/

1st International Conference on Desalination using Membrane Technology,
ICDMT-1

2013. aprilis 7-10, Sitges, Spanyolorszag

Tovabbi informdcio: web:
http://www.desalinationusingmembrane.com/index.html

BIO International Convention
2013. aprilis 22-25, Chicago, USA
Tovabbi informacio: web: http://convention.bio.org

International Scientific Conference on Pervaporation, Vapor Permeation and
Membrane Distillation, PV-VP-MD

2013. majus 12-15, Torun, Lengyelorszag

Tovabbi informacio: web: www.pv.chem.umk.pl

World Biotechnology Congress 2013
2013. janius 3-6, Boston, USA
Tovabbi informdacio: web: http://www.worldbiotechcongress.com

2nd International Conference on Environment, Energy and Biotechnology
(ICEEB)

2013. junius 8-9, Kuala Lumpur, Mal4jzia

Tovabbi informdcio: web: http://www.iceeb.org/

14
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Membrane Course for Water Technologies, MCW
2013. jinius 5-6., Aachen, Németorszag
Tovabbi informdacio: web: http://www.avt.rwth-aachen.de/mcw/

23rd NAMS Meeting, NAMS
2013. junius 8-12, Noise (ID), USA
Tovabbi informacio: email: jerry.lin@asu.edu

11th International Conference on Catalysis in Membrane Reactors,
ICCMR11

2013. jalius 7-11, Porto, Portugalia

Tovabbi informdcio: web: http://www.iccmrll.spg.pt

2nd International Society Bio Technology Conference ISBT 2013
2013. julius 8-10, Antwerpen, Belgium
Tovabbi informdcio: web: http://www.biotekjournal.net/Invitation.php

XXX EMS Summerschool, Membrane processes
2013. jalius 22-27, Essen, Németorszag
Tovabbi informdacio: web: http://www.ems-esse2013.de

World Congress of Chemical Engineering, WCCE-9
2013. augusztus 18-23, Szsul, Dél-Korea
Tovabbi informacio: web: http://www.wcce9.org/

Engineering with Membranes, EWM2013
2013. szeptember 3-7, Ile d’Oléron, Franciaorszag
Tovabbi informdacio: web: http://convention.bio.org

PERMEA 2013
2013. szeptember 15-19, Varso, Lengyelorszag
Tovabbi informdacio: web: http://www.permea2013.eu
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4th World Congress on Biotechnology

2013. szeptember 23-25, Raleigh, USA

Tovabbi informdacio: web:
http://www.omicsgroup.com/conferences/biotechnology-congress-
2013/index.php

Food Eng ’13: Food Engineering Eonference
2013. oktéber 9-12, Isztanbul, Torokorszag
Tovabbi informacio: web: http://www.foodengconference.org/

FILTECH 2013
2013. oktdber 22-24, Wiesbaden, Németorszag
Tovabbi informdcio: web: www.filtech.de

International Conference on Fermentation Technology, Bioprocess
and Cell Culture

2013. oktober 28-30, Kansas City, USA

Tovabbi informacio: web:
http://www.omicsgroup.com/conferences/fermentation-technology-
bioprocessing-cell-culture-2013/

8th International Membrane Science and Technology Conference,
IMSTEC 2013

2013. november 25-29, Melbourne, Ausztralia

Tovabbi informacio: web: http://www.imstec2013.com

International Conference on Membranes, ICOM’14
2014. jalius 20-25, Suzhou, Kina

Tovabbi informacio: -
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