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Ulje dobijeno hladnim presovanjem iz semena
uljane tikve (Cucurbita pepo L.) ima izvrsne organolep-
ticke osobine, ukus i miris, tamno zelenu do braon crve-
nu boju, sa jakom crvenom fluorocentnogéu. Siroko se
koristi kao ulje za salatu u nekim drzavama Evrope (Ne-
macka, Austrija, Slovenija, Madarska, Hrvatska), a sve je
veca potrodnja u Kanadi, SAD-u i kod nas. Medicinska
primena ovog ulja u ublaZzavanju subjektivnih smetniji
kod muskaraca usled poveéanja prostate je poznata i
opisana u literaturi [1]. Poslednjih godina sve se vise Siri
gajenje posebne forme obiéne tikve (Cucurbita pepo L.
), koja se naziva uljana tikva i gaji se zbog semena bo-
gatog uljiem. Poznate su dve forme uljane tikve: uljana ti-
kva sa ljuskom i uljana tikva-golica, Cije seme nije
oblozeno &vrstom ljuskom. U domaéem sortimentu po-
znate su uljana tikva—golica "Olinka" i uljana tikva sa ljus-
kom "Olivija", koje su stvorene u Institutu za ratarstvo i
povrtarstvo u Novom Sadu [2]. U poredjenju sa tikvinim
uljem, viSu cenu postizu samo ulja masline ekstra kvali-
teta i ponekad ulje od pseniénih klica.

U maloprodaiji ulje se moze nadi ili kao &isto hla-
dno presovano ulje iz semena tikve ili u smesi sa drugim
jestivim uljima. Hladno presovano ulje iz semena tikve
ima viSu cenu u poredenju sa drugim jestivim uljima
zbog postupka dobijanja, koje ukljuéuje dosta manuel-
nog rada. Sadrzaj ulja u semenu tikve varira od 42-54
%, pri éemu u njemu dominiraju masne kiseline: stearin-
ska (5%), palmitinska (10%), oleinska (25%) i linolenska
(50%) [3]. S druge strane, ovo ulje je perspektivan priro-
dni izvor mikronutritienata, kao sto su tokoferoli (vitamin
E), fitosteroli i lignan, koji imaju zahvalnu biolosku fun-
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KINETIKA EKSTRAKCIJE ULJA IZ SEMENA
ULJANE TIKVE (CUCURBITA PEPO L.)
NATKRITICNIM CO2

U radu su prikazani rezultati ekstrakcije ulja iz semena uljane tikve (Cucurbita
pepo L.) pomocu natkriticnog ugliendioksida. Ispitivan je uticaj pritiska na pri-
nos ukupnog ekstrakta, pri konstantnoj temperaturi, konstantnom protoku ras-
tvaraCa i velicini Cestica polaznog Evrstog materijala. Istovremeno, ispitivan je
uticaj temperature na prinos ukupnog ekstrakta, pri konstantnom pritisku, pro-
toku rastvaraca i veliCini Cestica polaznog materijala. Prinos ekstrakta se
povelava sa pritiskom pod kojim je izviSena ekstrakcija ulja. Na pritisku od 30
MPa boja ekstrakta se menja, od bledo Zute (prvo prikupljene frakcije), preko
oranZ Zute, do crvene. Esperimentalne vrednosti za prinos ekstrahovanog ulja
uporedivane su sa podacima dobijenim primenom izabranog matematickog
modela Honga i sar., koji je prikazan u literaturi.

kciju i znadaj u ljudskoj ishrani [4,5]. Fitosteroli su dosta
ispitivani zbog njihovog hipoholesteri¢kog, antikancero-
genog i drugih efekata [4].

Ekstrakcija sa natkriticnim ugljendioksidom izuze-
tho je popularan proces, zahvaljujuéi svojim mnogobroj-
nim prednostima u odnosu na klasiéne postupke
ekstrakcije organskim rastvara¢ima i destilaciju. Pre-
dnost duguje, pre svega, netoksi¢nom, jeftinom, neza-
paljivom, nekorozivnom, rastvarau bez mirisa i boje,
Cija kriti¢na temperatura ne prevazilazi znaCajno vre-
dnost ambijentalne temperature i sa Cijim izdvajanjem iz
ekstrakta nema nikakvih poteskoéa. Ovim postupkom se
dobijaju ekstrakti visokog kvaliteta, oslobodeni zaosta-
log rastvaraCa i degradacionih produkata. NatkritiCnha
(superkriti¢na) fluidna ekstrakcija (SFE) se koristi i za do-
bijanje ukupnih lipidnih ekstrakata iz semena drugih ulja-
rica, a pokazala se takode vrlo uspesnom u izolaciji i
obogacivanju sterola iz semena uljarica [6].

Ovaj rad se bavi ispitivanjem SFE pri dobijanju ulja
iz semena uljane tikve na laboratorijskoj skali, s pose-
bnim interesom na definisanje zavisnosti ukupnog prino-
sa uljnog ekstrakta od procesnih paramatara (pritisak,
temperatura). S druge strane, u radu su prikazani kineti-
ka i modelovanje ekstrakcije koja je realizovana na pritis-
cima od 15, 22,5 i 30 MPa i temperaturi od 313 K
Istovremeno, pri konstantnom pritisku od 30 MPa ispiti-
van je uticaj temperature (313, 323 i 333 K).

lako se u literaturi moze nadi relativno velik broj
matemati¢kih modela koji opisuju prenos mase u siste-
mu &vrsta &estica—natkritiCni fluid [7-11], u ovom radu
izbor je suzen na modele prilagodene procesu ekstrak-
cije uljarica, odnosno specifi€¢nosti materijala koji se ek-
strahuje. Naime, s obzirom na visoke sadrzaje ulja u
semenu tikve, za ocCekivati je bilo, u saglasnosti sa rezul-
tatima dosadasnjih ispitivanja kinetike ekstrakcije razlici-
tih uljarica natkritiénim ugljendioksidom, da &ée na
samom pocetku ekstrakcije, pri visokim koncentracijama
ulja u semenu proces biti stacionaran, da bi se u toku
procesa, pri niskim koncentracijama ulja u semenu, brzi-
na ekstrakcije smanjivala, odnosno proces postao nes-
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tacionaran. Stoga je u ovom radu za matemati¢ko opisi-
vanje ekstrakcije ulja iz semena tikve izabran relativno
jednostavan matemati¢ki model koji kombinuje ova dva,
po svojoj prirodi, razliCita perioda ekstrakcije, a koji su
predlozili Hong i sar. [8] za opisivanje ekstrakcije ulja iz
soje. Konaéno, rezultati za prinos ekstrakcije ulja dobije-
ni u ovom radu uporedivani su sa vrednostima izra¢una-
tim primenom izabranog matemati¢kog modela [8].

EKSPERIMENTALNI DEO

Seme uljane tikve golice (Cucurbita pepo L.) je na-
bavljeno u lokalnoj prodajnoj mrezi u Mariboru, Republi-
ka Slovenija, i samleveno pomoéu domadeg mlina u
malim porcijama, kako bi se izbeglo pregrevanje materi-
jala. Nakon izvrSene granulometrijske analize, uzorci od
oko 20 g usitnjenog semena tikve, &ija je veli¢ina Cestica
bila u opsegu od 0,50 do 0,63 mm, uzeti su za dalji pos-
tupak. Aparatura za natkritiénu ekstrakciju prikazana je
na slici 1., a radila je na principu jednog prolaza CO2
kao rastvaraCa (Cistoée 99,97 %, Messer—Griesheim, Ru-
Se, Slovenija), kroz nasuti sloj usithjenog materijala. Ek-
strakcija je realizovana na pritiscima od 15, 22,5 i 30
MPa, pri konstantnoj temperaturi od 313 + 0,5 K i sa
konstantnim protokom rastvaraéa od 0,2 kg/h. Prinos
ekstrakta je meren gravimetrijski (+ 0,1 mg), sakuplja-
njem ekstrakata na temperaturi 0 = 3°C u staklenoj cevi,
koriséenoj kao separator (odvajag).

Uredaj za ekstrakciju omogucava rad na maksi-
malnom radnom pritisku od 50 MPa i maksimalnoj tem-
peraturi od 3783 K [12]. Aparatura se sastoji od
boce/cilindra sa CO2 (1), visokopritisne pumpe (ISCO
syringe pump, model 260D, Pmax=35 MPa, Lincoln, Ne-
brasca, USA) (2) koja se koristi za transport te€nog COz2
na zadatom pritisku, termostatski kontrolisanog vode-
nog kupatila (7), koje sadrzi ekstrakcionu posudu, Cija je
unutrasnja zapremina 60 cm® (6), predgrejada (5) koji
sluzi da zagreje rastvara¢ do Zeljene temperature, kao i
sabirnog suda za produkte razdvajanja (10). Svi elemen-
ti aparature povezani su cevima precnika 3,175 mm
(1/8") (Dockwieler, Germany). Cevi su spojene sa pum-
pom pomocéu Valco fitinga (Valco Instruments Co. Inc,
Cincinnati, Ohio, USA). Svi ventili i spojnice (Autoclave
Engineers, Erie, USA), koriS§¢eni u ovom sistemu mogu
izdrzati pritisak od 75,8 Mpa.

Temperatura u ekstrakcionoj posudi je regulisana i
odrzavana konstanthom +0,5 K pomod¢u vodenog kupa-
tila (termostatat (8), Lauda DR.R.Wobser GmbH&Co.KG,
Lauda-Kdénigshofen, Germany), koje je takode sadrzalo
greja¢ (5) koriséen za predgrevanje COz pre njegovog
ulaska u ekstrakcionu posudu. Manometar Digibar (Pl)
(050 MPa koriséen jeza kontrolu pritiska unutar granica
10,05 MPa. Izmedu boce iz koje se dovodi COg, kao i na
izlaznoj cevi za produkt iz ekstrakcione posude nalaze
se dva mikro—filtra (10 um) (4), sa ciljem uklanjanja sus-
pendovanih évrstih Cestica iz odgovarajuc¢ih materijalnih
struja. Cev izmedu ekstraktora i sabirnog suda za pro-
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Slika 1. Aparatura za ekstrakciju pod visokim pritiskom
Figure 1. Apparatus for high—-pressure extraction

dukt snabdevena je ekspanzionim ventilom (V4), zagre-
janim na 393 K i sigurnosnim ventilom (V5). Ventili (V1-
V3), (V5) i (V6) se nalaze na liniji dovoda ili odvoda
rastvaraca. Neposredno ispred sabirnog suda omogude-
no je njegovo zagrevanje da ne bi doslo do smrzavanja
usled nagle ekspanzije gasne faze. Ukupna koli¢ina COz
koja prode kroz sistem odredivana je pomocéu meraca
protoka (11) (Elster Handel GmbH, Mainz, Germany) i
vremena trajanja ekstrakcije. Eksperimentni na pritisku
od 30 MPa ponavljani su tri puta a standardna devijacija
dobijena za prinos ekstrakta bila je manja od 0,02%.

MATEMATICKI MODEL

Pri izboru odgovarajuéeg matematickog modela
kojim bi se opisala ekstrakcija ulja iz semena uljane tikve
vazno je uociti, na oshovu dobijenih eksperimentalnih
podataka, kakav je oblik ekstrakcionih krivih, kojima se
prikazuje zavisnost prinosa ekstrakcije od vremena.

Prinos ekstrakcije definisan je izrazom:

Mekstrakta
Y(%) = X 100% (1
Mesirovog materijala
gde sU Mekstrakta — Masa ekstrakta i Mesirovog materijala —

masa sirovog materijala.

U modelu koji su prediozili Hong i sar. [8], pocetni
period ekstrakcije, u kome je brzina prenosa mase kon-
stantna, kontroliSe prenos mase kroz film natkriticnog
fluida formiran oko &estice, odnosno veli¢ina koeficijenta
prelaza mase u filmu (kf). S druge strane, period u kome
brzina ekstrakcije opada kontrolisan je brzinom difuzije
ulja unutar Cvrste faze. Prema autorima ovog modela [8],
za svaki period ekstrakcije izvode se posebni proraéuni
prenosa mase, nezavisno jedan od drugog, a njihovi re-
zultati se kombinuju na osnovu uoéenih eksperimental-
nih podataka. Vremenski trenutak prelaza iz jednog u
drugi period, kao i masa dobijenog ekstrakta u trenutku
prelaza definiSu se na osnovu eksperimentalno izmer-
enih vrednosti.

Posto se u nasim eksperimentima radi o veoma
uskom opsegu vrednosti Rejnoldsovog broja, koeficijent
prenosa mase u filmu natkritichog fluida oko Cestice ra-
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Cunat je koriS¢enjem sledeée modifikovane korelacije,
koju su predlozili Hong i sar. [8]:

Sh{1+15(1-¢} =0,035Re"?sc"® @)

gde su: Re — Rejnoldsov broj (Re = ud p/ 1); Sh - Ser-
vudov broj (Sh = ks d/D12) i Smitov broj (Sc = p/p D12).

Binarni koeficijent difuzije (D12), gustina (p), i dina-
micka viskoznost (U), za binarni sistem COgz-trigliceridi
ulja semena tikve, procenjeni su prema preporukama iz
literature [13]. Citav proradun izveden je na nacin opisan
u literaturi [14].

REZULTATI | DISKUSIJA

Na slici 2 prikazana je zavisnost ukupnog ekstrakta
pri ekstrakciji usitnjenog semena tikve (srednji preénik
0,56 mm) od masenog odnosa koriséenog rastvaraca i
polaznog materijala. Kori§éeni su pritisci od 15, 22,5 i 30
MPa i temperatura od 313 K. Protok natkritichog ugljen-
dioksida je bio 0,2 kg/h. Prinos ekstrakata dobijen pri ra-
du na 15 MPa je bio relativno nizak, tj. 0,181 g ulja po 1g
polaznog semena za period ekstrakcije od 14 h (18,1%).
Medutim, ekstrakti dobijeni pod visim pritiscima imali su
vedi prinos ulja, odnosno na 22,5 MPa za 9 h ekstra-
hovano je 36,3% ulja, a na 30 MPa za 6 h 41,0% ulja. Ra-
di poredenja, treba naglasiti da je ekstrakcijom
usitnjenog semena tikve heksanom na temperaturi 313
K dobijen prinos ulja manji od 40%.

Sa slike 3 moze se videti da temperatura ne utiCe
na prinos ekstrakta na pritisku 30 MPa. Objasnjenje za
ovaj rezultat moze se nadi u vrednosti "crossover" pritis-
ka/ prelaznog pritiska za sistem ulje iz semena tikve-nat-
kriticni  CO2.  Naime, na konstantnom  pritisku
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Slika 2. Zavisnost ukupnog prinosa ekstrakta (Y) od masenog
odnosa koriS¢enog rastvaraca ( npz) i polaznog materijala
(mmat), pri ekstrakciji ulja iz usitnjenog semena tikve (Cestice veli-
¢ine 0,56 mm, temperatura 313 K, protok rastvaraca (CO3) 0,2
kg/h i pritisci 15, 22,5, i 30 MPa); Y (%)

Figure 2. Dependence of the overall extract yield (Y) on the mass
ratio of solvent used (mcoz) and ground particle bed (Mmat) in
the extraction of pumpkin seed oil (mean particle size 0.56 mm,
temperature 313 K, CO2 flow 0.2 kg/h and pressures of 15, 22,5
and 30 MPa)
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Slika 3. Zavisnost ukupnog prinosa ekstrakta (Y) od masenog
odnosa koris¢enog rastvaraca (mcoz) i polaznog materijala
(mma), pri ekstrakciji ulja iz usitnjenog semena tikve (Cestice veli-
¢ine 0,56 mm, pritisak 30 MPa, protok CO2z 0,2 kg/h i temperatu-
re 313, 323i 333 K)

Figure 3. Dependence of the overall extract yield (Y) on the mass
ratio of solvent used (mcoz) and ground particle bed (Mmat) in
the extraction of pumpkin seed oil (mean particle size 0.56 mm,
pressure 30 MPa, CO2 flow 0.2 kg/h, and temperatures 313, 323
and 333 K)

nadkriti¢chog fluida, uticaj porasta temperature zavisi¢e
od vrednosti pritiska. Na pritiscima ispod prelaznog pri-
tiska, porastom temperature, usled smanjenja gustine
natkriticnog fluida, smanjivae se i njegova mo¢ rastva-
ranja, odnosno u ovom slucaju ¢e se smanjivati rastvor-
livost ulja u natkriténom COz. Suprotno tome, na
pritiscima vedim od prelaznog pritiska porast temperatu-
re uticaée na porast rastvorljivosti ulja u natkritiéhom
COg, i pospesie ekstrakciju, iako se gustina natkriti-
énog fluida smanjuje, zbog veceg uticaja temperature
na porast napona pare ulja. S obzirom na to da podatak
o prelaznom pritisku za ispitivani sistem nije pronaden u
dostupnoj literaturi, na osnovu rezultata ovog eksperi-
menta moglo bi se zakljuciti da je prelazni pritisak za ulje
iz semena tikve upravo 30 MPa, ili se nalazi u uskom op-
segu pritisaka koji obuhvata ovu vrednost. Na pritisku
od 30 MPa boja dobijenog ekstrakta tokom vremena ek-
strakcije se menja, od bledo Zute (prva 2 h) preko oranz
zute (od 2 do 4 h), do crvene (nakon 4 h). Specifi¢ha
gustina ekstrakata raste s vremenom ekstrakcije. Istovre-
meno, dobijeni ekstrakti nemaju tipi¢an miris kao ulje
dobijeno hladnim presovanjem semena tikve. Detaljna
analiza sastava ulja moze dati konacan odgovor o mo-
guénostima primene ulja dobijenog pomocéu natkriti¢nog
COo.

U ovom radu prikazani su i rezultati ispitivanja i
kvantifikovanja prenosa mase iz semena tikve (Cucurbita
pepo L.) u natkriticni CO2 kao ekstrakcioni rastvarac. Re-
zultati ekstrakcija ove biljne sirovine su uporedivani sa
podacima dobijenim primenom odabranog matematic-
kog modela za prenos mase, prikazanim u literaturi [8].

Pri ekstrakciji semena uljane tikve stacionarno sta-
nje se dostize na samom pocetku procesa, sa priblizno



. SOVILJ, B. BARJAKTAROVIC: KINETIKA EKSTRAKCIJE ULJA...

Hem. ind. 59 (9-10) 238-242 (2005)

50,00
[
45,00 ee e
40,00 - . L.t
. N
35,00 - e A
- e
°\° 30,00 - o _.' L A
. 25,00 W et s
> 20,00 - N -0'... 4 30 MPa, 313 K, 0,20-0,50 mm
15,00 e, 30 MPa, 313K, 0,50-0,63 mm
10,00 ~ - 430 MPa, 313K, 0,63-0,80 mm
500 & -
EN
0,00 T T T T
0,00 2,00 4,00 t h 6,00 8,00 10,00
3

Slika 4. Poredenje eksperimentalnih rezultata za prinos ekstra-
hovanog ulja iz semena uljane tikve za razli¢itu granulaciju seme-
na (¢, ®, ) savrednostima izracunatim pomoc¢u kombinovanog
modela Honga i sar. [8] (- - -); Y — ukupan prinos ekstrakta, %; t —
vreme, h

Figure 4. Comparison of experimental values for the overall
extract yield from pumpkin seed of different particle size (¢, ®, a)
and data calculated by the Hong et al. model [8] (- - -); Y — ove-
rall extract yield,%; t — time, h
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Slika 5. Poredenje eksperimentalnih rezultata za prinos ekstraho-
vanog ulja iz semena uljane tikve za razlicite vrednosti pritiska ek-
strakcije (¢, o, ®) sa vrednostima izracunatim pomoc¢u kombi-
novanog modela Honga i sar. [8] (- - -); Y — ukupan prinos ek-
strakta, %; t— time, h

Figure 5. Comparison of the experimental values for the overall
extract yield from pumpkin seed at different values of the extraction
pressure (4, o, ®) and data calculated by the Hong et al. model
[8] (- - -); Y — overall extract yield, %; t— time, h

konstantnom vrednoséu koncentracije ulja u fazi natkriti-
¢nog fluida na izlazu iz uredaja, nakon ¢ega sledi nesta-
cionarni period tokom koga se koncentracija ulja
smanjuje sa vremenom. Zbog jednakosti ¢estica u ho-
mogenom sloju bilo je moguce koristiti model koji opisu-
ju varijaciju koncentracije unutar jedne sfere [8].

Na slici 4 prikazani su eksperimentalni rezultati za
prinos ulja u funkciji vremena trajanja ekstrakcije, pri
konstantnoj temperaturi i pritisku, uz istovremeno njiho-
vo poredenje sa rezultatima koji se dobijaju primenom
kombinovanog modela Honga i sar. [8]. Sa slike 4. je
ocigledno da se rezultati ekstrakcije pri duzem trajanju
ekstrakcije sve viSe priblizavaju rezultatima dobijenim iz
teorijskog modela.

Na slici 5 prikazani su eksperimentalni rezultati za
prinos ulja u funkciji vremena trajanja ekstrakcije, pri
konstantnoj temperaturi, na razli¢itim pritiscima ekstrak-
cije, kao i njihovo poredenje sa rezultatima koji se dobi-
jaju primenom kombinovanog modela Honga i sar. [8].
Sa slike 5 je vidljivo da se rezultati ekstrakcije, nezavisno
od kori§éenog pritiska, pri duzem vremenu ekstrakcije
sve vise priblizavaju podacima dobijenim iz teorijskog
modela.

ZAKLJUCAK

U ovom radu su prikazani rezultati ekstrakcije ulja
iz semena uljane tikve (Cucurbita pepo L.) pomocéu nat-
kritichog ugljendioksida. Ispitivan je uticaj pritiska i tem-
perature na prinos ukupnog ekstrakta, pri konstantnom
protoku rastvaraca i veli¢ini Cestica polaznog materijala.
U radu je grafi¢ki prikazana kinetika ekstrakcije ovog slo-
zenog sistema u obliku zavisnosti sadrzaja ukupnog ek-
strakta pri ekstrakciji usitnjenog semena uljane tikve od
masenog odnosa kori§éenog rastvaraca i polaznog ma-
terijala. Ocigledno je da se povidenjem radnog pritiska,
kao i masenog odnosa koris¢enog rastvaraca i polaznog
materijala povedava ukupni prinos ekstrakcije. Eksperi-
mentalno je utvrdeno da temperatura ne uti¢e na prinos
ekstrakta, pri ekstrakciji na konstantnom pritisku od 30
MPa, na osnovu &ega se moze zakljuditi da je ova vre-
dnost pritiska jednaka ili bliska prelaznom pritisku.

Eksperimentalni podaci za prinos ekstrakta upore-
divani su sa rezultatima koji se dobijaju primenom iza-
branog matemati¢kog modela iz literature [8], koji je
razvijen za sli¢ne uslove ekstrakcije sa natkriticnim flu-
idom. Utvrdeno je da se brojéane vrednosti ovih eksperi-
mentalnih podataka priblizavaju ra¢unskim vrednostima
pri duzem vremenu ekstrakcije ulja iz semena uljane
tikve.
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SUMMARY

KINETICS OF THE EXTRACTION OF PUMPKIN SEED OIL (CUCURBITA PEPO L.)
BY SUPERCRITICAL CO2

(Scientific paper)

Milan N. Sovilj, Branislava G. Barjaktarovié¢
Faculty of Technology, Novi Sad, Serbia and Montenegro

This paper deals with the supercritical carbon dioxide extraction of pumpkin Kljuéne redi: Natkriti¢na fluidna ek-
seed oil (Cucurbita pepo L.). Supercritical fluid extraction (SFE) has been strakcija ¢« Kinetika ¢ Modelovanje
used to obtain total lipid extracts from other oilseeds, and it has also proved » Ugliendioksid ¢ Ulje iz uljane
successful in the isolation and enrichment of sterols from oilseeds. The SFE tikve o

of pumpkin seed oil on a laboratory scale was investigated in thus paper, with Key words: Supercritical fluid extra-
special interest in the influence of the extraction pressure on the overall yield ction ¢ Kinetics « Modelling ¢ Car-
of pumpkin seed oil. Extractions were carried out at the pressures of 15, 25 bon dioxide « Pumpkin seed oil ¢

and 30 MPa and at 313 K, and at a pressure of 30 MPa and the temperatures
313, 323, and 333 K. The yield of the extractions conducted at 15 MPa was
rather low, 0.1814 g oil per 1g of seed feed (18.4%) for an extraction time of
14 h. However, extractions at higher pressures yielded greater quantities of
the oil; at 22.5 MPa for 9 h, 36.3% of the oil and at 30 MPa for 6 h, 41.0% of
the oil. For comparison, hexane extraction of the seed material yielded less
than 40% of the oil. Temperature did not influence the extraction yield. At a
pressure of 30 MPa, the color of the fractions yielded during successive extra-
ction time intervals varied greatly, from pail yellow (the first 2 h), through oran-
ge-yellow (from 2—4 h) to red (after 4 h). The experimental results of the oil
yields were compared with the data obtained by the mathematical model of
Hong et al., presented in the literature.
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