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Microencapsulacao de D-limoneno e
aplicacao em filmes biodegradaveis de
quitosana e gelatina

RESUMO

Neste trabalho microparticulas de D-limoneno foram produzidas por gelificagdo i6Gnica e
aplicados em filmes biodegradaveis de gelatina e quitosana. Foram avaliados trés métodos
de dispersdo das microparticulas na solugdo filmogénica: agitagdo magnética, Ultra-turrax
e sonicador. Nas microparticulas foram avaliadas a morfologia por microscopia 6ética, a
eficiéncia de encapsulac¢do (EE) e a distribuicdo de tamanho e nos filmes determinou-se as
propriedades mecanicas e a permeabilidade ao vapor de dgua. As microparticulas de D-
limoneno apresentaram formato esférico, didametro médio de 158,148 um e a EE foi de
83,95%. A incorporagdo de microparticulas elevou a resisténcia a tracdo, o mddulo de
Young e a PVA e reduziu a elongagdo na ruptura dos filmes. Entretanto, os entre os
métodos de incorporagdo nao foi verificada diferenga significativa nas propriedades
avaliadas. Filmes de gelatina e quitosana contendo microparticulas de éleo essencial
podem ser uma alternativa na conservagdo de alimentos.

PALAVRAS-CHAVE: Biopolimeros. Oleo essencial. Gelificagdo idnica.
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INTRODUGAO

Biopolimeros, como proteinas e polissacarideos, tém sido aplicados na
producdo de filmes e coberturas comestiveis, pois ndo sdo tdxicos, sdo
biocompativeis, biodegraddveis e derivados de fontes renovaveis. Desta forma,
filmes ativos biodegraddveis produzidos pela mistura de quitosana e gelatina
estdo sendo estudados para aplicacdo em diversos alimentos por possuirem boas
propriedades de barreira a oxigénio e por serem bons carregadores de
substéancias bioativas (BONILLA; SOBRAL, 2016; PEREDA et al., 2011).

Os dleos essenciais sdo substancias naturais que desempenham func¢do de
protecdo em plantas e sdo utilizados como aditivos naturais em alimentos, sendo
reconhecidos como GRAS (Generally Recognized As Safe) (RUIZ-NAVAIJAS et al.,
2013). O d6leo essencial de D-limoneno é usualmente encontrado em cascas de
frutas citricas como limdo e laranja, sendo utilizado como aromatizante em
alimentos, além de possuir propriedades funcionais no combate ao cancer e
reducdo da absorcdo do colesterol pelo organismo (FERNANDES et al., 2014).

A incorporacgdo direta de 6leos essenciais em alimentos é limitada devido
ao seu forte sabor e aroma, e a inclusdo em filmes biodegraddveis representaria
uma alternativa interessante, permitindo a obtencdo de materiais ativos que
poderiam auxiliar na extensdo da vida util e agregacao de valor ao alimento
(ATARES; CHIRALT, 2016). Uma outra forma de incorporacdo de dleos essenciais
em filmes seria na forma microencapsulada. A vantagem é que o 6leo estaria
protegido de condicGes drdsticas como luz, oxigénio e calor, evitando que sejam
degradados ou volatilizados durante o processamento do filme (RUIZ-NAVAIJAS et
al., 2013).

Estudos sobre os métodos de incorporacao de microparticulas na producao
de filmes biodegradaveis sdo poucos relatados na literatura. Com isso, este
trabalho teve como obijetivo geral produzir filmes biodegradaveis de quitosana e
gelatina com a incorporacdo de microparticulas de D- limoneno. Nos filmes
obtidos foram determinadas a permeabilidade ao vapor de d4gua e as
propriedades mecanicas e as microparticulas foram caracterizadas quanto ao
tamanho médio, morfologia e eficiéncia de encapsulagao.

METODOLOGIA

Producdo e caracterizacdo das microparticulas de D-limoneno por gelificacdo
iGnica

As microcapsulas foram produzidas através da técnica de gelificagdo idnica.
Primeiramente foi preparada uma emulsdo contendo alginato de sédio (1,25%,
m/v), D-limoneno (proporgdo 2:1 em relagdo a massa de alginato de sddio) e dleo
resina de pdprica (2% em relacdo a massa de D-limoneno). Esta mistura foi
emulsionada em homogeneizador Ultra Turrax (marca IKA, modelo T18) a 15.000
rom por 3 min. A emulsdo foi transportada com auxilio de uma bomba
peristéltica (vazdo de 0,3 L/h e fluxo de ar 15 L/min) para ser aspergida, com
auxilio de um bico atomizador (0,7 mm de didmetro), sobre um recipiente
contendo solugdo de cloreto de calcio 2% (m/v). As microcapsulas permaneceram
sob agitacdo magnética por 15 min e foram lavadas com agua deionizada em uma
peneira com abertura 270 mesh/Tyler (Bertel, Brasil).

Para verificar a eficiéncia de encapsulacdo foi utilizado o método de
destilacdo por arraste a vapor com auxilio de um Clevenger. O diametro médio e
a distribuicdo de tamanho das microparticulas foram determinados por
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espalhamento de luz (Horiba, modelo LV950, Japdo) com agua destilada como
meio dispersante. O didmetro médio da particula foi expresso em termos de
volume médio (D,3) e a polidispersidade foi dada pelo indice span. A morfologia
das microparticulas foi avaliada em microscépio 6tico (Motic, modelo BA210)
acoplado com camera digital para obtencao das imagens.

Producdo e caracterizagdo dos filmes de quitosana e gelatina incorporados com
microcdpsulas de D-limoneno

Para a obtencdo dos filmes, as solu¢des de gelatina a 4% (m/v) (adicionada
de 1 g de glicerol/100 mL de solucdo de gelatina) e quitosana a 1% (v/v)
(dissolvida em acido acético 1%, v/v) foram misturadas na propor¢do 1:1 (m/m) e
adicionou-se 20 g/100 g soluc¢do filmogénica de microparticulas de D-limoneno.
Trés métodos de homogeneizacdo das microparticulas na solugdo filmogénica
foram pesquisados: (a) agitacdo magnética por 10 minutos (FA); (b) Ultra-turrax
a 10.000 rpm por 4 min (FT) e (c) sonicador com poténcia de 50% por 2 min, com
pulso on de 20 segundos e pulso off de 15 segundos (FS). As solucdes
filmogénicas (Controle, FA, FT e FS) foram vertidas em placas de acrilico e secas a
25°C em estufa BOD (Tecnal, Brasil) over night. Nos filmes foram determinadas as
propriedades mecénicas (resisténcia maxima a tracdo (MPa), alongamento na
ruptura (%) e moédulo de elasticidade ou de Young (MPa)) conforme a ASTM D-
882-02 de 2002 e a permeabilidade ao vapor de dgua conforme ASTM.

Os resultados de propriedades mecanicas e PVA dos filmes foram avaliadas
por analise de varidncia (ANOVA) e as médias dos tratamentos foram
comparadas por teste de Tukey ao nivel de 5% de significancia (p < 0,05)
utilizando o Software Statistica 7.0 (Statsoft, Tulsa, OK, EUA).

RESULTADOS E DISCUSSAO

Na Figura 1 encontra-se a morfologia e a estrutura interna das
microcadpsulas Umidas (aproximadamente 98% umidade), que se apresentaram
no formato esférico e é possivel verificar as gotas de dleo essencial espalhadas na
matriz de alginato de sédio. O diametro médio (D,3) das microparticulas foi de
158,148 + 3,09 um, valor significativamente menor que o reportado por Miller et
al. (2016) em microparticulas de 6leo essencial de laranja obtidas por gelificacdo
i6nica. O indice de polidispersdo ou span das microparticulas foi de 1,73 + 0,11,
sendo considerado um valor elevado e indica que ndo houve homogeneidade
guanto ao tamanho das amostras. A EE foi de 83,95% e valor superior (99,51%)
de EE foi relatado por Miiller et al. (2016).

Os filmes obtidos foram de facil manipulacdo e foram facilmente
removidos das placas de acrilico depois de secos. O filme controle apresentou-se
com maior transparéncia, brilho e sua superficie era lisa. Ja os filmes com
microparticulas de D-limoneno apresentaram a superficie rugosa e levemente
amarelada devido as microparticulas estarem dispersas por toda a superficie do
filme. Os filmes FS, FT e FA ndo apresentaram diferenga com relagdo a aparéncia.

Figura 1- Microscopia 6tica das microparticulas de D-limoneno.
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Fonte: Autoria propria (2017).

Os resultados das propriedades mecanicas e de PVA dos filmes de gelatina
e quitosana adicionadas de microparticulas de D-limoneno por diferentes
métodos se encontram na Tabela 1. Em relacdo a PVA, no geral, a incorporacao
de microparticulas elevou seus valores, independente do método de dispersao
pesquisado. Isto pode ter ocorrido pela falta de interacdo quimica entre a matriz
do filme (gelatina e quitosana) com as microparticulas, resultando em espacos
que permitiram a passagem de vapor de dgua. O menor valor de PVA do filme
controle sugere que a quitosana e a gelatina apresentaram boa interagdo,
proporcionando uma matriz coesa e homogénea.

Tabela 1 - Propriedades mecanicas e PVA de filmes de gelatina e quitosana
incorporadas com microparticulas de D-limoneno por diferentes métodos.

Formulagao \ PVA 10~ (g/m.Pa.h) MY (MPa) T (MPa) E (%)
Controle 2,17+0,25°¢ 253,82 £29,10° 16,91+2,69° 58,27 + 8,902
FA 3,80 £ 0,05 ° 416,41 + 48,622  20,52+1,742 16,73 +1,57°
FT 3,02+0,16° 414,17 +32,272  20,35+0,992 14,48 +1,95°
FS 3,43+0,02%" 391,64 £28,482 19,58 +1,592  23,35+2,62°

Péagina | 4

Letras iguais na coluna ndo diferem estatisticamente, ao nivel de 5% de
significancia, pelo teste de Tukey.

Fonte: Autoria prépria (2017).

Para as propriedades mecanicas, o filme controle novamente se mostrou
diferente (p < 0,05) em relagdo aos outros tratamentos, apresentando maior
elongacdo e menor resisténcia a tracdo e mdédulo de Young. Por outro lado, Kim
et al. (2013) relataram que ndo houve alteracdo nas propriedades mecanicas
quando se adicionou microcdpsulas de éleo de canela em filmes de polietileno de
baixa densidade. Considerando o método de incorporacdo das microparticulas no
filme, ndo foi verificado diferenca significativa nas propriedades mecanicas,
sugerindo que um método simples como a agitacdo magnética foi suficiente para
dispersar as microparticulas na solucdo filmogénica.

CONCLUSAO

Neste trabalho foi possivel produzir filmes de gelatina e quitosana com
microparticulas de D-limoneno. A incorporag¢do das microparticulas proporcionou
filmes mais resistentes, porém houve elevagao na PVA. Os métodos de dispersdo
(agitacdo magnética, homogeneizagdo com ultra-turrax e sonicador) das
microparticulas na solu¢do filmogénica nao interferiram nas propriedades
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mecanicas e na PVA. A microencapsulacdo é uma técnica promissora que
possibilita a aplicacdo de 6leos essenciais em filmes biodegradaveis. Entretanto,
estudos ainda sdao necessarios para viabilizar a aplicacdo destes materiais em
alimentos visando a melhoria das caracteristicas sensoriais e extensao de sua
vida util.
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Microencapsulation of D-limonene and
application in biodegradable chitosan
gelatin films

ABSTRACT

In this work, D-limonene microparticles were produced by ionic gelation and applied in
gelatin and chitosan biodegradable films. Three methods of dispersion of the
microparticles were evaluated in the film-forming solution: magnetic stirring, Ultra-turrax
and sonicator. The microparticles were characterized in terms of encapsulation efficiency
(EE), size distribution, and morphology by optical microscopy, and in the films the
mechanical properties and water vapor permeability were determined. The D-limonene
microparticles showed spherical shape, mean diameter of 158.148 um and EE of 83.95%.
Microparticle incorporation increased tensile strength, Young's modulus and PVA and
reduced elongation at break of the films. However, among the incorporation methods
there was no significant difference in the evaluated properties. Films of gelatin and
chitosan containing essential oil microparticles can be an alternative in food preservation.

KEYWORDS: Biopolymer. Essential oil. lonic gelation.
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