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Estudo bibliografico de coacervacao complexa com
biopolimero e caracterizagao.

Bibliographic survey of complex coacervation with
biopolymer and characterization.

RESUMO

A coacervagdo complexa é uma técnica de microencapsulagdo, ocorre com a interagdo de
dois biopolimeros (gelatina/goma arabia) com cargas opostas, quando colocado em
condigdes de diferenga de temperatura e pH. As fragrancias sdo substancias volateis, mas
com grande potencial de uso em amaciantes, com esta caracteristica a aplicagdo do método
de microencapsulagdo torna-se vidvel, principalmente por prolongar a vida util da
substancia. Esta técnica, leva a uma eficiéncia de encapsulagdo alta, para proporc¢oes
proximas de polimero/agente ativo, em alguns estudos apresentou estrutura quase esférica
e estavel em proporg¢des de 1:1. Com isso o projeto teve como objetivo fazer um estudo
bibliografico do método de microencapsulagdo de coacervagdao complexa por meio de
comparagao das caracterizagdes obtidas destes estudos.

PALAVRAS-CHAVE: Microcapsula, Goma arabica, Fragrancia
ABSTRACT

Complex coacervation is a microencapsulation technique, occurs in the interaction of two
biopolymers (gelatin / gum arabic) with opposite charges, when placed under changing
conditions of temperature and pH. Fragrances are volatile substances, but with great
potential for use in fabric softeners, for this characteristic the application of the
microencapsulation method prolongs the life of the substance. This technique, led to a high
encapsulation efficiency, for proportions close to polymer / active agent, morphologically
presented almost spherical and stable structure in proportions of 1: 1. With this, the project
aimed to make a bibliographic study of the microencapsulation method of complex
coacervation through the characterization of microcapsules.
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INTRODUGAO

Fragrancias sdo compostos aromaticos e altamente volateis, o que leva a facil
deterioracdo quando aplicada em algum processo de fabricacdo (HE, 2018).
Estudos comprovaram que a microencapsulacdo de fragrancias eleva a
estabilidade e durabilidade do composto aromatico, prevenindo a degradacdo e a
evaporacdo, estendendo sua eficacia de uso na fabricacdo de amaciantes. Esta
eficacia, deriva-se da formacdo de um invélucro a fragrancia, permitindo o controle
da liberacdo de maneira progressiva (CARMONA, 2019). Esta técnica constitui em
uma camada protetora, denominada de microcdpsulas, de uma substancia,
objetiva-se a dissolucao lenta do material superficial, manipulacdo do agente
encapsulado e redugdo da reatividade do material contido no nudcleo com a
aplicagdo deste método (VEIGA, 2014)., além de prolongar a vida util de
substancias volateis. A liberacdo controlada ocorre por meio de estimulos
externos, como acao mecanica, variacao de temperatura e pH, intensidade da luz
e demais influéncias (ENCAPSULACAO DE FRAGRANCIAS, 2005).

Dentre os meios para obter microcdpsulas como coacervacdo, extrusdo
centrifuga, emulsdo, polimerizacdo in situ, a coacervacao complexa é geralmente
aplicada em encapsulacdo de substancias hidrofdbicas (ALVIM, 2010; SILVA, 2015)
ao qual ocorre por meio das: interagGes eletrostaticas entre dois polimeros; grande
diferenca de temperatura e pH tanto do material do nucleo quanto do polimero
envoltério (ENCAPSULACAO DE FRAGRANCIAS, 2005). A eficiéncia de
encapsulamento é elevada e pode chegar até 99% e a quebra da superficie é
devido a acdo de estresse mecanico, variacdo de temperatura ou liberagdo
sustentada (GOUIN, 2004; PIACENTINI, 2013). Um dos biopolimeros usados nesta
técnica é a goma arabica (GA), uma resina natural composta por glicoproteinas e
polissacarideos. Suas propriedades de emulsificacdo, boa retencdo volatil,
propriedades carregadas negativamente (polieletrdlito negativo), baixo custo, alta
solubilidade, baixa viscosidade, facil manuseio e inibicdo de rea¢des de oxidagao
caracterizam-na como um bom material para encapsulag¢do (SHADDEL, 2018).

Com base no levantamento destas informagdes, o projeto teve como objetivo
analisar estudos que realizaram o processo de microencapsulagdo com o método
de coacervagao complexa, e comparando os efeitos deste processo a partir de suas
caracterizagdes para futuramente aplicar a um estudo pratico, uma vez que as
atividades praticas na Universidade foram suspensas devido a pandemia por
COVID-19.

MATERIAIS E METODOS

Um dos principais métodos para a produgdo de microcapsulas é o de
coacervacao complexa, baseado em métodos descritos por Wang (2014) e Leclercq
(2009). Neste ponto, apds o estudo bibliografico o presente projeto procedeu com
testes qualitativos de processos de encapsulamento, cujo principio foi a insercdo
de biopolimeros com pH ajustado e a adicdo de agente reticulante. No primeiro
estagio preparou-se trés emulsdes em agua. Emulsdo 1, 3g de gelatina em 50mL
de 4gua, agitacdo constante a 300 rpm durante 20 min a 502C. Emulsdo 2, 5mL de
esséncia com 0,3 g de Lauril Sulfato de Sddio (LSS) em 50mL de agua, agitacdo
constante a 300 rpm durante 20 min a 502C. Emulsdo 3, 3g de (GA) em 100mL de
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adgua com agitacdo constante a 300 rpm durante 20 min a 502C. No segundo
estagio obteve-se a emulsdo coloidal com o principio ativo (fragrancia), unificou-
se aemulsdo 1 e 2. No terceiro estagio, formaram-se microcdpsulas, adicionado da
emulsdo 3 a uma taxa de 10mL/min com agitacdo constante a 700 rpm e 50°C.
Apds, ajustou-se o pH a 4,5 com acido citrico, e a solu¢gdo mantida sob agitagao por
1,5h. A Ultima etapa, reticulacdo das microcapsulas, resfriou-se a solugao (82C) sob
agitacdo de 300 rpm por 1h. Com a solucdo ajustada para pH 9, adicionou-se 1g de
solucdo aquosa de formaldeido (37% p/p) e mantido o sistema por 12h em
temperatura ambiente. Com as microcapsulas filtradas, lavadas com agua e
tensoativo (1g/L) e estocadas em solucdo, foi feito a aplicagdo nas amostras téxteis
(100% algodao), pelo método de pad-dry-cure convencional (80 g/L; pH 6) por
impregnacdo em Foulard (pick-up de 90%), secadas e polimerizadas em rama, a
150°C por 5 minutos. E por fim, lavou-se as amostras com dgua quente e dgua fria
por um periodo 10 minutos e secas a temperatura ambiente.

Foi possivel avaliar a formacdo das microcapsulas de forma qualitativa,
entretanto devido a suspensado de atividades praticas no campus as atividades de
caracterizacdo foram impossibilitadas de dar continuidade, desta forma, o
presente trabalho busca trazer solucGes de caracterizacdo experimental, a serem
realizadas em uma segunda parte da execu¢do do projeto. Métodos como
Microscopia Eletronica de Varrimento (MEV). Espectrometria de Energia
Dispersiva de Raios-x (EDS), Espectroscopia Infravermelho com Transformada de
Fourier (FTIR), Anadlise de reticulagio das microcdpsulas, Eficiéncia de
Encapsulamento (EE) avaliadas por Espectrofotometria UV e Termogravimetria
(TGA). (CARMONA, 2019). A EE pode ser determinada por meio da equacdo 1, a
partir da técnica de espectrofotometria UV avaliada pelo Espectrofotometro. Para
tal, uma curva de calibracdo da fragrancia sera construida para comparar e
determinar a concentracdo das amostras coletadas ao final do processo. (ALVIM,
2010; CARVALHO, 2009)

Massadefragranciaincorporada

EE(%) = X100 (1)

Massatotaldefragranciainicial

RESULTADOS E DISCUSSOES

Assim como a aviagdo inicial destes métodos testados, em todos os estudos
analisados formaram-se microcdpsulas e foram comprovados pela analise MEV e
apresentaram a inexisténcia de falha e ruptura das microcdpsulas. Os resultados
obtidos por Rousi (2019), microcdpsulas de proteina arabinogalactana, em
proporg¢des 1:1, os coacervados caracterizaram-se com microestrutura compacta
e quase esférica, jd para 2:1 prevaleceu a estrutura esponjosa com vacuos entre os
coacervados. Apesar das diferencas de concentracdes, as superficies das
microcdpsulas ndo tiveram ruptura. Outro estudo que obteve o mesmo resultado
morfoldgico, foi apresentador por Rocha-Selmi (2013) com microcapsulas de
adocante sucralose.

A FTIR, para o estudo da GA utilizando o método aplicado por Daoub (2018),
identificou grupo hidroxila e amino, no pico de absor¢do 3290-3305 cm-7, em 2926
cm?, presenciou acuUcares, galactose, arabinose e ramnose e estiramento de
alcano e de aldeido, além da curvatura da amida de galactoproteinas alifaticas e
aromaticas e aminoacidos. Em 1377 cm?, curvatura de alcano, aromaético, cetona,
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amina de polissacarideos e galactoproteinas. Curvatura do alcano, alongamento
do dlcool, éter, do &cido carboxilico, das aminas e alquil em 1264 cm™. Em torno
de 1029 cm™ identificou-se alceno dos polissacarideos. No estudo de Rousi (2019),
no pico em 3410cm™, a presenca grupo amino, presente também alongamento da
Amida |, cetona e amina, no pico 1639cm™, Amida Il em 1541 cm™, Amida Ill
(alongamento da amina) em 1238 cm?, picos de 2881 cm™?, 2945 cm™ e 1452 cm?
foram devido a vibragao de alongamento hidrocarboneto.

A EE expressa pela Equacdo 1, mostrou-se significativamente dependente da
concentragdo do polimero e do material. Com concentragdes muito baixas de
composto ativo, houve dispersao deste agente e ndo encapsulou, logo a EE decai.
Em concentracdes muito alta de composto ativo, em relagdo a concentracdo do
polimero a EE também decai, o que resulta em ma retengao do material de
enchimento. A pesquisa realizada por Santos (2015) que encapsula o xilitol,
apresentou os seguintes resultados:

Tabela 1 — Eficiéncia de encapsulamento de polimero/xilitol na proporgdo 1:1 e1:1,5

Polimero (w/v) EE(%) 1:1 EE (%) 1:1,5
2,3 32,84 31,42
5,0 47,57 46,11
7,5 62,94 62,13

Fonte: Adaptado de Santos (2015)

Analisando a tabela 1 nota-se uma baixa EE para concentracdao do composto
ativo maior que a do polimero, visto que para a mesma proporcao de
polimero/xilitol, houve um EE maior. Isto se dé pela quantidade insuficiente de
polimero para material de enchimento. Esta mesma hipdtese comprova-se por
Yang (2014) que avaliou microcapsula de éleo de baunilha e obteve a melhor
eficiéncia (94,2%) na proporgdo de 2:1 de 6leo de baunilha/quitosana, ja para 4:1
resultou-se muito abaixo do esperado. Jun-Xia (2011) apresentou respostas
semelhantes com microcdpsulas de éleo de laranja, que obteve a melhor eficiéncia
(93%) na proporgdo 1:1, mas com o aumento da concentragdo do encapsulado, a
eficiéncia diminuiu.

Segundo Carmona, (2019), a curva de TGA e dTGA da microcapsula PUF
(poli(ureia-formaldeido))/fragrancia (horteld), alterou-se apenas para taxa massica
de fragrancia. A gelatina, na faixa de 275-3752 C, reteve cerca de 21% de seu peso.
O mesmo pbde ser observado por Yang (2004), a GA degradou-se em 3409 C,
devido aos anéis de proteina e sacarideo. Nestas temperaturas a superficie
rompeu-se e o material encapsulado foi liberado.

Serdo avaliadas microcdpsulas sob influéncia do tempo de reticulagdo com o
estudo de cinética da reagdo. A energia de ativacdo (Ea), calculada a partir da
Calorimetria Diferencial de Varredura (DSC) indica que, a medida que a reticulagao
aumenta, a energia de ativacdo para a decomposi¢do do polimero também é
maior. Pela avaliagdo de difragdo de raio X (DRX), verifica-se que ha alteragdo de
cristalinidade do polimero, podendo haver alteragbes nos angulos (268) e
aparecimento de novas regides cristalinas. Durante o processo de reticulagdao das
microcdpsulas, novas ligacGes covalentes sdo introduzidas. O glutaraldeido passa
a substituir parte dos grupos hidroxilas, causando alteracdo na estrutura
polimérica, refletindo diretamente no comportamento térmico das amostras.
(GLIKO-KABIR, 1999)
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CONCLUSAO

Com os resultados dos estudos analisados, foi possivel afirmar de forma
qualitativa que houve que a formacdo de microcdpsulas estdveis utilizando
gelatina e goma arabica como parede do reticulado. Entretanto ndo ha
possibilidades de saber com exatiddo a eficiéncia deste processo. Fica a ressalva
de que o estudo traz um tema promissor e um método ja avaliado em diferentes
estudos cientificos. Para o estudo pratico espera-se obter bons resultados de
formacdo, estabilidade e eficiéncia em concordancia dos estudos, assim como o
interesse na aplicagdo de microcapsulas em téxteis e em amaciantes téxteis para
fins de liberacao controlada da fragrancia.
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