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APRESENTACAO

A Colecdo “A Quimica nas Areas Natural, Tecnolégica e Sustentavel’
apresenta artigos de pesquisa na area de quimica e que envolvem conceitos de
sustentabilidade, tecnologia, ensino e ciéncias naturais. A obra contem 69 artigos,
que estao distribuidos em 3 volumes. No volume 1 sdo apresentados 29 capitulos
sobre aplicacbes e desenvolvimentos de materiais adsorventes sustentaveis e
polimeros biodegradaveis; o volume 2 retine 20 capitulos sobre o desenvolvimento
de materiais alternativos para tratamento de agua e efluentes e propostas didaticas
para ensino das tematicas em questao. No volume 3 estdo compilados 20 capitulos
que incluem artigos sobre 6leos essenciais, produtos naturais e diferentes tipos de
combustiveis.

Os objetivos principais da presente cole¢cdo s@o apresentar aos leitores
diferentes aspectos das aplicagcbes e pesquisas de quimica e de suas areas correlatas
no desenvolvimento de tecnologias e materiais que promovam a sustentabilidade e
0 ensino de quimica de forma transversal e ludica.

Os artigos constituintes da colecdo podem ser utilizados para o
desenvolvimento de projetos de pesquisa, para o ensino dos temas abordados e até
mesmo para a atualizagcdo do estado da arte nas areas de adsorventes, polimeros,
andlise e tratamento de agua e efluentes, propostas didaticas para ensino de
quimica, 6leos essenciais, produtos naturais e combustiveis.

Apés esta apresentagéo, convido os leitores a apreciarem e consultarem,
sempre que necessario, a colegdo “A Quimica nas areas natural, tecnologica e
Sustentavel”. Desejo uma excelente leitura!

Erica de Melo Azevedo
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RESUMO: Oleo de Pequi (Caryocar coriaceum)
possui alto teor de compostos bioativos
identificados em sua composi¢cdo, o que lhe
confere um excelente potencial para utilizacéo
nas industrias alimenticias e farmacéuticas.
Dessa forma, a microencapsulacdo oferece
condicbes favoraveis para o armazenamento
e liberagéo controlada do 6leo com o intuito de
manter as suas caracteristicas funcionais por um
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tempo maior. A técnica de gelificacdo iénica foi
aplicada para o microencapsulamento do Oleo
de pequi empregando matriz de quitosana e
alginato. Avaliou-se a influéncia da viscosidade
da emulsédo de alginato de sédio (0,5%, 1,0%,
1,2%, 1,5%, 2,5% e 3% mlv), bem como do
reticulante com quitosana (0,3%, 0,7%, 1,5%,
2,3%, 2,5% e 3% mlv), e a esfericidade das
particulas formadas por gelificagcdo ibnica.
Utilizou-se um equipamento semi- automatizado
para o processo de microencapsulamento e
observou-se que o aumento da viscosidade da
solugdo reticulante torna as particulas menos
esféricas.

PALAVRAS-CHAVE: Caryocar  coriaceum,
gelificagdo ibnica, alginato de sodio, viscosidade.

MICROENCAPSULATION OF PEQUI
OIL (Caryocar coriaceum) USING
ALGINATE / CHITOSAN MATRIX BY
IONIC GELIFICATION: VISCOSITY
ASSESSMENT IN THE PARTICLE
MORPHOLOGY

ABSTRACT: Pequi oil (Caryocar coriaceum)
has a high content of bioactive compounds in its
composition, which provides an excellent potential
for use in the food and pharmaceutical industries.
Microencapsulation offers favorable conditions
for storage and controlled release of the oil in
order to maintain its functional characteristics
for a longer time. The ionic gelation technique
was applied to the microencapsulation of pequi
oil using a chitosan and alginate matrix. It was
evaluated the influence of the viscosity of the
sodium alginate emulsion (0.5%, 1.0%, 1.2%,
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1.5%, 2.5% and 3% m/v), as well as the crosslinker solution of chitosan (0, 3%, 0.7%,
1.5%, 2.3%, 2.5% and 3% m/v), and the sphericity of the microparticles. It was used a
semi- automated equipment for the microencapsulation and it was observed that the
increase in the viscosity of the cross-link solution resulted in particles less spherical.
KEYWORDS: Caryocar coriaceum, ionic gelation, sodium alginate, viscosity.

INTRODUCAO

O género Caryocar, conhecido popularmente como Pequi, possui uma ampla
distribuicéo e esta representada em varios biomas brasileiros, como Cerrado, Mata
Atlantica, Amazénia e Caatinga (ASCARI; TAKAHASHI; BOAVENTURA, 2013;
CARVALHO; PEREIRA; ARAUJO, 2015). O éleo extraido de Caryocar coriaceum
tem sido utilizado como composto anticonvulsivo, na cicatrizagéo de feridas, como
agente anti-inflamatério, e no tratamento de doengas do trato respiratério, incluindo
tosse, afeccbes brénquicas e asma, feridas na pele, para tratamento de dores
reumaticas e musculares (ROESLER et al., 2008; BATISTA et al., 2010; RIBEIRO,
2010; SARAIVA et al., 2011; DE FIGUEIREDO et al., 2016; DE LACERDA NETO et
al., 2018; OLIVEIRA et al., 2017; PEREIRA et al., 2019). Estudos revelaram atividade
antifungica do 6éleo, efeito redutor dos processos inflamatérios e na presséo arterial,
acao quimioterapica e propriedades antitumorais (BATISTA et al., 2010; HORN et
al., 2014; SANTOS; MARINHO; MIGUEL, 2010). Além disso, apresenta atividade
antioxidante devido a presenca de diversos carotenoides e compostos fenolicos
(COLOMBO et al., 2015; ROGERIO et al., 2012).

A busca por métodos que consigam manter as caracteristicas funcionais de
compostos bioativos por um tempo maior € sempre um objetivo de interesse para a
industria. A utilizacdo de técnicas de encapsulacédo € bastante aplicada na industria
alimenticia, pois reduz a reatividade do composto encapsulado com o ambiente,
facilita a manipulagédo dos ingredientes, diminui a perda do valor nutricional, aroma
e cor, entre outras vantagens (DIAS et al., 2017).

A gelificagdo ibnica é uma técnica de encapsulagéo simples, versatil, ndo
utiliza altas temperaturas e nem agitacdo vigorosa (KARIMIRAD; BEHNAMIAN;
DEZHSETAN, 2020). A producdo de particulas sem a utilizacdo de solventes
orgéanicos torna o uso da técnica crescente e promissora, especialmente para a
encapsulacdo de compostos de interesse em alimentos (DE MOURA et al., 2019).

Biopolimeros estéo sendo utilizados em conjunto para formagéo de matrizes
com maior potencial de retencdo e controle de liberacdo do material encapsulado
(JOYE; MCCLEMENTS, 2014). O complexo alginato-quitosana é formado a partir
da forte interacdo eletrostatica dos grupos amino da quitosana com 0s grupos
carboxilicos do alginato (CHAN et al., 2017).

O objetivo deste trabalho foi avaliar a esfericidade e a viscosidade da
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emulsdo de alginato de sédio e da solugéo reticulante de quitosana na formacao
de microesferas de 6leo de pequi por gelificagdo idnica utilizando um equipamento
semi-automatizado

EXPERIMENTAL

Reagentes e Material

Alginato de sédio com grau de pureza de 90%, cloreto de calcio, acido
acético glacial e Tween 80 (Polissorbato), todos da Dindmica Quimica®, Span 80
(Monooleato de sorbitano) da Fluka®, e quitosana de baixo peso molecular (75 a
85% de desacetilagédo) da Sigma-Aldrich®. O 6leo de Pequi foi obtido de Barbalha,
no Ceara. A extracao do 6leo da polpa foi feita por separagéo fisica em meio aquoso
de acordo com metodologia de Lima et al. (2019).

Preparo das emulsdes

As solucdes de alginato de sodio foram preparadas com 100 mL de agua
destilada sob agitagcdo magnética nas concentragdes apresentadas na Tabela 1.
Para o preparo da fase aquosa, foram misturados 100 mL das solu¢bes de alginato
e 0,55 g do emulsificante Tween 80. Em seguida, uma homogeneizacéao foi realizada
em Ultra Turrax Marconi® a 12000 rpm por 2 minutos, seguido de 2 minutos no
Ultrassom de sonda UP400S Hielscher® com amplitude de 40% e 1 ciclo. Uma
fase oleosa foi preparada com 2 g de 6leo de Pequi e 0,45 g do emulsificante Span
80. Por fim, a fase aquosa foi vertida na fase oleosa e levada a Ultra Turrax por 5
minutos a 12000 rpm.

Preparo da solucéo reticulante

Inicialmente, 1,3 g de cloreto de calcio foram solubilizados em 100 mL da
solugédo contendo 0,5 mL de acido acético. Em seguida, adicionou-se a quitosana
(Tabela 1) e a solugdo foi homogeneizada em Ultra Turrax a 12000 rpm por 10

minutos.
Alginato Quitosana Razdo m/m
(% m/v) (% m/v) (Alg/Quit)
0,5 1,5 0,3
0,3 33
1,0 1,5 0,7
3,0 0,3
0,7 2,1
1.5 2,5 0,6
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0,7 3,6

2,3 1,1
3,0 1,5 2,0
1,2 * *

2,5

Tabela 1. Proporcdes de alginato e quitosana utilizadas na producéo das
microparticulas de 6leo da polpa de pequi.

*Amostra controle

Viscosidade das emulsoes

As analises de viscosidade foram realizadas com o reémetro R/S+ Rheometer
(7023077). Foram preparados 200 mL de cada solugéo, de forma que se retiraram
aliquotas de 50 mL para cada triplicata, onde foram realizadas varreduras ascendente
e descendente, variando a taxa de cisalhamento (y) de 0,000 s a 200,000 s'. As
viscosidades aparentes foram determinadas para o valor y de 100,000 s™'.

Producao das microparticulas

As microparticulas foram obtidas com o Encapsulator B-395 da Buchi®, com
um bico de 120 ym, potencial do eletrodo de 300V, frequéncia de 1800Hz, e agitacdo
em 80%, de acordo com a metodologia de Castelo et al. (2019) com adaptacdes.
As esferas foram deixadas imersas na solugao reticulante por 24h para posterior
lavagem com agua destilada. Em seguida, secara-se as particulas em papel de filtro
absorvente para a retirada do excesso de agua superficial. Por fim, as esferas foram
secas em estufa a 60 °C por 3h.

Esfericidade

Esferas foram observadas em microscépio 6tico (Zeiss modelo Axio Imager
A2) utilizando aumento de 25x. As micrografias foram obtidas de forma a capturar
imagens contendo cinco particulas, escolhidas aleatoriamente, a fim de serem feitas
as medidas dos didmetros das mesmas

O grau de esfericidade das particulas obtidas foi determinado pelo método de
Riley (1941), de acordo com a expresséao abaixo:

d
‘Du=\g (1

Onde ®_ ¢ a esfericidade, d € o maior didmetro de uma circunferéncia inscrita
e D o maior didmetro da circunferéncia circunscrita, ambos em relagdo a maior
sec¢ao transversal da particula.

A Quimica nas Areas Natural, Tecnolégica e Sustentavel 3 Capitulo 15 m



Analise estatistica

As analises estatisticas foram realizadas no programa Statistica Dell verséo
13, onde se utilizou o teste de Mann-Whitney para comparacao de duas médias com
nivel de confianca de 5%.

RESULTADOS E DISCUSSAO

Ao analisar a relagdo entre concentragdo e viscosidade dos polimeros
(Figura 1), verificou-se que o aumento da concentracdo do alginato e da quitosana
aumentou a viscosidade de suas respectivas solugdes. Isso decorre do fato que
para menores concentragoes, o fluido tem um maior escoamento devido a um menor
atrito entre as cadeias dos polimeros. Para maiores concentragdes, ha uma maior
resisténcia a fluidez devido ao fato dessa interagédo ser maior (SCHRAMM, 20086).

O equipamento semi-automatizado utilizado neste trabalho emprega
a tecnologia de vibragédo do bico para a produgdo homogénea e controlada das
microesferas com tamanho aproximadamente duas vezes o didmetro do bico
escolhido. A disperséo eletrostéatica obtida pela aplicagdo de um potencial elétrico
previne a juncéo das goticulas e a aglomeragéo. A formacao das microparticulas
ocorre quando as goticulas entram em contato com a solu¢do de polimerizagéo ou
reticulante (DE MOURA et al., 2018).

m  Emulsao u
18- ® Reticulante

Viscosidade (Pa.s)
o
1
o

0,4 -
n

0,2 . & ld

e " o
I T T T T T M T F T T T T T T T " T ] T
00 03 06 09 12 15 18 21 24 27 30

Concentracao (% mfv)

0.0

Figura 1. Relag&o entre viscosidade e concentragdo de alginato (0,5%, 1,0%, 1,2%,
1,5%, 2,5% e 3,0% m/v) na emulsdo (alginato, Tween, Span e 6leo de Pequi) e de
quitosana (0,3%, 0,7%, 1,5%, 2,3%, 2,5% e 3,0% m/v) no reticulante (quitosana, cloreto
de calcio e &cido acético) para y' =100 s™.
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A determinacao da esfericidade das particulas € importante para avaliar se
as particulas tém uma morfologia esférica baseado nos parédmetros operacionais
selecionados no equipamento. As imagens obtidas pela microscopia 6tica das
amostras mostraram a variacdo da morfologia com diferentes propor¢des entre
alginato e quitosana, conforme Figura 2.

A variacdo das propor¢des entre alginato e quitosana alteraram
significativamente a morfologia das particulas, sendo as formulagdes A1,0%-Q0,3%,
A1,2%-Q0,0%, A1,5%-Q0,7%, e A2,5%-Q0,7% as mais esféricas, como pode ser
visto nas micrografias. Notou-se também que gradativamente a esfericidade das
particulas diminuiu para concentragdes de quitosana acima de 0,7% (m/v). Utilizando
o0 método de Riley (1941) por meio da equagéo (1), foi possivel calcular o grau de
esfericidade das particulas, partindo do pressuposto que quanto mais préximo de 1
for o valor de ®, mais esférica € a morfologia (Figura 3).

AD,5/Q1

A2,5/Q2,

A3.0/01,5

Figura 2. Micrografias das particulas com diferentes proporcées entre alginato/
quitosana em % m/v, com aumento de 25x.
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As amostras A1,0%-Q0,3%, A1,2%-Q0,0%, A1,5%-Q0,7% e A2,5%-Q0,7%
com valores de ® acima de 0,9, ndo apresentaram diferenca significativa (p > 0,05).
Para essas formulacdes, foram utilizadas baixas concentragbes de quitosana,
variando de 0 a 0,7% (m/v), de modo que as concentracdes de alginato foram maiores
em todos os casos. As amostras A0,5%-Q1,5% e A1,0%-Q1,5% apresentaram
valores de ® abaixo de 0,6, e todas tiveram uma maior quantidade de quitosana (p
> 0,05).

Esfericidade

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10
Formulagéo (Alg/Quit)

Figura 3 - Grau de esfericidade das microparticulas obtidas nas proporgoes de alginato/
quitosana de A0,5%-Q1,5% (1); A1,0%-Q0,3% (2); A1,0%-Q1,5% (3); A1,0%-Q3,0%
(4); A1,5%-Q0,7% (5); A1,5%-Q2,5% (6); A2,5%-Q0,7% (7); A2,5%-Q2,3% (8); A3,0%-
Q1,5% (9) e A1,2%-Q0.0% (10) em % m/v.

Diferentes letras representam que ha diferenca significativa entre os valores (p < 0,05).

Ao relacionar os dados de viscosidade com esfericidade, foi visto que o
aumento da viscosidade da solugéo reticulante tornou as particulas menos esféricas,
considerando que os menores valores de concentracdo de quitosana foram as
que resultaram em esfericidade de particulas mais proximas de 1. Dessa forma, a
viscosidade da solugao reticulante influenciou na gelificacéo das particulas de modo
que, possivelmente porque o aumento da viscosidade da emulséo torna o processo
de formacgéo das particulas mais lento, bem como maior € o impacto das gotas
das emulsbes ao tocar a solucéo reticulante, modificando assim sua morfologia.
Inicialmente, a gota da emulséo se desprende do bico do equipamento no momento
em que seu peso supera a forga de tensdo superficial, mas é necessario que a gota
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néo se deforme no impacto com a superficie da solugéo reticulante. De acordo com
Dang e Joo (2013), a deformacgéo das particulas durante o impacto do gotejamento
da emulsdo na solugdo reticulante ocorre devido a diferenca entre a tenséo
superficial do reticulante e das gotas da emulsdo. Como a velocidade de gelificagdo
€ mais lenta do que o desequilibrio da tenséo superficial, a formacéo da particula
ndo ocorre uniformemente, e pode ocorrer 0 surgimento de uma cauda na particula,
de modo que essa cauda pode ser diminuida aumentando a concentracéao de célcio,
pois o ion acelera o processo de reticulacao tornando-as mais esféricas.

Na matriz das particulas, o alginato de s6dio € o componente principal e este
sofre uma gelificagdo rapida na presencga de ions calcio (LI et al., 2002). A quitosana
¢ utilizada para reforcar a parede das microparticulas por complexacgéo eletrolitica
favorecendo a encapsulagdo do agente ativo (RIBEIRO et al., 2005) e impedindo
a erosédo rapida do gel de alginato (TONNESEN; KARLSEN, 2002). Outro fator
importante a ser considerado, € que o alginato tem uma tendéncia a adquirir poros em
sua estrutura, assim, a presenca de quitosana na superficie da microparticula tende
a diminuir a taxa de liberagdo do nucleo (BHATTARAI; SHRESTHA; DHANDAPANI,
2011; VARGAS, 2017).

CONCLUSOES

A técnica de gelificacao idnica aplicada com a utilizacdo de um equipamento
semi- automatizado mostrou-se eficaz no processo de microencapsulagdo do
6leo de pequi utilizando matriz polimérica de alginato e quitosana. As diferentes
concentracdes de alginato e quitosana conferiram novas propriedades reolégicas
a emulséo e a solucgéo reticulante, influenciando na esfericidade das particulas. Foi
observado que as particulas que tiveram concentracdo de quitosana acima de 0,7%
(m/v) foram as menos esféricas.
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