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RESUMO

A aplicacdo de 6leos essenciais como ingredientes funcionais tem despertado grande interesse
no setor industrial, sendo o principal limitante a volatilidade dos seus principais compostos,
além de serem quimicamente instaveis na presenca de oxigénio, umidade e calor. Uma
alternativa para utilizacdo destes compostos é a técnica de microencapsulacdo, geralmente
utilizada para proteger compostos bioativos. Desta forma, o objetivo deste estudo foi encapsular
0 6leo essencial de citronela (Cymbopogon winterianus), com diferentes materiais de parede
pela técnica de spray drying. Foram avaliadas a maltodextrina (MD), goma arabica (GA) e
concentrado proteico do soro de leite em péd com 60% de proteina (CP) em diferentes
combina¢fes como materiais de parede no encapsulamento, sendo a goma arabica e a
maltodextrina os materiais mais eficientes produzindo microparticulas com formato esférico e
maior retencdo de 6leo (100%). Apds a escolha do material de parede e determinacdo do teor
maximo de 6leo na emulsdo (10%), foram avaliadas as temperaturas de 110, 120 e 130°C no
processo de secagem por spray drying e observou-se diferencas na retencdo de volateis,
eficiéncia de microencapsulacao, liberacdo controlada do dleo e tamanho das microparticulas;
sendo os melhores resultados obtidos pelas microparticulas de goma arabica + maltodextrina
nas temperaturas de 120 e 130°C, que obtiveram eficiéncia de encapsulacdo de 100 e 96%
respectivamente. A amostra de goma arabica + maltodextrina 120°C ndo apresentou perda dos
compostos majoritarios do dleo essencial de citronela (Citronelal, Geraniol e Citronelol), porém
apresentou maior perda de 6leo durante a estocagem a 25°C e 50°C por 30 dias indicando menor
estabilidade. J4 a amostra de goma arabica + maltodextrina 130°C apresentou pequena perda
de Citronelal (3%) e maior estabilidade na liberagdo controlada do 6leo. O 6leo essencial de
citronela apresentou CLso de 76 pg/mL na analise de toxicidade frente a Artemia Salina e os
encapsulados CLso de 228 a 254 pg/mL, sendo que o percentual de 6leo nas particulas é de
aproximadamente 10% (p/v) indicando maior toxicidade que o 6leo puro. A alta toxicidade do
6leo e das microparticulas, demostram o potencial promissor deste composto com inseticida
natural. Sendo assim, as amostras de GA + MD 120°C e GA + MD 130°C séo opc¢bes que
podem ser utilizadas de acordo com a aplicacdo desejada. O método de secagem por spray
drying mostrou-se eficiente no encapsulamento do 6leo essencial de citronela, além de garantir
maior estabilidade e facilidade na aplicacao do dleo.

Palavras-chave:  microencapsulacdo, d&leo  essencial, citronela, eficiéncia de
microencapsulacao, spray drying.



ABSTRACT

The application of essential oils as functional ingredients has aroused great interest in the
industrial sector, being the main limitation the volatility of its main compounds, besides being
chemically unstable in the presence of oxygen, moisture and heat. An alternative for using these
compounds is the microencapsulation technique, generally used to protect bioactive
compounds. In this way, the objective of this study was to encapsulate the essential oil of
citronella (Cymbopogon winterianus), with different wall materials by the spray drying
technique. Maltodextrin (MD), gum arabic (GA) and whey protein concentrate with 60%
protein (CP) were evaluated in different combinations as wall materials in the encapsulation,
with gum arabic and maltodextrin being the most efficient production of spherical shaped
microparticles and greater oil retention (100%). After the choice of the wall material and
determination of the maximum oil content in the emulsion (10%), the temperatures of 110, 120
and 130 °C were evaluated in the drying process by spray drying and differences were observed
in the retention of volatiles, microencapsulation efficiency, controlled oil release and
microparticle size; being the best results obtained by microparticles of gum arabic +
maltodextrin at temperatures of 120 and 130 °C, which obtained encapsulation efficiency of
100 and 96% respectively. The sample of gum arabic + maltodextrin 120 °C showed no loss of
the major citronella essential oil compounds (Citronelal, Geraniol and Citronellol), but showed
greater loss of oil during storage at 25 °C and 50 °C for 30 days indicating lower stability.
However, the sample of gum arabic + maltodextrin 130 °C showed a small loss of Citronelal
(3%) and greater stability in the controlled release of the oil. The essential oil of citronella
presented CL50 of 76 ug/mL in the analysis of toxicity to Artemia Salina and the LC50
encapsulates of 228 to 254 ug/mL, with the percentage of oil in the particles being
approximately 10% (w / v) indicating greater toxicity than pure oil. The high toxicity of the oil
and the microparticles, demonstrate the promising potential of this compound with natural
insecticide. Therefore, samples of GA + MD 120 °C and GA + MD 130 °C are options that can
be used according to the desired application. The spray drying method proved to be efficient in
the encapsulation of the essential oil of citronella, besides guaranteeing greater stability and
ease in the application of the oil.

Key words: microencapsulation, essential oil, citronella, microencapsulation efficiency, spray
drying.
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1. INTRODUCAO

O Brasil tem lugar de destaque na producio de 6leos essenciais, ao lado da india, China e
Indonésia, que sdo considerados os quatro grandes produtores mundiais. O 6leo de Citronela
estd em 4° lugar, entre os 6leos essenciais de maior importancia comercial no mundo (B1ZZO;
HOVELL; RESENDE, 2009).

O dleo essencial extraido da Citronela possui alto teor de citronelal, geraniol e citronelol.
Esse 6leo é utilizado na fabricacdo de perfumes e cosméticos e apresenta atividade repelente a
insetos, agdo fungicida e bactericida (CASTRO et al., 2010).

A aplicacdo de 6leos essenciais como ingredientes funcionais em formulagdes alimenticias,
cosméticas ou sanitizantes, tem despertado grande interesse neste setor industrial devido a
grande aceitagdo dos consumidores por produtos naturais (OLIVEIRA et al., 2011). O principal
limitante na sua utilizacdo e a volatilidade dos seus principais compostos, além de serem
qguimicamente instaveis na presenca de oxigénio, umidade e calor. Uma alternativa para
utilizacdo destes compostos é a técnica de microencapsulacdo, geralmente utilizada para
proteger compostos bioativos. Este método pode melhorar a estabilidade, aumentar a vida (til
e permitir sua liberacdo em um determinado ambiente sob condicBes controladas
(FERNANDES; BORGES; BOTREL, 2014; SOUZA et al., 2018).

A microencapsulacdo é um metodo fisico que permite que goticulas ou particulas sejam
retidas em um filme formado pelo material da parede, estabelecendo assim uma barreira fisica
entre 0s compostos ativos e as condices ambientais adversas (CARVALHO; SILVA;
HUBINGER, 2014).

Diferentes métodos tém sido propostos para a microencapsulacdo na industria de
alimentos, quimica e farmacéutica, sendo a secagem por atomizacdo (spray drying) uma das
técnicas mais empregadas, devido a grande disponibilidade de equipamentos, processo
econémico e flexivel. Através deste método, liquidos sdo convertidos em pos facilitando o
manuseio, utilizacdo em formulagBes, armazenamento e transporte (BOGER; GEORGETTI;
KUROZAWA, 2018). A secagem por spray drying envolve basicamente as seguintes etapas:
preparo da solucdo, dispersdo ou emulsdo; homogeneizacdo e secagem por pulverizacdo com
ar quente para formacéo de p6 (LE et al.; 2017).

A escolha do material de parede é uma etapa muito importante, no método de
microencapsulacdo por spray drying. Eles devem ter uma boa capacidade de secagem por
atomizacdo, permitir a formacdo de solu¢bes aquosas com viscosidade razoavel para serem

bombeadas e pulverizadas e garantir uma boa estabilidade ao p6 durante o armazenamento. Na
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indUstria os materiais de parede mais utilizados sdo polissacarideos, amidos, celuloses, gomas
e proteinas (TURCHIULLI et al., 2014).

Na literatura foram encontrados trabalhos de encapsulamento de éleo essencial de
citronela utilizando as técnicas de spray drying, nanoemulsdo, coacervagao complexa e simples,
visando aplicacdo em diversas areas como téxtil, antifungico e repelente de insetos (RIBEIRO
etal., 2015; ALl et al., 2017; BEZERRA et al., 2019; SOLOMON et al., 2012). Cabe ressaltar,
que o método de encapsulamento por spray drying é uma alternativa viavel e amplamente
utilizada para 6leos essenciais, aliada a avaliacdo da toxicidade do encapsulado para posterior
aplicacdo como inseticida natural.

A partir do exposto o objetivo do presente trabalho foi realizar o encapsulamento do
Oleo essencial de citronela (Cymbopogon winterianus) pela técnica de spray drying com
diferentes materiais de parede e avaliar as propriedades do encapsulado.
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2. OBJETIVOS

2.1 Objetivo Geral

O objetivo deste trabalho foi encapsular o 6leo essencial de citronela (Cymbopogon

winterianus), com diferentes materiais de parede pela técnica de spray drying.

2.2 Objetivos especificos

- Avaliar a maltodextrina, goma arabica e concentrado proteico do soro de leite em pé
(60% de proteina) como material de parede no encapsulamento por spray drying.

- Avaliar com diferentes temperaturas o processo de encapsulamento.

- Caracterizar as diferentes microcapsulas do 6leo essencial de citronela.

- Avaliar a liberacao controlada do éleo das microcapsulas.

- Avaliar a toxicidade frente a Artemia Salina antes e depois do encapsulamento.
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3. REVISAO BIBLIOGRAFICA

3.1 Oleos essenciais

Os 0leos essenciais sdo produtos aromaticos do metabolismo secundério de plantas e
possuem composicdo quimica complexa, normalmente produzidos por células secretoras ou
grupos de células, sendo encontrados em diversas partes do vegetal, como folhas e talos
(SCHERER et al., 2009). O conteudo de 6leo essencial pode variar consideravelmente de
espécie para espécie, parametros climaticos e fatores como fertilizacéo, irrigacdo, colheita e
especialmente a fase de desenvolvimento da planta na data da colheita (SANTOS; SERAFINI;
CASSEL, 2003).

Os elementos volateis contidos em muitos 0rgdos vegetais estdo relacionados com
diversas funcdes necessarias a sobrevivéncia, sendo sintetizados e emitidos pelas plantas com
a finalidade de defesa ou atrag&o de polinizadores. Por isso, 0s 6leos essenciais sdo considerados
fontes em potencial de substdncias biologicamente ativas, principalmente contra
microrganismos, como bactérias, fungos filamentosos e leveduras (OLIVEIRA et al., 2011).

Na extracdo dos Gleos essenciais sdo utilizadas como matérias-primas flores, folhas,
cascas, rizomas e frutos. Os 0leos sdo empregados principalmente como aromas, fragrancias,
fixadores de fragrancias, composicdes farmacéuticas e comercializados na sua forma bruta ou
beneficiada, fornecendo substancias purificadas como o limoneno, citral, citronelal, eugenol,
mentol, e safrol entre outras (B1ZZO; HOVELL; REZENDE, 2009).

De acordo com Santos et al. (2008), entre 1980 e 2003, foram identificadas 1.298
patentes concedidas pelo Escritorio Norte-americano de Marcas e Patentes (USPTO)
relacionadas ao uso de Oleos essenciais e compostos terpénicos/terpendides no setor
farmacéutico. Os principais usos terapéuticos foram dermatoldgicos, antibioticos, analgésicos,
antiinflamatarios, neuroldgicos, gastrointestinais, cardiopatias e anticancerigenas.

O Brasil tem lugar de destaque na producao de 6leos essenciais, ao lado da india, China
e Indonésia, que sdo considerados os maiores produtores mundiais. A posi¢do do Brasil deve-
se aos 0leos essenciais citricos, que séo subprodutos da industria de sucos (B1ZZO; HOVELL;
REZENDE, 2009).

Existem pelo menos 300 dleos essenciais de interesse comercial no mundo e, entre 0s
18 mais importantes, o Brasil lidera a producéo de dois: laranja (Citrus sinensis) e lima destilada

(Citrus aurantifolia). Entre janeiro e outubro de 2013, o Brasil exportou cerca de 26,6 mil
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toneladas de Oleos citricos, conforme dados da base Aliceweb, do Ministério do
Desenvolvimento, Industria e Comércio (BIZZO, 2013).

Os constituintes dos Gleos essenciais podem pertencer as mais diversas classes de
compostos, porém os terpenos e os fenilpropenos sao as classes de compostos mais comumente
encontradas. Os terpenos encontrados com maior frequéncia nos Oleos essenciais sdo 0sS
monoterpenos e sesquiterpenos, bem como os diterpenos, constituintes minoritarios dos 6leos
essenciais (CASTRO et al., 2010).

A determinacdo da atividade biol6gica de plantas e seus derivados é muito importante
para a area de produtos naturais. Os Gleos essenciais ocupam um lugar preponderante nas
industrias de insumos farmacéuticos, agroalimenticias, perfumaria e cosméticos, devido ndo
somente na possibilidade de obtencdo de compostos aromaticos, mas também de compostos
com propriedades terapéuticas, e de protecdo contra 0s processos de oxidacdo e deterioracéo
por microrganismos (ANDRADE et al., 2012).

Segundo Barreto e Junior (2005), as atividades antibacterianas e antifungicas de 0leos
essenciais como o de laranja, eucalipto, patchouli, citronela, geranio, palmarosa, capim-limao
e horteld foram testadas para 22 bactérias e 12 fungos. Eucalipto, horteld e laranja, foram
efetivos para todas as bactérias estudadas, seguidos de palmarosa (21), patchouli (20), citronela
(15) e gerénio (12). Todos os fungos testados foram inibidos pelos 6leos essenciais de citronela,
geranio, capim-limdo, laranja, palmarosa e patchouli. Os 6leos de eucalipto e horteld foram
efetivos para 11 fungos.

As técnicas de extracdo de 6leos essenciais mais empregadas industrialmente sdo as que
utilizam solventes organicos e a destilacdo por arraste a vapor, devido principalmente a
simplicidade e ao baixo custo. Outra técnica utilizada pelas industrias de alimentos e perfumaria
é a prensagem a frio, na qual se obtém um produto com mais de 95% de hidrocarbonetos

monoterpénicos, principalmente limoneno (REIS et al., 2006).

3.2 Oleo essencial de Citronela

A citronela (Cymbopogon winterianus Jowitt) é originaria do sudoeste da Asia,
crescendo espontaneamente em areas aluviais e locais Umidos (SALEMO; AGOSTINI;
JUNIOR, 2004). Em meados de 1858 a citronela foi extraida para uso em perfumaria e no inicio
do século 20 foi utilizada pelo exército indiano para repelir mosquitos, sendo em 1948

registrada para uso comercial nos EUA. Hoje, a citronela é um dos repelentes naturais mais
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utilizados no mercado na concentracao de 5-10%, que séo concentragdes menores que a maioria
dos repelentes comerciais (MAIA et al., 2011).

A citronela é uma herbéacea, cespitosa, perene de colmo ereto e nodoso, atingindo 1,50
a 1,70 m de altura. Forma touceiras altas, com folhas verde-claras, agudas e asperas em ambas
as faces. A colheita inicia-se de quatro a cinco meses do plantio e podem ser executados de trés
a quatro cortes por ano, o que resulta em aproximadamente 12 t/ha de folhagem e 84 kg de 6leo
(SALEMO; AGOSTINI; JUNIOR, 2004).

O género Cymbopogon, importante membro da familia das gramineas Poaceae,
subfamilia Panicoideae é constituido de oitenta e cinco espécies, que inclui plantas como
capim-limédo (C. flexuosus Nees ex Steud), citronela (C. winterianus Jowitt) e palmarosa (C.
martini Roxb.), essas vem sendo cultivadas ha anos para producdo de 6leos essenciais para
industrias. Diferentes espécies de Cymbopogon sdo usadas em bebidas, alimentos, pesticida,
fungicida e repelente de insetos. O 0Oleo de citronela é utilizado em logOes repelentes de
mosquitos e em sanitizantes (BARUAH et al., 2017).

A producéo de citronela se destacou no Brasil, devido ao aumento na producéo do 6leo
essencial para atender as demandas do mercado interno e externo. O 6leo extraido de suas folhas
é rico em aldeido citronelal (aproximadamente 40%) e alcoois monoterpénicos geraniol (entre
15-20%), citronelol (entre 20-25%) além de pequenas quantidades ésteres, mono e
sesquiterpenos e alcoois terciarios. Sendo o citronelol um excelente aromatizante de ambientes
e repelente de insetos, além de apresentar acdo antimicrobiana e acaricida (MARCO et al., 2007,
PAROUL et al., 2012).

Os compostos monoterpénicos presentes no 6leo de citronela como o limoneno,
citronelal, geraniol e neral atuam na defesa quimica da planta contra a acdo de predadores. O
geraniol também possui atividade antisséptica, inibindo o crescimento de fungos e bactérias
(CASTRO et al., 2010). As formulas estruturais dos trés compostos majoritarios do 6leo

essencial de citronela estdo representadas na Figura 1.
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Figura 1. Férmulas estruturais dos principais compostos do 6leo essencial de citronela.

X~ CH,0OH

| CHO  CH:OH
|

Citronelal Citronelol Geraniol

Consta em literatura varias aplicacbes para o 6leo essencial de citronela, que serdo
mencionados no decorrer do texto.

Trongtokit et al. (2005) avaliaram a atividade repelente frente ao mosquito Aedes
aegypti de 38 6leos essenciais de plantas em trés concentracdes (10%, 50% e nao diluido), em
condigdes de laboratorio em seres humanos. Nenhum dos 0leos testados nas concentragfes de
10% e 50% previnem picadas de mosquitos por até 2h, mas os 6leos ndo diluidos de
Cymbopogon nardus (capim-citronela), Pogostemon cablin (patchuli), Syzygium aromaticum
(cravo) e zanthoxylum limonella (makaen) foram os mais eficazes e forneceram 2 h de
repeléncia completa. A partir desses resultados iniciais, trés concentragdes (10%, 50% e nédo
diluido) de éleo essencial de citronela, patchouli, cravo e makaen foram selecionadas para teste
de repeléncia contra os mosquitos das espécies Culex quinquefasciatus e Anopheles dirus.
Como esperado, 0 6leo ndo diluido apresentou a maior protecdo em cada caso.

A Agéncia de Protecdo Ambiental (EPA) classificou o 6leo de citronela como um
biopesticida ndo-toxico em concentrac6es variando de 0,05% a 15% (p/v). Além disso, 0 uso
de repelentes naturais € uma alternativa ao DEET (N, N-dietil-3-metilbenzamida), uma vez que
este possui varias desvantagens, que incluem reac@es toxicas e danos a pele. Algumas pesquisas
relatam que esse 6leo pode ser ineficaz no combate a insetos vetores por razdes relacionadas a
liberacdo descontrolada, sendo uma alternativa para controlar a liberacdo € a microencapsulacédo
do 6leo (BEZERRA et al., 2019).

Wong et al. (2005) avaliaram a aplicacdo de citronela comercial em embalagem de
papeldo na concentracéo de 0,2 g/m? de embalagem e obtiveram uma redugdo na infestacdo de
besouros inicialmente de aproximadamente 50%. A repeléncia de insetos durou pelo menos 16
semanas quando a citronela foi adicionada diretamente ao revestimento da placa de papeldo

como uma solugdo em etanol.
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Oliveira et al. (2011), ap6s avaliagdo do efeito bacteriostatico dos 6leos de Cymbopogon
citratus (capim-limédo) e Cymbopogon nardus (capim-citronela) constataram que os 6leos puros
e em combinacdo, constituem novas alternativas de antibacterianos naturais a serem utilizados
no controle de L. monocytogenes na industria de alimentos.

Andrade et al. (2012), apds avaliacéo da atividade antibacteriana dos 6leos de essenciais
de citronela (Cymbopogon nardus), canela (Cinnamomum zeylanicum) e gengibre (Zingiber
officinale), utilizando os microrganismos Staphylococcus aureus ATCC 6538, Listeria
monocytogenes ATCC 19117, Escherichia coli ATCC 11229, Salmonella Cholerasuis ATCC
6539 e Pseudomonas aeruginosa ATCC 15442, constataram que todos os 6leos testados tem
atividade antibacteriana tanto para bactérias Gram-negativas como para bactérias Gram-

positivas.

3.2.1 Inseticida natural

O controle quimico de pragas tem enfrentado uma série de dificuldades, entre elas, o
rapido desenvolvimento de resisténcia a diferentes grupos de inseticidas. Uma alternativa para
resolver este problema sdo os inseticidas naturais, que reduzem o impacto dos pesticidas
convencionais em insetos benéficos e na satide humana durante a producédo de alimentos. Entre
0S compostos que sao sintetizados pelo metabolismo secundario das plantas, os terpendides séo
uma rica fonte de moléculas bioativas que exibem toxicidade a vérias pragas (SILVA et al,
2017).

A utilizacdo de extratos de plantas como inseticidas é realizada desde a época do Império
Romano. Hoje, sabe-se que em alguns paises essa pratica € comum, devido a eficiéncia destas
substancias, estimulando assim a industria de agrotoxicos a produzir inseticidas cujos principios
ativos sdo seus analogos sintéticos. (BARBOSA,; SILVA; CARVALHO, 2006).

Escalona et al. (1998), citou as principais vantagens e desvantagens dos inseticidas

naturais que estdo descritas no Quadro 1.



Quadro 1. Vantagens e desvantagens dos inseticidas naturais.

Vantagens

Desvantagens

- Oferecem alternativa aos inseticidas quimicos sintéticos, uma vez
que podem ser empregados com 0 mesmo propdsito;

- Podem ser facilmente preparados a partir de restos de colheita ou de
varias especies vegetais reconhecidamente eficientes, por meio
artesanal, semi-industrial e industrial;

- S&o facilmente biodegradados, por sua natureza organica, 0 que

contribui para a diminuicéo da contaminacdo ambiental,

- Contribuem para a seguranca alimentar, melhorando a qualidade de
vida e protegendo a satde dos trabalhadores e consumidores;

- Por conterem mais de um principio ativo e pouca persisténcia, sao
MEeNos Propensos a promover resisténcia ou tolerancia em pragas e
patdgenos;

- S8o compativeis com o Manejo Integrado de Pragas — MIP com o
sistema de manejo organico;

- S0 mais econdmicos que 0s agrotdxicos sintéticos.

- Os inseticidas naturais quase sempre sdo menos eficientes que 0s
produtos quimicos sintéticos;

- Os resultados nem sempre sdo imediatos;

- E necessario um maior nimero de aplicacdes, devido a baixa

persisténcia;

- Ndo sdo encontrados nas lojas agropecuarias, o que pode dificultar
a disponibilidade destes produtos nas diferentes regides de cultivo;
- Requerem o cultivo da espécie vegetal destinada a este fim, que

também exigira atencdes culturais.

Fonte: Escalona et al. (1998)
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Ao longo do texto sdo mencionados trabalhos, que utilizaram o 6leo essencial de
citronela como inseticida natural em diferentes aplicagoes.

Medice et al. (2007) avaliaram o potencial dos 6leos essenciais de Corymbia citriodora
(eucalipto citriodora), Cymbopogon nardus (capim-citronela), Azadirachta indica (nim) e
Thymus vulgaris L (tomilho) nas concentragdes 1%, 0,5%, 1% e 0,3%, respectivamente para
cada 6leo, na inibicdo da germinacédo de urediniésporos de Phakopsora pachyrhizi e na redugéo
da severidade dos sintomas da ferrugem asiatica em casa-de-vegetacdo. Constataram que 0s
6leos estudados tiveram efeito direto na germinacdo de urediniosporos de P. pachyrhizi e foram
capazes de reduzir a severidade da ferrugem da soja em plantas em casa-de-vegetacao.

Agnolin et al. (2010), avaliaram o efeito in vivo do 6leo de citronela, no controle do
carrapato bovino. Foram utilizadas 15 vacas da raca Holandés, distribuidas em trés grupos de
cinco animais cada um. Os tratamentos foram: controle negativo, amitraz a 0,025% e dleo de
citronela a 4%. Os resultados indicaram que com aplicacdo a cada sete dias de uma solucao
contendo 4% de 6leo de citronela é possivel controlar a infestagcdo de carrapato bovino.

Pinheiro et al. (2013) analisaram a atividade inseticida do 6leo essencial de citronela
(Cymbopogon winterianus), sobre o tripes (Frankliniella schultzei) e o pulgdo-verse (Myzus
persicae) na concentracdo de 1% (m/v), e constataram que o Oleo essencial de citronela causa
mortalidade de F. schultzei e M. persicae em 34,3% e 96,9%, respectivamente, sendo promissor
para o desenvolvimento de inseticidas para o0 manejo de M. persicae.

Vicentini et al. (2015) avaliaram o efeito do extrato etandlico de Cymbopogon
winterianus Jowitt (citronela) em comparagcdo com um inseticida contendo azadiractina (ICA)
sobre a mortalidade e o nimero de ovos de Tetranychus urticae Koch (Acari: Tetranychidae),
em condi¢cbes de laboratério. Os resultados sugeriram que o extrato etandlico de capim-

citronela apresenta potencial para ser utilizado no controle de T. urticae.

3.3 Microencapsulacao

Microencapsulacdo pode ser definida como um processo de empacotamento de
materiais sélidos, liquidos ou gasosos em capsulas extremamente pequenas, as quais podem
liberar o contetido de forma controlada e sob condic6es especificas (pH, pressao, temperatura,
etc.) (LAURENTI; GARCIA, 2013). Os metodos de microencapsulagdo séo caracterizados pela
obtencdo de particulas com tamanho micrometrico (1-1000 pm), independentemente da

estrutura interna ou externa (SINGH et al., 2010).
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O método de microencapsulacdo € bastante utilizado, devido as caracteristicas que
atribui ao produto como: transformar um liquido em sblido, de modo a facilitar sua
manipulagdo, transporte e adicdo em formulagdes; separar materiais reativos; reduzir toxicidade
do material ativo; promover liberacdo controlada do ativo encapsulado; reduzir volatilidade ou
flamabilidade de liquidos; mascarar sabor e odor de determinados componentes; aumentar a
vida de prateleira; e proteger contra a luz, umidade e calor (FAVARO-TRINDADE; PINHO;
ROCHA, 2008). Este método é utilizado pelas industrias de cosméticos, quimica, farmacéutica
e alimenticia. Na industria de alimentos utiliza-se microencapsulagdo para preservar e entregar
substancias sensiveis, como gorduras e Gleos, compostos aromaticos, vitaminas, minerais,
corantes e enzimas. A microencapsulacdo preserva os 0leos contra a oxidacao, limitando os
efeitos indesejaveis do ambiente (oxigénio, luz, calor, umidade, etc), aumentando a vida util
dos 6leos. Também permite a liberagdo controlada de produtos ativos, diminuindo a evaporagéo
do ntcleo volatil e facilitando o manuseio e transporte. (RODRIGUEZ et al., 2016).

A escolha do método de microencapsulacdo depende de varios fatores, como o tamanho
das particulas, propriedades fisicas e quimicas do material da parede e do nucleo, e
principalmente a aplicacdo final (RIBEIRO et al., 2015). No Quadro 2 estdo descritos 0s

principais métodos de microencapsulacéo.



Quadro 2. Principais métodos de microencapsulacdo com suas vantagens, desvantagens e aplicagdes.

emulsdo-solvente

Método Principais vantagens Principais desvantagens Principais aplica¢bes
Coacervacdo simples | Técnica versatil, além de maior | Aglomeracao das particulas, | Indistria  de  Alimentos,
ou complexa controle do tamanho das particulas, | utilizacdo de aldeido no processo, sdo | vitaminas, enzimas, proteinas
apresentam excelentes | estaveis em um faixa estreita de pH e | e medicamentos
caracteristicas de liberag&o | forca ibnica.
controlada e resisténcia ao calor.

Evaporagao Meétodo simples, baixo custo Produgdo em escala laboratorial Industria de farmacos

termolabeis.

em escala industrial, em alguns casos
produz particulas grandes para
inclusdo em alimento.

Emulséo- Pode ser utilizada em escala | Particulas com variacdo de tamanho e | Industria  de  alimentos,

solidificacéo industrial forma, elevado custo encapsulacdo de probidticos.

Spray drying Baixo custo, equipamento e técnica | Particulas ndo uniformes, ndo é uma | Amplamente utilizada na
acessivel, producdo em escala | boa técnica para materiais sensiveis | indistria  de  alimentos,
industrial, método rapido, producdo | ao calor (enzimas). encapsulacdo de probidticos,
de particulas com boa solubilidade e indistria  farmacéutica e
estabilidade elevada. quimica.

Spray chilling Utiliza temperaturas baixas, | Baixa capacidade de encapsulamento | Inddstria  de  alimentos,
econémico, pode utilizar lipidios | e expulsdo do material do ndcleo | vitaminas, enzimas,
como material de parede. durante o armazenamento. probidticos e medicamentos.

Extruséo Baixo custo, ndo envolve altas | Método mais trabalhoso, necessita de | Industria de alimentos e
temperaturas, Util para produtos | avancos tecnoldgicos para producdo | encapsulacdo de probioticos.

Gelificacdo ibnica

Uso de baixa temperatura e baixo
custo

Alta permeabilidade

IndUstria farmacéutica

Fonte: RODRIGUEZ et al., 2016, VANISKI; CORTI; DRUNKLER, 2017.
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Em relacdo aos outros métodos de microencapsulagdo, a técnica por spray drying € a
mais utilizada para formar microparticulas de compostos volateis, sendo uma operacdo de
processamento continuo e relativamente simples. A eficiéncia da microencapsulacao por spray
drying, depende da obtencdo de alta reten¢do do material do nicleo durante o processamento e
0 armazenamento. No entanto, a retencdo dos volateis esta relacionada a fatores como as
propriedades dos compostos volateis, do material de parede, da emulsdo e das condi¢des do
processo (FERNANDES et al., 2008).

3.4 Secagem por Spray Drying

A secagem por Spray Drying é a transformagédo de um material no estado liquido para
0 estado solido na forma de pos finos e secos, ocorre atraves da pulverizacdo do liquido
concentrado em uma camara de secagem com entrada de ar quente que pode ser introduzido
simultaneamente (na mesma direcdo da entrada do produto), contracorrente na dire¢do oposta,
ou sob a entrada do produto em um angulo (fluxo misto). Este processo é continuo e totalmente
automatizado, além de ser econdmico e flexivel produzindo particulas de boa qualidade
(TAMIME, 2009, JAFARI et al., 2008).

Este processo de secagem ocorre conforme as seguintes etapas: (1) preparacdo da
solucdo, dispersdo ou emulsdo, (2) atomizagdo, (3) desidratacdo e (4) recolhimento do po,
conforme demostrado na Figura 2. O processo comeca com a dissolugdo dos materiais de parede
em um solvente, onde sera adicionado o nucleo ativo para formar uma solucdo, disperséo ou
emulsdo. Em seguida o liquido (solugcdo, emulsdo ou dispersao) é bombeado até o atomizador,
onde a mistura do material de parede/nucleo é transformada em goticulas e pulverizado pelo
bico atomizador em um meio guente e seco. Apds entrar em contato com o ar quente que esta
circulando na camara de secagem a agua € evaporada e as pequenas particulas sélidas séo

formadas e recolhidas no frasco coletor (RE, 1998).
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Figura 2. Funcionamento do Spray-dryer.
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Fonte: AMERI e MAA, 2006.

Estudos referentes a encapsulacdo de Oleos essenciais pelo método por spray drying
relataram boa eficiéncia de encapsulacdo. Ribeiro et al. (2015) avaliaram o encapsulamento do
0leo essencial Cymbopogon citratus por spray drying utilizando goma arabica modificada com
6% de trimetafosfato de sodio e somente goma arabica como material de parede e 0s resultados
de eficiéncia de encapsulacao foram de 97% e 85%, respectivamente.

Segundo Fernandes et al. (2008), a microencapsulacdo do 6leo essencial de Lippia
sidoides por spray drying € um processo adequado para produzir um produto em pé contendo
alta concentracdo de timol, um dos principais constituintes do 6leo essencial.

Muiller et al. (2016) realizaram a microencapsulacdo do 6leo essencial de laranja pelo
método de spray drying usando maltodextrina e amido modificado como materiais de parede e
por coacervacdo utilizando alginato de sdédio, em ambos os métodos a eficiéncia de
encapsulacdo foi acima de 99%.

O dleo essencial de tomilho foi microencapsulado por spray drying no estudo realizado
por Tomazelli Janior et al. (2018). Seus resultados demonstraram que a eficiéncia de
encapsulacdo foi de 87,16% e que o processo de secagem por aspersdo ndo afetou a atividade
antibacteriana do 6leo essencial de tomilho.

A goma arabica (GA), a maltodextrina (MD) e o amido modificado (MS) e suas misturas

binarias e ternarias foram utilizadas para encapsular o 6leo essencial de limédo pela técnica de
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spray drying no trabalho realizado por Kausadikar, Gadhave e Waghmare (2015). Neste estudo
observou-se que mistura de goma arabica e amido modificado na proporcdo de 50:50
apresentou maior eficiéncia de encapsulacdo (83,60%) e que o encapsulado de 6leo de liméo
mostrou melhores resultados em premix de ché instantaneo para bebidas, com uma estabilidade
de 6 meses.

Fernandes et al. (2016) avaliaram a influéncia das misturas dos materiais de parede
goma aradbica, maltodextrina e inulina, na producdo de p6s de 6leo essencial de gengibre por
spray drying. As microparticulas produzidas com goma arabica e maltodextrina apresentaram
melhores caracteristicas para molhabilidade, eficiéncia de encapsulamento (93%) e
higroscopicidade.

Sittipummongkol e Pechyen (2018) relataram o encapsulamento do dleo de nim com
trés diferentes materiais de parede: alcool polivinilico, goma arabica e concentrado proteico de
soro de leite/maltodextrina, usando spray drying. As eficiéncias de encapsulacéo para o 6leo de
nim mostraram-se mais altas nas microcapsulas menores, embora os valores de eficiéncia de
60-92% tenham sido obtidos em todos os casos. A facilidade de fabricacdo, a
biodegradabilidade e o comportamento de liberacdo favoravel dessas microcapsulas podem
impulsionar sua aplicacdo em novas areas relacionadas a agricultura orgéanica, como repelentes
e inseticidas biodegradaveis.

O dleo essencial de lima foi encapsulado por spray drying avaliando a influéncia de
diferentes valores de dextrose equivalente (DE) da maltodextrina, no estudo realizado por
Campelo et al. (2017). A maltodextrina com dextrose equivalente (DE) de 20 apresentou maior
eficiéncia de encapsulacdo (83,3%), evidenciando que o grau de hidrolise da maltodextrina
pode interferir nos parametros fisico-quimicos das microparticulas de éleo essencial de lima.

Medina et al. (2018) realizaram o encapsulamento do 6leo de chia por spray drying com
diferentes materiais de parede, incluindo novos materiais da semente de chia (fracdo rica em
proteina e mucilagem de chia). E obtiveram bons resultados de eficiéncia de encapsulamento
com a adi¢do da mucilagem de chia (96,23%), constatando que os materiais de parede estudos

foram eficientes para a protecdo do 6leo de chia contra o processo de oxidagao.

3.5 Materiais de parede

Os materiais de parede podem ser selecionados a partir de uma grande variedade de
polimeros naturais e sintéticos, sendo a sua principal finalidade a protecdo do material do

nucleo. Esses compostos geralmente sdo protetores hidrofilicos e/ou grupos hidrofébicos, cuja
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selecdo depende do material do nucleo e as caracteristicas desejadas das microcépsulas, tais
como, a natureza e a estabilidade do material a ser encapsulado e as caracteristicas do polimero
encapsulante (CARMO; FERNANDES; BORGES, 2015).

No processo de microencapsulacdo por spray drying a escolha do material da parede é
uma etapa critica, uma vez que ird influenciar as propriedades da emulsdo antes da secagem,
retencdo dos volateis durante o processo e vida util do pé encapsulado apds a secagem. Os
principais materiais de parede utilizados para aplicacbes de secagem por atomizagdo séo
carboidratos, incluindo amidos modificados e hidrolisados, derivados de celulose, gomas e
ciclodextrinas; proteinas incluindo proteina de soro de leite, caseinatos e gelatina; e novos
biopolimeros (JAFARI et al., 2008).

3.5.1 Goma arabica

A goma arabica € uma goma neutra ou levemente acida e contém célcio, magnésio e
potassio. Sua extracdo € a partir do exsudato de arvores de Acacia, das quais existem varias
espécies distribuidas nas regibes tropicais e subtropicais. E um polissacarideo complexo
composto por duas fragdes, sendo uma composta de cadeias de polissacarideos com pouco ou
nenhum material nitrogenado e a outra fragdo com moléculas de alto peso molecular e proteinas
na sua estrutura (RIBEIRO; SERAVALLLI, 2004).

A principal propriedade das gomas € a capacidade de se ligar com agua, podendo atuar
como aditivo em alimentos processados para modificar os componentes de textura e
propriedades funcionais, com o objetivo de aprimorar a qualidade dos produtos finais
(LAURENTI; GARCIA, 2013).

A goma ardbica € um agente emulsificante e um estabilizador muito bom de
flavorizantes, em emulsdes de 6leo em &gua. E muito utilizada para emulsificacdo de dleos
citricos e outros 6leos essenciais, usados como concentrados para refrigerantes e para emulsdes
de panificacdo. Possui atividade tensoativa e forma uma camada macromolecular espessa em
torno das goticulas de 6leo, de modo a produzir estabilizacdo espacial (DAMODARAN;
PARKIN; FENNEMA, 2010).

A goma arabica é um dos materiais de parede mais utilizados para a microencapsulacao
de compostos hidrofébicos por spray drying, devido a sua boa propriedade emulsificante, alta
solubilidade e baixa viscosidade. Apesar de suas propriedades desejaveis como agente
encapsulante, a goma arébica € um ingrediente caro e sua producao € susceptivel as condicbes

climaticas e questdes politicas, resultando em alguns problemas de fornecimento. Por isso, 0
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grande nimero de pesquisas utilizando a goma com outros materiais mais baratos e acessiveis
(BOGER; GEORGETTI; KUROZAWA, 2018).

3.5.2 Maltodextrina

As maltodextrinas sdo classificadas de acordo com o grau de hidrélise do amido.
Dextrose equivalente (DE) de um produto de hidrolise é seu poder redutor como um percentual
do poder redutor da D-glicose pura (dextrose), entdo o DE esta inversamente relacionado a
massa molecular média. As maltodextrinas com menor DE, ou seja, com maior massa molecular
ndo sdo higroscopicas, enquanto as de maior DE tendem a absorver umidade (DAMODARAN;
PARKIN; FENNEMA, 2010).

A maltodextrina € um amido hidrolisado amplamente utilizado, considerando seu
desempenho satisfatorio, sabor suave e baixo custo. A alta solubilidade em &gua da
maltodextrina contribui para uma reducdo significativa da viscosidade aparente das goticulas,
0 que é favoravel no processo de secagem por atomizacdo. O maior problema da utilizacéo
desse material de parede é a falta de propriedade emulsificante devido sua limitada afinidade
por componentes hidrofobicos, sendo comum a utilizacdo da maltodextrina em combinacéo
com outros materiais de parede que apresentem boa capacidade de emulsificacdo (CARNEIRO
etal., 2011; ZHANG et al., 2018).

3.5.3 Concentrado proteico de soro de leite

Entre as proteinas, as proteinas do soro de leite demonstraram ser um excelente material
de parede para a microencapsulacdo de éleos/gorduras e volateis (BAE; LEE, 2008). Estas
proteinas apresentam uma estrutura globular contendo algumas pontes de dissulfeto, que
conferem um certo grau de estabilidade estrutural. As fracbes, ou peptideos do soro, sdo
constituidas de: beta-lactoglobulina, alfa-lactoalbumina, albumina do soro bovino,
imunoglobulinas e glicomacropeptideos. Essas fragdes podem variar em tamanho, peso
molecular e funcdo, fornecendo as proteinas do soro caracteristicas especiais. Estas proteinas
além de possuirem alto valor bioldgico, possuem peptideos bioativos, que atuam como agentes
antimicrobianos, anti-hipertensivos, reguladores da fungdo imune, assim como fatores de
crescimento (HARAGUCHI; ABREU; PAULA, 2006).

Os concentrados proteicos de soro s@o valiosos como ingredientes pela alta solubilidade

em ampla faixa de pH, capacidade de absorver &gua e caracteristicas de gelificagdo. Como
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emulsificante, os concentrados proteicos de soro encontram ampla aplicacdo na formulacéo de

molhos para saladas, cremes artificiais de café, bebidas e sopas (ALVES et al., 2014).
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4. MATERIAL E METODOS

Neste item foram apresentados os materiais e métodos utilizados, seguindo as etapas
descritas na Figura 3.

Figura 3. Etapas do desenvolvimento dos experimentos.
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4.1. Matéria-prima

O dleo essencial de citronela utilizado neste trabalho foi adquirido da empresa Ferquima
Ind. e Com. Ltda., sendo o método de extracdo utilizado o de destilacdo a vapor das folhas de
citronela e suas especificagdes técnicas estdo descritas no Anexo |.

4.2 Materiais de parede

Para o processo de encapsulamento foram utilizados 0s seguintes materiais de parede:
Goma arédbica (GA), adquirida da empresa Dindmica Quimica Contemporanea Ltda.,
maltodextrina (MD), doada pela empresa Ingredion Brasil Ing. Ind. Ltda. e concentrado
proteico de soro de leite em p6 com 60% de proteina (CP), doado pela empresa Sooro
Concentrado Industria de Produtos Lacteos Ltda.

4.3 Reagentes

Para o preparo da emulsdo foi utilizado Alcool Etilico P.A (99%) adquirido da empresa

Exodo Cientifica.

4.4 Caracterizacdo do Oleo de Citronela

A quantificacdo dos componentes do Oleo essencial de citronela foi realizada em
cromatografo gasoso GC-FID 2010 plus Shimadzu com injetor automatico e detector de
ionizacdo de chama (FID) utilizando coluna capilar de polietilenoglicol (PEG) Rtx-Wax (30m
x 0,25 mm i.d.), 0,25 pm de espessura de filme, com programac¢do de temperatura de: 40°C
(6min), 40-180°C (2°C/min), 180-220°C (10°C/min), 220°C (15min). A temperatura do
detector e injetor foi de 220°C, modo de injecdo Split, razdo de Split 1:50 e gas de arraste: N>
(30mL/min), H2 (40mL/min) e ar sintético (400mL/min).

A determinacdo do perfil quimico do 6leo foi realizada em cromatografo gasoso
acoplado ao espectrometro de massas (CG-EM) modelo QP5050 A, Shimadzu com a mesma
programacéo de temperaturas utilizada para o FID. O volume injetado foi de 100 puL. de amostra

diluida em diclorometano (1:9).
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4.5 Determinacdo da umidade

Foi determinado o teor de umidade dos materiais de parede e das microparticulas
obtidas, através de balanca de infravermelho 1D 200 (MARCONI), onde 3g de amostra foi
mantida a 105°C até atingir peso constante. O teor de agua é dado em %, sendo resultado da

diferenca de massa da amostra entre o seu to (tempo inicial) e o tf (tempo final).

4.6 Determinacdo da atividade de agua

Foi medida a atividade de 4gua dos materiais de parede e das microparticulas obtidas
utilizando o equipamento Novasina AG (CH-8853, Lachen Swetzerland), apo6s prévia

estabilizacdo das amostras a 27 °C.

4.7 Difragdo de Raio-X

Foi obtido o difratograma dos materiais de parede e das microparticulas obtidas, através
de um difratdmetro de raio-X, da marca Rigaku, Miniflex Il, com tubo emissor de Cu-1,54,

para observacao dos picos indicativos de cristalinidade.

4.8 Determinacéo da quantidade maxima de 6leo na emulséo

A obtencdo das emulsbes foi realizada através da metodologia citada por Barbosa
(2009), com algumas modificacdes, utilizando 5, 10 e 15% de 6leo (p/v). Primeiramente,
solubilizou-se 40% (p/v) de goma arabica e maltodextrina na propor¢éo 1:1 em 180, 160 e 140
mL de &gua destilada a 60°C respectivamente, mantendo sob agitacdo a 70°C até total
solubilizacdo dos materiais de parede. Apds dissolveu-se o 6leo em 20, 40 e 60 mL de etanol
respectivamente e adicionou-se na solucédo contendo os materiais de parede na temperatura de
30°C. Para que ocorra a formagdo da emulséo, a solucédo foi homogeneizada em Agitador IKA
RW 20 digital (Multitec) a 1200 rpm por 30 minutos. Apés a preparacdo das emulsdes foi
realizada avaliacdo visual para verificacdo da estabilidade, levando em consideracdo que uma

emulsdo estavel ndo apresenta separacdo de fases este foi o critério de avalia¢do utilizado.
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4.9 Preparacéo das emulsdes

Apds a avaliagdo da quantidade méaxima de 6leo na emuls&o foi fixada a quantidade de
6leo em 10% (p/v) e foram preparadas trés formulages conforme descrito no item 4.8, com 0s
seguintes materiais de parede na proporcdo 1:1: Goma ardbica e maltodextrina, goma arabica e
concentrado proteico de soro de leite em p6 (60% de proteina) e maltodextrina e concentrado
proteico de soro de leite em p6 (60% de proteina).

4.10 Determinacao da densidade da emulséo

A densidade foi determinada em temperatura ambiente, empregando densimetro digital
de tubo oscilatério Anton Paar Physica (modelo DMA-4500, Osterreich, Austria) com precisio
de + 0,01 kg/m?. Previamente calibrado com dgua na temperatura da analise, o resultado obtido

foi expresso em g/cm®,

4.11 Determinacao da viscosidade da emulsao

A viscosidade foi determinada através de um viscosimetro digital Brookfield LV DVII,
acoplado com splinde SC4-28. A leitura foi realizada durante um periodo de 30 s, sob
velocidade de 12 rotagbes por min (rpm) e temperatura ambiente, os resultados foram

registrados em centipoise (cP).

4.12 Microencapsulacdo por Spray Drying com diferentes materiais de parede

As emulsdes foram submetidas a secagem por atomizagcdo em um spray-dryier Lab Plant
SD-05, com bico injetor de 0,5 mm de didmetro (Figura 4). A alimentacao foi realizada através
de uma bomba peristaltica, durante o processo de secagem a emulsdo ficou sob agitacdo em
banho de ultrassom com frequéncia de 40 Hz e poténcia maxima de 90 W em temperatura
ambiente. A temperatura de entrada e de saida do ar de 120°C e 65°C-70°C, respectivamente,

e pressdo do ar comprido de 0,7 bar.



38

Figura 4. Spray-dryer utilizado no encapsulamento do 6leo essencial de citronela.

4.13 Determinagéo da condutividade, resistividade e difusividade térmica

A condutividade, resistividade e difusividade térmica foram determinadas em
temperatura ambiente, utilizando-se uma sonda modelo KD2 Pro (DECAGON DEVICES,

2365 NE, Estados Unidos) com diametro de 1,28 mm e comprimento de 60 mm.

4.14 Determinacao do 6leo livre na superficie da microparticula

A presenca de Gleo livre ou dleo superficial foi determinada utilizando o método descrito
por Bae e Lee (2008), com algumas modificacdes. O copo de béquer com 2g de amostra e 15
mL de hexano foi deixado sob agitacdo em agitador tipo vOrtex por 2 min a temperatura
ambiente. Depois a amostra foi filtrada em papel filtro qualitativo n°1 e lavada por trés vezes
com 20 mL de hexano. O hexano usado nas lavagens foi analisado em Cromatdgrafo Gasoso

para verificar a presenca do 0leo essencial no solvente.

4.15 Avaliacao da eficiéncia de microencapsulacao

A retencdo de 6leo nas microparticulas foi determinada utilizando o método descrito por
Garcia (2013), com algumas modificages. Foi misturado 5g do encapsulado com 150 mL de
agua destilada, a temperatura de 50°C. A destilacdo da solucédo foi realizada em aparelho tipo
Clevenger, por uma hora. O volume do éleo destilado (6leo total da amostra) foi multiplicado

pela densidade do dleo essencial de citronela (0,887 g/cm?®) para obter a massa do 6leo retido.
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A eficiéncia de microencapsulagéo (EM) foi calculada pela equagéo 1.

7z

Oleoretido

EM (%) = = x 100

€0inicial
Equacao (1)
Onde: Oleo retido € 0 volume de 6leo (cm®) obtido depois da destilagio x densidade do 6leo de

citronela (g/cm?) e 6leo inicial € a quantidade de 6leo presente na massa inicial de amostra (5g).
4.16 Determinacdo do diametro médio das microparticulas por microscopia

A estrutura das microcapsulas foi observada em um microscopio 6ptico Standard 20 —
Zeiss, utilizando uma lente objetiva com aumento de 400x para avaliacdo qualitativa. Uma
pequena quantidade de amostra foi depositada em uma lamina de vidro com auxilio de um
pincel, com posterior sobreposicdo de uma laminula para facilitar a visualizacdo no
microscopio. Apods as imagens foram analisadas no software Image-Pro Plus 6.0 utilizando

zoom de 25%, para determinacédo do diametro médio das microparticulas.
4.17 Preparacao das emulsdes apos avaliacdo dos diferentes materiais de parede

Apos a avaliacdo dos diferentes materiais de parede foram preparadas trés emulsdes,
conforme descrito no item 4.8 para avaliacdo em diferentes temperaturas de secagem no Spray
Drying. Foram utilizados como material de parede a goma arabica e a maltodextrina, que

apresentaram a maior eficiéncia de microencapsulacao.
4.18 Microencapsulacdo por Spray Drying em diferentes temperaturas

As emulsdes foram submetidas a secagem por atomizacdo em um spray-dryier Lab Plant
SD-05, com bico injetor de 0,5 mm de didametro. A alimentacdo foi realizada através de uma
bomba peristaltica, durante o processo de secagem a emulsdo ficou sob agitacdo em banho de
ultrassom com frequéncia de 40 Hz e poténcia maxima de 90 W em temperatura ambiente. Na
Tabela 1 estdo descritas as variaveis de processo utilizadas na microencapsulacéo. Depois disso
as amostras foram armazenadas em frasco de vidro ambar na geladeira na temperatura de 4-
10°C.
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Tabela 1. Variaveis de processo utilizadas na microencapsulacdo por Spray Drying com

diferentes temperaturas.

Te(°C) Ts(°C) P (bar) Vazio de ar (m®/h) Vazdo da emulsdo (mL/h)
110 65 - 70 27 245
120 65-70 0,7 30 280
130 72-78 28 262

Onde: T.= temperatura de entrada do ar, Ts= Temperatura de saida do ar da camara de secagem, P= pressédo de
entrada do ar.

4.19 Retencao de volateis

A retencdo de volateis do 0leo essencial de citronela foi avaliada com base nos trés
compostos presentes em maior concentracdo no 6leo: Citronelal, Geraniol e Citronelol. O dleo
essencial de citronela in natura bem como o dleo obtido na avaliacdo de retencdo de 6leo nas
microparticulas foram analisados a fim de se avaliar a retencéo de volateis. As amostras foram

analisadas em triplicata em cromatografo gasoso conforme descrito no item 4.4.1.

4.20 Solubilidade em agua das microparticulas

A solubilidade foi determinada utilizando o método descrito por Cano-Chauca et al.
(2005), com algumas modificacdes. Foi adicionado 1 g de amostra a 25 mL de agua destilada
e deixada sob agitacdo em agitador digital 800 rpm por 5 min. Apds este periodo a amostra foi
centrifugada a 3000 rpm por 5 min e uma aliquota de 20 ml do sobrenadante foi retirada e
deixada em estufa a 105°C até atingir peso constante.

A solubilidade (%) foi calculada considerando o peso do sobrenadante seco e 0 peso

inicial da amostra.

m
S(%) = — x 100

L
Equacéo 2
Onde: S é a solubilidade em percentual (%), ms € o peso do sobrenadante seco (g) e m; € 0 peso

inicial da amostra (1 g).
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4.21 Determinagéo da densidade aparente

A determinacdo da densidade aparente foi realizada de acordo com o método descrito
por Fernandes, Borges e Botrel (2014), com algumas modificacGes. Foi colocada 5 g de amostra
em uma proveta graduada de 50 mL e compactada através de batidas na bancada por 2 minutos.
A densidade aparente foi calculada dividindo-se o volume obtido na proveta pelo peso da

amostra, o resultado foi expresso em g/mL.

4.22 Liberagdo controlada do 6leo das microparticulas

Foi realizado o teste de liberacdo controlada das microparticulas contendo 6leo essencial
de citronela nas temperaturas de 25°C (sem controle de umidade) e 50°C (com controle de
umidade) utilizando uma incubadora tipo BOD. As amostras foram colocadas em placas de
petri abertas em auséncia de luz, sendo retiradas para analise de retencdo de 0leo em 14, 21 e
30 dias.

4.23 Toxidade frente a Artemia salina

O ensaio de toxicidade frente & Artemia salina foi realizado utilizando o método descrito
por Meyer et al. (1982), com algumas modificagdes. 0,1 g de cistos de Artemia salina foram
colocados em recipiente de vidro com solucéo salina artificial (10g de sal marinho/1 litro de
agua destilada/0,7g de bicarbonato de sodio) com iluminacdo artificial, sob aeracdo e controle
da temperatura (24°C) para a eclosdo dos cistos. Apos 24 h de incubacéo, as larvas foram
retiradas para o ensaio por succdo, com o auxilio de uma pipeta Pasteur.

Para 0s ensaios utilizou-se o 6leo comercial de citronela e microcapsulas de éleo de
citronela, onde as solucdes foram preparadas nas concentracdes de 10, 25, 50, 75, 100, 125,
150, 175, 200, 250 e 300 pg/mL com adicdo de 2% DMSO (dimetilsulféxido) para o 6leo
comercial e de 100, 125, 150, 175, 200, 225, 250, 275 e 300 pg/mL com adi¢do de 2% DMSO
(dimetilsulfoxido) para o encapsulado. Na preparacdo das solucGes foi utilizada solugdo salina
para completar o volume e no controle do ensaio, no qual foi colocada somente a solucdo na
placa. Apods o periodo de incubagdo, 50 nauplios de A. salina foram colocados em placas de
Petri juntamente com 25 mL de cada concentracdo de 6leo de citronela e microcapsulas, o

procedimento foi realizado em triplicata. Os controles foram utilizados para garantir que a
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mortalidade observada dos nduplios de A. salina era resultante da toxicidade ao composto e ndo
devido a falta de alimentac&o.

Apds 24 h de exposicéo, foi realizada contagem dos nauplios vivos e mortos. Frente aos
resultados de mortalidade dos nauplios de A. salina em relacdo a concentracdo das amostras,

obteve-se a CLso por regresséo linear (dose letal de amostra para 50% da populagéo).
4.24 Andlise Estatistica
Os dados obtidos foram avaliados estatisticamente por anélise de varidncia (ANOVA),

aplicando o teste de Tukey, com o auxilio do software Statistica versdo 5.0, com nivel de

significancia de 95% de confianga.



5. RESULTADOS E DISCUSSAO

Este item apresenta os resultados e discussfes das etapas de caracterizacdo do 6leo de
citronela, caracterizacdo do material de parede, determinacéo da quantidade maxima de éleo na

emulsdo, caracterizacdo da emulsdo, caracterizacdo das microcapsulas com diferentes materiais

de parede e diferentes temperaturas de encapsulamento.

5.1 Caracterizacdo do 6leo de citronela

A partir de analises realizadas em CG-EM foi possivel obter o perfil cromatogréafico
(Apéndice 1), identificando os principais componentes do 6leo essencial de citronela, conforme

descrito na Tabela 2.

Tabela 2. Caracterizacdo do 0leo de citronela (Cymbopogon winterianus).

Pico Tempo de retencédo (min) Composto Area (%)
1 91 D-limoneno 3,95+0,18
2 17,4 Citronelal 42,97 + 0,18
3 18,9 B-Elemeno 0,63+£0,01
4 19,4 Linalol 0,75+0,02
5 20,2 Geranial 1,46 £ 0,10
6 21,9 A-Cadieno 2,36 + 0,16
7 22,9 Citronelil acetato 1,12 £ 0,04
8 23,2 a-Muuroleno 0,88 £ 0,04
9 24,1 Citronelol 18,27 £ 0,11
10 25,8 Geraniol 24,87 +£0,43
11 30 t-Cadinol 0,94 + 0,06
12 30,6 Elemol 1,89 +£0,10

*Valor médio * desvio padrao.
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Pode-se observar a partir dos dados da Tabela 2, que 0s compostos majoritarios do 6leo
de citronela apresentaram percentuais de 42,97% de Citronelal, 24,87% de Geraniol e 18,27%
de Citronelol.

Em estudo da composicdo quimica do éleo de citronela Silveira et al. (2012) encontrou
percentual semelhante de Citronelal (41,80%), menores de Geraniol (19,63%) e Citronelol
(10,44%).

Os percentuais dos compostos majoritarios encontrados por Scherer et al. (2009), foram
emtorno de 45% de Citronelal, 20,71% de Geraniol e 14,49% de Citronelol no 6leo de citronela.

Oliveira et al. (2011) estudou a espécie Cymbopogon nardus (capim-citronela) e obteve
34,61% de Citronelal, 23,18% de Geraniol e 12,10% de Citronelol. Esta espécie também foi
estudada por Castro et al. (2007) identificando 36,67% de Citronelal, 25,05% de Geraniol e
11,40% de Citronelol, confirmando que a composi¢cdo quimica do 6leo essencial pode variar
com a espécie da planta e também na mesma espécie devido ao clima, solo, regido geogréafica
e idade da planta (SALEMO; AGOSTINI; JUNIOR, 2004).

No plantio da citronela deve-se utilizar espagamento intermediario (50 x 80 cm) e o
corte deve ser na altura de 30 cm no periodo de seis ou oito meses apds o plantio, para garantir
maiores teores de Citronelol e Citronelal. O teor do constituinte geraniol é afetado apenas pela
época de corte, sendo que o melhor resultado é obtido quando as plantas séo colhidas quatro ou
seis meses apds o plantio (MARCO et al., 2007).

Desta forma, os percentuais dos compostos majoritarios do 6leo essencial de citronela
estdo de acordo com os valores encontrados na literatura, levando em consideracdo que

variacOes podem ocorrer em funcao de diversos fatores.

5.2 Caracterizacdo do material de parede

5.2.1 Atividade de agua e umidade

De acordo com os dados apresentados na Tabela 3, os trés materiais de parede utilizados

neste trabalho apresentaram diferenca significativa no teor de umidade e atividade de agua.
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Tabela 3. Determinacéo da atividade de agua e umidade dos materiais de paredes utilizados no

processo de microencapsulagéo por spray drying.

Material de parede Atividade de agua (aw) Umidade (%)
Maltodextrina 0,426°< 0,01 1,77°+ 0,61

Goma arébica 0,605* < 0,01 10,07% £ 0,56

Conc. Proteico de soro (60%) 0,442°< 0,01 4,47°+0,23

*Valor médio + desvio padrdo. Letras diferentes na mesma coluna apresentam diferenca significativa (p<0,05).

Os valores obtidos de atividade de dgua e umidade sdo valores relativamente baixos,
garantindo a estabilidade e evitando o desenvolvimento de microrganismos nos materiais de
parede avaliados. Vale ressaltar que, a maioria das rea¢es quimicas e enzimaticas, dependem
da presenca de agua para ocorrer (RIBEIRO; SERAVALLI, 2004).

5.2.2 Difragéo de Raio-X

Na Figura 5 estdo apresentados os difratogramas dos materiais de parede utilizados:

goma aradbica, maltodextrina e do concentrado proteico de soro em po (60%).

Figura 5. Difratograma dos materiais de parede utilizados na microencapsulacdo por Spray

Drying.
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Conforme o resultado das andlises de difragdo de raio-X (Figura 5) os materiais de
parede apresentaram estrutura amorfa, ou seja, nenhuma regido cristalina foi definida.

Dados similares foram obtidos por Ramakrishnan et al. (2018), que avaliou o amido
modificado (OSA1), amido modificado (OSA2), maltodextrina resistente (RMD) e goma
arébica pela analise de difracdo de raios-X. Os autores observaram que a maioria dos materiais
de parede exibiram padrdes de difracdo semelhantes com halos de grande magnitude e alguns
picos de difracdo sobrepostos, revelando o dominio amorfo da maioria dos materiais, com
exce¢do do amido modificado (OSAZ2). E chegaram a conclusdo levando em consideracao 0s
dados estruturais macroscopicos, que uma regido mais amorfa é necessaria para que o material

atue como um bom material de parede para compostos hidro e lipossoluveis.

5.3 Determinacéo da Quantidade méaxima de 6leo na emulséo

Foram preparadas emulsdes com 5, 10 e 15% de 6leo (p/v), sendo que as emulsdes com
5 e 10% apresentaram estabilidade e a de 15% apresentou leve separacéo de fases indicando
instabilidade. Por isso, o percentual de Oleo foi fixado em 10% (p/v) para elaboracdo das
emulsdes com diferentes materiais de parede.

Segundo Mirhossein et al. (2007), a densidade populacional de gotas presentes na fase
continua também tem efeito sobre a estabilidade das emulsdes, assim, a medida que se aumenta
o teor de 6leo na emulsdo, aumentando-se a probabilidade de colisdo e a coalescéncia entre elas.
Por conseguinte, pode haver um aumento do tamanho das gotas ocasionando a diminuicdo da
estabilidade da emulsdo.

No processo de microencapsulacdo do Oleo essencial por secagem por atomizacao
(spray drying), um dos pré-requisitos é preparar uma emulsdo estdvel com propriedades
quimicas e fisicas adequadas, uma vez que a estabilidade, propriedades e composicdo da
emulsdo determinam os atributos de qualidade dos microcapsulas, como o 6leo livre na
superficie, eficiéncia de microencapsulacdo, estrutura, estabilidade oxidativa e propriedades
fisicas (fluidez, densidade e dispersibilidade) (BAE; LEE, 2008).
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5.4 Caracterizagdo da emulsdo

5.4.1 Densidade

A Tabela 4 apresenta as densidades das trés emulsbes preparadas com diferentes

combinacOes de materiais de parede contendo 10% de 06leo essencial (OE).

Tabela 4. Densidades das emulsdes preparadas com diferentes combinacGes de materiais de
parede contendo 10% de 6leo essencial de citronela.

Amostra Densidade (g/cm®)
GA + MD + 10% OE 1,0942% < 0,001
GA + CP + 10% OE 1,0220°¢ + 0,001
MD + CP + 10% OE 1,0753 < 0,001

*Valor médio + desvio padrdo. Letras diferentes na mesma coluna apresentam diferenca significativa (p<0,05).
Legenda: GA — goma ardbica, MD — maltodextrina, CP — concentrado proteico, OE — 6leo essencial.

Pode-se observar que as densidades dos componentes utilizados na preparacdo das
emulsdes influenciaram significativamente na densidade final da mesma.

A densidade mais baixa das emulsbes preparadas com concentrado proteico de soro
pode ser explicada em funcdo de formacdo de maior quantidade de bolhas de ar durante a
preparacdo. Uma das caracteristicas funcionais do concentrado proteico de soro é a formacéo
de espuma, isso justifica a sua aplicacao no setor de confeitaria na preparacdo de Glacé, Creme
de leite UHT, de espuma Chantilly, Chocolates aerados (ALVES et al., 2014).

5.4.2 Viscosidade

O comportamento da viscosidade em funcdo da taxa de cisalhamento das emulsdes esta

representado nas Figuras 6 e 7.
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Figura 6. Comportamento de viscosidade das emulsdes de maltodextrina (MD) + conc.
proteico (CP) + 10% (OE) e goma arabica (GA) + maltodextrina (MD) + 10% (OE).
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Na Figura 6 as emulsdes apresentaram um comportamento semelhante com pequena
alteracdo da viscosidade em fungdo do aumento da taxa de cisalhamento, sendo que a emulsao
que apresentou maior viscosidade foi a que utilizou goma arabica na formulacdo. Em estudo
das emuls6es de d6leo de linhaca, com goma arabica, concentrado proteico de soro de leite ou
amido modificado, Tonon et al. (2012) observou que as emulsdes produzidas com goma arébica
foram as mais viscosas, devido a sua propriedade espessante em alimentos. A goma arabica
apresenta uma estrutura ramificada com longas cadeias que ¢ responsavel por sua maior
viscosidade.

A emulsdo (GA e CP 10%) apresentou inicialmente alta viscosidade, que foi diminuindo
a medida que a taxa de cisalhamento aumentou conforme mostra a Figura 7. Comportamento
semelhante foi observado por Samavati et al. (2012), na dispersdo contento acido oleico, goma
e concentrado proteico de soro, que mostraram alta viscosidade em baixas tensdes de
cisalhamento e um comportamento de afinamento em uma ampla gama de tensdes de
cisalhnamento. Este comportamento esta relacionado ndo apenas a floculacdo de goticulas na

fase dispersa, mas também ao comportamento ndo newtoniano. O aumento do tamanho das
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gotas produz interagBes entre particulas mais fracas, diminuindo assim a viscosidade da

emulsao.

Figura 7. Comportamento de viscosidade da emulsdo de goma ardbica (GA) + conc. proteico
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A emulsdo (GA + CP 10%) apresentou a maior viscosidade, enquanto que a menor

viscosidade foi observada na emulsdo (MD + CP 10%) evidenciando que a maltodextrina ndo

apresenta propriedade emulsificante, por isso € utilizada em combina¢do com outros materiais
de parede (CARNEIRO et al., 2011).

A viscosidade da emulsdo tem influéncia na eficiéncia de microencapsulacdo no

processo de secagem por spray drying, pois quando a viscosidade é baixa pode ocorrer

circulacdo interna durante a secagem o que pode retardar a formacdo da superficie

semipermeavel causando perdas de volateis. Aumentando a viscosidade pode-se reduzir a

circulacdo interna e, assim, aumentar a retencdo dos volateis. Por isso é importante determinar

a faixa de viscosidade Gtima para garantir a eficiéncia de microencapsulagéo (RE, 1998).



50

5.5 Caracterizacdo das microparticulas com diferentes materiais de parede

5.5.1 Umidade e atividade de 4gua

Os resultados referentes a umidade e atividade de agua das microparticulas estdo

dispostos na Tabela 5.

Tabela 5. Umidade e atividade de &gua das microparticulas de goma arabica + maltodextrina +
10% OE, goma arabica + concentrado proteico + 10% de OE e maltodextrina + concentrado
proteico + 10% de OE.

Amostra Atividade de agua (aw) Umidade (%)
GA+ MD 10% OE 0,340° < 0,01 4,8°+0,51
GA + CP 10% OE 0,364% < 0,01 6,22 + 0,40
MD + CP 10% OE 0,296° < 0,01 5,12 + 0,40

*Valor medio + desvio padrdo. Letras diferentes na mesma coluna apresentam diferenca significativa (p<0,05).
Legenda: GA — goma arabica, MD — maltodextrina, CP — concentrado proteico, OE — éleo essencial.

As amostras apresentaram diferenca significativa quanto a atividade de agua. E no
parametro de umidade, somente as amostras de GA + MD 10% OE e GA + CP 10% OE
apresentaram diferenca significativa.

Levando em consideragdo que foi utilizada a mesma temperatura de secagem no spray
drying para todas as amostras, e o preparo das emulsdes utilizou a mesma quantidade de agua,
as diferencas de umidade e atividade de agua se referem as diferentes combinacGes dos
materiais de parede que estdo descritos no item 5.2.1.

Comportamento semelhante nos parametros de atividade de dgua e umidade também
foram obtidos por Campelo et al. (2017) no encapsulamento do éleo essencial de lima utilizando
como material de parede concentrado proteico de soro e maltodextrina com diferentes valores
de dextrose equivalente (DE). Os resultados de umidade ficaram na faixa de 3,83 — 5,35% e a
atividade de agua de 0,124 — 0,342, relacionando estas diferencas aos diferentes tipos de
biopolimeros utilizados.

Verificou-se que todas as amostras apresentaram conteddo de umidade (4,8-6,2%) e
atividade de agua (0,296 —0,364) relativamente baixos, o que pode ser atribuido ao processo de
secagem por atomizagdo, garantindo assim, estabilidade a longo prazo, quanto as propriedades

fisicas e quimicas.
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5.5.2 Difracédo de Raio-X

Na Figura 8 estdo representados os difratogramas das microparticulas de goma arabica
+ maltodextrina + 10% de OE, maltodextrina + concentrado proteico + 10% de OE e goma
arébica + concentrado proteico + 10% de OE.

A partir dos resultados obtidos da analise de difracdo de raios-X, observou-se que as
microparticulas apresentaram estrutura amorfa, ou seja, nenhuma regido cristalina foi definida.
Acredita-se que como 0 processo de secagem por spray drying é rapido, o dleo essencial
presente nas amostras ndo consegue definir caracteristicas cristalinas. As microparticulas

tiveram comportamento semelhante aos materiais de parede, conforme descrito no item 5.2.2.

Figura 8. Difratograma das microparticulas obtidas com diferentes materiais de parede no

encapsulamento por spray drying.
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5.5.3 Condutividade, resistividade e difusividade térmica

Na Tabela 6 constam os resultados de condutividade, difusividade e resistividade das

microparticulas avaliadas.
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Tabela 6. Condutividade, difusividade e resistividade das microparticulas com diferentes
materiais de parede obtidas por spray drying.

Condutividade Difusividade Resistividade
Amostra
(W/m°C) (mm?.s?) (m°C/W1)
GA+ MD 10% OE 0,28° + 0,01 0,022 < 0,01 44,13+ 1,10
GA + CP 10% OE 0,292 + 0,01 0,022 < 0,01 45,50% + 2,05
MD + CP 10% OE 0,308+ 0,01 0,022 < 0,01 48,40% + 1,39

*Valor médio + erro médio. Letras diferentes na mesma coluna apresentam diferenca significativa (p<0,05).
Legenda: GA —goma ardbica, MD — maltodextrina, CP — concentrado proteico, OE — 6leo essencial.

A amostra de GA + MD 10% OE e MD + CP 10% OE apresentaram diferenca
significativa quanto ao resultado de condutividade. Todas as amostras obtiveram resultados
baixos de condutividade, sendo este resultado satisfatorio indicando que as microparticulas
obtidas tém caracteristicas de isolante térmico. Este comportamento também foi observado por
Canevarolo Junior (2007), onde a condutividade dos polimeros foi baixa, quando comparada
com a condutividade de materiais metalicos e de alguns materiais ceramicos.

Na analise de difusividade as amostras ndo tiveram diferencas significativas e 0s
resultados obtidos foram baixos, indicando que a propagacéo de calor vai ocorrer de forma lenta
nas microparticulas. Este comportamento foi citado por Mendes et al. (2012), visto que a
difusividade térmica é uma propriedade do material que indica a razdo entre a capacidade de
transferéncia de energia no material pela sua capacidade de armazenamento, tornando-se
caracteristico baixo valor da mesma para os isolantes térmicos.

No parametro de resistividade a amostra de GA + MD + 10% OE e MD + CP 10% OE
apresentaram diferenca significativa. Os valores de resistividade foram altos, o que é esperado
quando se tem baixa condutividade térmica e difusividade.

Os resultados obtidos das propriedades térmicas (Tabela 6) das microparticulas
significam que as mesmas minimizam a troca de calor com o meio e protegem o material do

nucleo.
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5.5.4 Determinacao do 6leo livre na superficie da microparticula

Para avaliar a presenca do 6leo essencial residual na superficie das microcapsulas foi
realizada a lavagem do material encapsulado com o hexano. Na Figura 9 estdo apresentados 0s
cromatogramas do dleo essencial de citronela, do solvente hexano utilizado na lavagem das

microparticulas e do hexano puro.

Figura 9. Cromatogramas (a) 6leo essencial de citronela, (b) goma arabica + maltodextrina +
10% OE, (c) goma arébica + concentrado proteico + 10% OE (d) maltodextrina + concentrado

proteico + 10% OE e (e) hexano puro.
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A amostra GA + CP + 10% foi a que apresentou maior quantidade de 6leo essencial
presente na superficie da microcapsula (Figura 9¢). As demais amostras apresentaram pequenos
picos, indicando pequena quantidade de dleo superficial.

Resultado semelhante foi obtido no estudo de Jafari, He e Bhandari (2007), onde o
encapsulado que utilizou concentrado proteico de soro apresentou maior quantidade de 6leo na
superficie das particulas e uma menor retencdo dos volateis (d-limoneno) durante o
encapsulamento por spray drying.

A presenca de 0leo livre na superficie das microparticulas influencia negativamente as
propriedades fisicas dos pds, como fluidez, densidade aparente e dispersibilidade, e pode

acelerar a oxidacéo lipidica diminuindo a sua estabilidade e vida util (BAE; LEE, 2008).
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5.5.5 Avaliacéo da eficiéncia de microencapsulacao
Para a verificacdo da eficiéncia de encapsulacdo, utilizou-se a quantidade inicial de 6leo
na emulséo e sua relagcdo com o teor de 6leo encontrado nas microparticulas, os resultados estéo

representados na Figura 10.

Figura 10. Eficiéncia de microencapsulacdo (%) das microparticulas com diferentes materiais
de parede obtidas por spray drying.
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As microparticulas de MD + CP 10% OE apresentaram a menor eficiéncia de
microencapsulacdo de 53,22%, o que pode ser justificado pela baixa viscosidade da emulséo
que pode ter interferido na retencdo do dleo. Segundo Jafari, He e Bhandari (2007), a possivel
explicacdo para baixa eficiéncia de microencapsulacdo do concentrado proteico do soro pode
ser a desnaturacdo e mudanca estrutural durante os processos de emulsificacdo e secagem por
spray drying e, portanto, menor capacidade de reter e encapsular os materiais de interesse.

A combinacdo de GA + CP 10% OE apresentou eficiéncia de 88,70%, mas é importante
ressaltar que foi a amostra que apresentou maior quantidade de 6leo livre na superficie das
microparticulas. E como mencionado anteriormente, o Oleo livre na superficie das
microparticulas compromete a estabilidade e a vida util do produto.

Desta forma o melhor resultado foi obtido utilizando GA + MD 10% OE, sendo possivel
obter 100% de eficiéncia de encapsulagdo. A partir destes resultados, foram realizados outros
testes, utilizando a goma arabica e a maltodextrina como material de parede com varia¢do da

temperatura de secagem no spray drying.
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5.5.6 Determinacao do didmetro médio das microparticulas por microscopia

A morfologia das microparticulas foi analisada empregando-se a técnica de Microscopia
Optica e o diametro médio foi determinando utilizando software especifico. Na Figura 11
constam as imagens das microparticulas obtidas com os diferentes materiais de parede.

Figura 11. Microscopia Optica das microparticulas com aumento de 400 vezes, onde: (a) goma
arébica + maltodextrina 10% OE, (b) goma arabica + concentrado proteico + 10% OE e (c)

maltodextrina + concentrado proteico + 10% de OE.

(@) (b)

Pode-se observar na imagem das microparticulas de GA + MD 10% OE (a), a
predominancia do formato esférico com varia¢es de tamanho e didmetro médio da particula
de 0,402 mm * 0,12. No caso da amostra (b) de GA + CP 10% OE as microparticulas ndo
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apresentaram formato definido, observou-se um alto grau de aglomeragdo diametro médio da
particula de 0,549 mm + 0,20.

Na imagem (c) da amostra MD + CP 10% OE foi observado um comportamento
semelhante a amostra de GA + MD 10% OE, com particulas com didmetro médio de 0,377 mm
+ 0,11 e de formato esférico.

A amostra que apresentou maior variagdo no formato das particulas (GA + CP 10% OE),
é a que apresentou maior viscosidade nas emuls6es. Segundo Fernandes et al. (2008), particulas
ndo esféricas podem ser produzidas como resultado da tentativa de atomizar uma alimentacdo
muito viscosa ou uso de parametros operacionais inadequados, sendo que os fatores
determinantes na forma e na morfologia das particulas sdo a taxa de evaporagdo das gotas e
composicao da formulagéo.

O diametro médio das particulas variou de 0,377 a 0,549 mm, estando dentro da faixa
de tamanho esperado para microparticulas.

5.6 Caracterizacdo da emulsdo

Apos a escolha do material de parede foi preparada a emulsdo com goma arabica,

maltodextrina e 10% de 6leo essencial e realizadas as analises de caracterizacao.

5.6.1 Densidade e viscosidade

A analise de densidade foi realizada em triplicata, obtendo resultado medio de
1,0891g/cm?® < 0,01 semelhante ao relatado no item 5.4.1.

O comportamento da viscosidade em funcdo da taxa de cisalnamento da emulsdo esta
representado na Figura 12, a viscosidade diminuiu com 0 aumento da taxa de cisalhamento.
Segundo Bae e Lee (2008) este fendmeno pode ser resultante da presenca de algumas goticulas

de 6leo floculadas que se tornam segregadas durante a medicdo da viscosidade.
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Figura 12. Comportamento de viscosidade da emulsdo de goma arabica + maltodextrina 10%

de 6leo essencial.
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5.6.2 Determinacao do diametro médio da emulsdo por microscopia

Através da técnica de microscopia optica foi obtida a imagem da emulsdo de goma

arabica + maltodextrina 10% OE apresentada na Figura 13.

Figura 13. Foto da microscopia éptica com aumento de 400 vezes, da emulsdo de GA + MD
10% OE.
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A homogeneizacdo do 6leo de citronela em goma arébica e maltodextrina resultou em
emulsdo com didmetro médio de 0,419 mm % 0,08, garantindo assim goticulas finas que geram
maior estabilidade na emulséo e um processo de secagem mais eficiente por spray drying.

O tamanho da gota de emulsdo tem um efeito consideravel na eficiéncia de encapsulacéo
de 6leos e aromas durante a microencapsulagdo por spray drying, comprovando que a eficiéncia
de encapsulagdo melhora com o tamanho reduzido da gota de emulsdo. Para se obter uma
emulsdo com goticulas finas (<1,0 mm), um polimero adequado com o0 método de emulsificacao
deve ser empregado (JAFARI et al., 2008).

5.7 Caracterizacdo das microparticulas obtidas em diferentes temperaturas

As amostras de goma arabica + maltodextrina 10% OE obtidas em diferentes
temperaturas de secagem no spray drying (110, 120 e 130°C), foram analisadas para

caracterizacao das microparticulas.

5.7.1 Atividade de agua, umidade, densidade e solubilidade

Os resultados de atividade de agua, umidade, densidade aparente e solubilidade das
microparticulas foram apresentados na Tabela 7.

No parametro de umidade as amostras nao tiveram diferenca significativa, demostrando
que as diferentes temperaturas utilizadas no processo de secagem por spray drying
influenciaram somente na atividade de agua, onde todas as amostras apresentaram diferenca
significativa. A amostra que obteve resultado menor de atividade de agua (0,316) foi a que
utilizou a temperatura intermediaria (120°C), indicando que cada material de interesse tem uma
temperatura 6tima de secagem. Os resultados obtidos para umidade e atividade de agua foram

relativamente baixos para todas as amostras, garantindo estabilidade e maior vida Gtil.
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Tabela 7. Resultados de atividade de &gua, umidade, densidade e solubilidade das

microparticulas obtidas em diferentes temperaturas de secagem no spray drying.

Atividade de agua Umidade  Densidade aparente  Solubilidade

(aw) (%) (9/mL) (%)
GA + MD 110°C 0,330°< 0,01  3,3%<0,01 0,567% + 0,02 62,13+ 0,15
GA + MD 120°C 0,316°<0,01  3,6°+0,23 0,583+ 0,01 59,57° + 0,30
GA + MD 130°C 0,336*<0,01  3,6°+0,23 0,556% < 0,01 60,47°+ 0,23

*Valor médio + desvio padrdo. Letras diferentes na mesma coluna apresentam diferenca significativa (p<0,05).

Produto

Legenda: GA —goma ardbica, MD — maltodextrina, CP — concentrado proteico, OE — 6leo essencial.

Segundo Souza et al. (2018) que obteve resultados de umidade 1,45 a 4,0 g/100g no
encapsulamento do concentrado de tomate utilizando como material de parede maltodextrina,
concentrado proteico de soro e amido modificado, estes valores sdo tipicamente encontrados
em produtos obtidos por secagem por atomizagéo.

Particulas obtidas por spray drying com baixa umidade apresentam altas temperaturas
de transicdo vitrea, mostrando capacidade de armazenamento e propriedades de manuseio
melhoradas (baixa viscosidade e aglomeracdo). Além disso, as reacdes quimicas que levam a
deterioracdo sdo restritas, minimizando assim a perda durante o0 armazenamento
(RODKLONGTAN; CHITPRASERT, 2017).

As amostras ndo apresentaram diferenca significativa quanto ao parametro de densidade
aparente, sendo o resultado esperado devido a utilizacdo da mesma propor¢do dos materiais de
parede e 6leo. Uma maior densidade é desejavel na comercializacdo de pos, reduzindo assim
0s custos de material de embalagem, transporte e armazenamento (BOGER; GEORGETTI;
KUROZAWA, 2018).

A densidade das microparticulas é afetada pela composicdo quimica, tamanho de
particulas e teor de umidade, bem como pelas condicdes de processamento e armazenamento
(BAE; LEE, 2008).

Os materiais de parede utilizados na elaboracdo das microparticulas sdo sollveis em
agua, e apesar da natureza hidrofébica do material do ntcleo as amostras obtiveram solubilidade
de 59,57 a 62,13%. A diferenca significativa dos resultados de solubilidade das amostras,
podem estar relacionadas as diferentes temperaturas utilizadas no processo afetando a retencao
do 6leo nas microparticulas. Valores de solubilidade menores (41,85 a 47,72%) foram
encontrados por Fernandes, Borges e Botrel (2014) no encapsulamento do éleo de alecrim

utilizando como material de parede goma arabica, amido, maltodextrina e inulina.



60

5.7.2 Difracao de Raio-X

Na Figura 14 estdo representados os difratogramas das microparticulas de goma arabica
+ maltodextrina + 10% de 6leo essencial obtidas nas temperaturas de secagem no spray drying
de 110, 120 e 130°C.

Figura 14. Difratograma das microparticulas obtidas com diferentes temperaturas de secagem

no spray drying.

1800

— GA+ MD 110°C
1600 1 — GA+ MD 120°C
— GA + MD 130°C

1400 -
1200 -
@ 1000 |
800 |
600 |

400

200 {4

10 20 30 40 50 60 70 80 90
2 theta

Observou-se que as microparticulas obtidas em diferentes temperaturas apresentaram
estrutura amorfa, demostrando que a varia¢do de temperatura ndo influenciou na organizacédo
estrutural das particulas. No encapsulamento do 6leo essencial de lima, Campelo et al. (2017)
também observou em todos os resultados regiGes de banda larga a 20°, sendo caracteristicas da
estrutura do material amorfo, pois neste tipo de estrutura as moléculas estdo em um estado mais
desordenado, aumentando a faixa de difracdo de raios-x. Sélidos amorfos tém maior

solubilidade e higroscopicidade em comparagdo com materiais cristalinos.
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5.7.3 Condutividade, difusividade e resistividade

Na Tabela 8 constam os resultados de condutividade, difusividade e resistividade das
microparticulas de goma arébica + maltodextrina + 10% OE obtidas em diferentes temperaturas

de secagem no spray drying.

Tabela 8. Resultados de condutividade, difusividade e resistividade das microparticulas obtidas
em diferentes temperaturas de secagem no spray drying.

Condutividade Difusividade Resistividade
Produto
(W/m°C) (mm?.s?) (m°C/W)
GA + MD 110°C 0,282 + 0,01 0,022 < 0,01 46,13* + 1,27
GA + MD 120°C 0,282 + 0,01 0,022 < 0,01 42,90° + 1,04
GA + MD 130°C 0,282 + 0,01 0,022 < 0,01 46,878 + 1,27

*Valor médio + desvio padrdo. Letras diferentes na mesma coluna apresentam diferenca significativa (p<0,05).

Legenda: GA —goma ardbica, MD — maltodextrina, CP — concentrado proteico, OE — 6leo essencial.

Observou-se que no parametro de condutividade as amostras ndo apresentaram
diferenca significativa. Uma baixa condutividade térmica também foi relatada por Alva, Lin e
Fang (2018) para o Polivinil butiral (PVB), que como material encapsulante protegeu o material
do ndcleo da degradacéo devido as influéncias ambientais, além da boa resisténcia ao calor, luz
UV e permeacédo de umidade.

No parametro de difusividade as amostras ndo apresentaram diferenca significativa,
obteve-se valores baixos conforme esperado quando se tem uma condutividade térmica baixa.

Na analise de resistividade as amostras de GA + MD 110°C e GA + MD 130°C néo
apresentaram diferenca significativa. E a amostra de GA + MD 120°C apresentou diferenca
significativa com as demais amostras.

Todas as amostras apresentaram comportamento de isolantes térmicos, sendo mais
evidenciada esta caracteristica nas amostras de GA + MD 110°C e GA + MD 130°C que

apresentaram maior resistividade.
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5.7.4 Determinacao do 6leo livre na superficie da microparticula

Na Figura 15 estdo apresentados os cromatogramas do hexano utilizado na lavagem das
microparticulas, obtidas em diferentes temperaturas de secagem no spray drying.

Figura 15. Cromatogramas (a) 6leo essencial de citronela, (b) goma ardbica + maltodextrina
110°C, (c) goma arébica + maltodextrina 120°C, (d) goma arabica + maltodextrina 130°C e
(e) Hexano puro.
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Conforme verificado nos cromatogramas todas as amostras apresentaram perfil
semelhante ao hexano, indicando auséncia de 6leo na superficie das microparticulas e
demostrando que a temperatura de secagem no spray drying ndo influenciou nesta avaliacao.

Este resultado é esperado, visto que todo o Oleo encapsulado esteja dentro da
microparticula. O 6leo presente na superficie das microparticulas mantém as particulas juntas
aumentando a tendéncia a aglomeracdo durante o armazenamento, além de afetar a estabilidade
e a vida Gtil (RODKLONGTAN; CHITPRASERT, 2017).
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5.7.5 Avaliacao da eficiéncia de microencapsulacéo

Na Figura 16 foram apresentados os percentuais de eficiéncia de microencapsulacdo das
microparticulas de goma arabica + maltodextrina 110°C, goma arébica + maltodextrina 120°C

e goma arébica + maltodextrina 130°C.

Figura 16. Eficiéncia de microencapsulagdo (%) das microparticulas obtidas em diferentes

temperaturas de secagem por spray drying.
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O maior percentual de eficiéncia de microencapsulacdo (100%) foi obtido nas
microparticulas de GA + MD 120°C, seguido de GA + MD 130°C com 96% e GA + MD 110°C
com 80%. Todas as formulacdes utilizaram a mesma quantidade de material de parede e 6leo
variando somente a temperatura, demostrando que este parametro tem influéncia na retencéo
de 6leo nas microparticulas. Segundo Rodklongtan e Chitprasert (2017) temperaturas de
entrada mais altas aumentam a taxa de evaporacgdo do 6leo essencial e a formacédo de bolhas de
agua, levando a perda do material do nucleo durante a secagem.

Todos os resultados de eficiéncia de retencdo de éleo foram satisfatérios, podendo ser
atribuidos a propriedade termoprotetora que a goma ardbica apresenta durante a exposicdo a

altas temperaturas de secagem por spray drying (RAMAKRISHNAN et al., 2018).
5.7.6 Determinacéo do didmetro médio das microparticulas por microscopia

Na Figura 17 constam as imagens das microparticulas obtidas em diferentes

temperaturas de secagem por spray drying, observou-se a predominancia do formato esférico
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nas microparticulas produzidas nas trés temperaturas, variando o tamanho das particulas:
didmetro medio da particula & 110°C de 0,413 mm + 0,07, didmetro médio da particula a 120°C
de 0,473 mm % 0,17 e didmetro médio da particula a 130°C de 0,273 mm % 0,05. No
encapsulamento do 6leo essencial de gengibre utilizando como material de parede goma ardbica
e maltodextrina Fernandes et al. (2016) também observou que as particulas tinham forma

esférica.

Figura 17. Microscopia Optica das microparticulas com aumento de 400 vezes, onde: (a) goma

arébica + maltodextrina 110°C, (b) goma arabica + maltodextrina 120°C e (c) goma arabica +
maltodextrina 130°C.

A temperatura de secagem no spray drying influenciou no didmetro das particulas que
variaram de 0,273 a 0,473 mm, sendo que 0s menores diametros foram obtidos na temperatura
de 130°C. Comportamento semelhante foi relatado por Gavory et al. (2014), que observou que
a diminuigcdo no tamanho médio das particulas esté relacionada com o aumento na temperatura

do processo, justificando que esse fendmeno pode estar ligado a viscosidade, a qual depende da
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temperatura. O tamanho das particulas € dependente das condi¢Ges de processo, do material de
parede e do composto ativo que se deseja encapsular (SILLICK; GREGSON, 2012).

5.7.7 Retencdo de volateis

A anélise cromatogréafica (Apéndice I1) do 6leo presente nas microparticulas obtidas nas
diferentes temperaturas por spray drying foi realizada para verificar a retengdo dos compostos
volateis, conforme descrito na Tabela 9.

Tabela 9. Composi¢cdo quimica do 6leo de citronela antes e depois do encapsulamento com
goma arabica + maltodextrina 110°C, goma arabica + maltodextrina 120°C e goma arabica +
maltodextrina 130°C.

Oleo essencial de Citronela GA + MD 110°C GA + MD 120°C GA + MD 130°C

Composto Area (%) Area (%) Area (%) Area (%)
D-limoneno 3,95+0,18 2,74 £ 0,15 3,22 £ 0,07 3,38+ 0,15
Citronelal 42,97 £ 0,18 42,66 + 0,37 43,73+ 0,31 41,64 + 0,22
B-elemeno 0,63+001  0,66+0,01 0,70 £ 0,02 0,66 + 0,02
Linalol 0,75+002  0,82+0,02 0,89 £ 0,07 0,87 +0,05
Geranial 1,46 £0,10 1,46 £ 0,10 0,66 £ 0,05 1,54 £ 0,09
A-Cadieno 2,36 £ 0,16 2,36 £ 0,16 2,42 + 0,09 2,50 = 0,07
Citronelil acetato 1,12+ 0,04 0,99 + 0,08 0,48 £ 0,05 0,98 + 0,05
a-muuroleno 0,88 £ 0,04 0,85+ 0,08 0,81 +£0,01 0,84 + 0,02
Citronelol 18,27 £ 0,11 19,34 £ 0,13 18,51 +£0,18 19,25 £ 0,30
Geraniol 24,87 £0,43 26,40 £ 0,24 26,74 £ 0,33 25,67 £ 0,16
t-Cadinol 0,94 £ 0,06 0,31 +£0,01 0,13+ 0,03 0,26 + 0,03
Elemol 1,89 £0,10 1,93 £0,05 1,69 £ 0,08 2,15+ 0,03

*Valor médio + desvio padréo.
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Como pode ser observado a composic¢do quimica do dleo essencial antes de depois de
encapsulamento em diferentes temperaturas ndo foi alterada. Na amostra de GA + MD 110°C
observou-se uma perda dos componentes minoritarios que no total correspondem a 14%, como
0 D-limoneno, Citronelal, Citronelil acetato, a-muuroleno e t-Cadinol. Os compostos
majoritarios (Citronelal, Citronelol e Geraniol) que correspondem a 86% da composic¢do total
do 6leo essencial, ndo apresentaram perdas.

A amostra de GA + MD 120°C nao teve perda dos compostos majoritarios, somente dos
compostos D-limoneno, Geranial, Citronelil acetato, a-muuroleno, t-Cadinol e Elemol. A tnica
amostra que apresentou pequena perda de Citronelal (3%) foi amostra de GA + MD 130°C e
de alguns compostos presentes no 6leo em menores quantidades como o D-limoneno,
Citronelal, Citronelil acetato, a-muuroleno e t-Cadinol.

Os melhores resultados foram das amostras de GA + MD 110°C e GA + MD 120°C que
ndo apresentaram perda dos compostos majoritarios, sendo a temperatura o Unico fator que
variou no processo de secagem por spray drying.

Segundo Fernandes et al. (2008), os 6leos essenciais séo liquidos hidrofébicos contendo
muitos compostos aromaticos volateis e dependendo da massa molecular e da presséo de vapor
destes componentes, podem ocorrer propriedades de retencdo variaveis durante a secagem por
spray drying. Nas moléculas maiores a taxa de difusdo é lenta e elas ndo alcancam a superficie
das particulas prontamente, aumentando a sua retencdo. A pressdo de vapor tambem
desempenha um papel importante na retencdo, devido a sua influéncia no controle das perdas
de volateis até a superficie da gota se tornar semipermeavel. A perda desproporcional de
compostos volateis pode produzir um perfil volatil desequilibrado para determinadas
microparticulas que sdo preparadas por secagem por pulverizagéo.

Perdas de volateis foram relatadas no encapsulamento do 6leo essencial de capim-liméo
(Cymbopogon citratus) por Ribeiro et al. (2015), justificando essas variacdes as condicdes de
operacdo de secagem por atomizacdo aplicadas ao 6leo durante a microencapsulacao que levam
a uma perda ou degradacdo térmica de alguns constituintes. E considerando a alteracao sutil na
composicdo quimica, sendo que o teor de Citral obtido foi maior que 60% acreditando ndo

afetar as propriedades bioldgicas esperadas para o 6leo de C. citratus.

5.7.8 Liberacao controlada do 6leo das microparticulas

Para avaliar a liberacdo do 6leo durante armazenamento, foram armazenadas amostras

encapsuladas a temperatura de 25°C (sem controle de umidade) e a 50°C (com controle de



67

umidade). E foram analisadas em 14, 21 e 30 dias para quantificar o 6leo presente nas
microparticulas, conforme representado na Figura 18 e 19.

Observou-se na Figura 18, que a amostra de GA + MD 110°C que inicialmente tinha
uma quantidade menor de 6leo (0,40g) nas microparticulas foi a que apresentou maior perda
nos 30 dias (0,04g). A amostra de GA + MD 120°C que apresentou 0 maior teor de 6leo (0,53g),

no final dos 30 dias apresentou um teor de 0,27g, ou seja, manteve 50% do teor inicial de 6leo.

Figura 18. Liberacdo de dleo de amostras armazenadas por 30 dias em temperatura de 25°C
com umidade de 25-35%.
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O melhor resultado foi obtido pela amostra de GA + MD 130°C que apresentou
inicialmente 0,48g de dleo e no final da avaliacdo obteve 0,31g, mantendo 65% do teor inicial
de oOleo. As amostras mantidas a 25°C e umidade de 25-35%, devido a baixa umidade
apresentaram um aspecto seco e quebradico evidenciando a perda de umidade para o ambiente.

Na Figura 19, observou-se comportamento semelhante ao apresentado na Figura 18, na
amostra de GA + MD 110°C que obteve a maior perda de éleo em 30 dias (0,04g). A amostra
de GA + MD 120°C teve uma perda maior nesta temperatura de 64% do teor inicial de 6leo
(0,18g). E a amostra que manteve a maior quantidade de 6leo no final da avaliagdo foi a amostra
GA + MD 130°C com 0,27¢, apresentando uma perda de 44% do percentual inicial de 6leo. Na

temperatura de 50°C e umidade de 55-65% as amostras mantiveram a sua caracteristica inicial,
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0s materiais de parede utilizados s&o hidrofilicos acarretando em um aumento de umidade nas

microparticulas, mas isso ndo afetou a aparéncia das particulas produzidas em spray drying.

Figura 19. Liberacdo de dleo de amostras armazenadas por 30 dias em temperatura de 50°C
com umidade de 55-65%.
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Nas duas avaliacdes o melhor resultado foi obtido pela amostra de GA + MD 130°C,
que apresentou as menores perdas de 0leo ao longo do armazenamento. Um dos principais
objetivos da microencapsulacdo de Oleos essenciais & controlar a liberacdo dos compostos
ativos, estes 6leos microencapsulados fornecem um pd com menor volatilidade e oxidacao
(JAFARI et al., 2008).

5.7.9 Toxicidade frente a Artemia Salina

O ensaio com Artemia salina é um método simples e eficiente para avaliacdo da
toxicidade de extratos e Oleos obtidos de plantas. A partir da porcentagem de nauplios de
Artemia salina mortos é possivel determinar a concentracdo letal média (CLso), que € a
concentracdo de amostra necessaria para matar 50% da populacéo.

Os resultados referentes a toxicidade do 6leo essencial de citronela e do encapsulado do
6leo de citronela em diferentes temperaturas de secagem no spray drying estdo apresentados na
Tabela 10 e 11.
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Tabela 10. Mortalidade de A. salina de acordo com as concentragdes do Gleo essencial de

Citronela.

Média de nduplios mortos (%6)
Concentracgao (ng/mL)

Oleo essencial de Citronela

10 16,4
25 25,2
50 53,1
75 45,5
100 67,4
125 76,8
150 86,3
175 90,1

Tabela 11. Mortalidade de A. salina de acordo com as concentracdes do encapsulado de goma
arabica + maltodextrina 110°C, goma arabica + maltodextrina 120°C e goma arébica +
maltodextrina 130°C.

Média de nauplios mortos (%0)

Concentracao de GA + MD GA+MD  GA+MD
microparticula (ug/mL) 110°C 120°C 130°C
100 3,5 4,9 12,7
125 16,6 9,5 9,6
150 18,8 11,5 28,7
175 29,1 13,6 32,6
200 35,7 17,9 36,6
225 39,4 31,7 46,9
250 56,8 38,3 58,1
275 66,0 59,2 63,6

300 91,3 86,7 69,7
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A partir das equacdes obtidas no tratamento dos dados determinou-se CLso para o éleo
essencial de citronela e os encapsulados do 6leo de citronela, os graficos que geraram as
equacdes estdo no Apéndice 111 e na Tabela 12 estdo apresentadas as equagdes da reta, R? e 0
valor do CLso.

Tabela 12. Equagdo da reta, R? e CLso do Oleo essencial de citronela, goma arabica +
maltodextrina 110°C, goma arabica + maltodextrina 120°C e goma arébica + maltodextrina
130°C.

Amostra Equacdo da reta R? CLso (ng/mL)
Oleo essencial de citronela y=0,4927x + 12,356 0,9341 76
GA + MD 110°C y=0,2963x — 17,621 0,8641 228
GA + MD 120°C y=0,3655x — 42,734 0,8413 254
GA + MD 130°C y=0,2548x — 10,01 0,9365 235

Para o 0leo essencial de citronela foi obtido um CLsp igual a 76 pg/mL, valor de CLso
inferior a 100 ug.mL™ corresponde a uma amostra muito toxica (AMARANTE et al., 2011).

Resultando semelhante foi obtido por Reis et al. (2013) na avaliacdo da toxicidade do
6leo essencial de folhas da Jatropha gossypifolia L, encontrando um valor de CLso de 78,66
ug.mL~1. No estudo da toxicidade do dleo essencial de cravo, Cansian et al. (2017) encontrou
um valor de CLso de 0,5993 ug.mL 1.

Os resultados apresentados na Tabela 10 demostram que a medida que a concentracao
do Oleo aumenta, os percentuais de mortalidade também aumentam chegando a 90% na
concentragdo de 175 pg/mL.

Para os encapsulados de dleo essencial de citronela o valor obtido de CLso variou de
228 a 254 pg/mL. Considerando que, estas amostras apresentam aproximadamente 10% de 6leo
em sua composicdo, a toxicidade foi maior que a do 6leo de citronela puro quando comparada
somente a concentracdo de Oleo.

Observou-se pelos resultados apresentados na Tabela 11, que o encapsulado que utilizou
no processo de secagem a temperatura de 130°C na concentragdo maxima testada (300 pg/mL)
obteve uma mortalidade de 69,7%, enquanto o que utilizou temperatura de 110°C obteve 91,3%
e 86,7% para temperatura de 120°C na mesma concentragdo. Estes resultados podem ser devido
as diferencas de temperatura do processo de secagem por spray drying e propriedades das
microparticulas formadas, que acabam afetando as propriedades biologicas do Oleo

encapsulado.
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Os resultados obtidos de toxicidade do 6leo essencial e dos encapsulados, indicam o
potencial promissor deste composto como inseticida natural. J& que cada vez mais aumenta a

procura por compostos naturais, em substituicdo aos agrotoxicos utilizados que sdo nocivos ao

meio ambiente.
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6. CONCLUSAO

Verificou-se que dos materiais de parede testados a goma arabica e a maltodextrina
foram os mais adequados para o encapsulamento do 6leo essencial de citronela por spray
drying, obtendo microparticulas com maior eficiéncia de microencapsulacdo e formato esférico.

Durante a avaliacdo das microparticulas de goma arabica e maltodextrina com 10% de
6leo essencial obtidas em diferentes temperaturas de secagem por spray drying (110, 120 e
130°C), observou-se diferencas na retencdo de volateis, eficiéncia de microencapsulacéo,
liberagdo controlada do dleo e tamanho das microparticulas. Sendo os melhores resultados
obtidos pelas microparticulas nas temperaturas de 120 e 130°C, que obtiveram eficiéncia de
encapsulacdo de 100 e 96% respectivamente.

A amostra de GA + MD 120°C ndo apresentou perda dos compostos majoritarios do
0leo essencial de citronela (Citronelal, Geraniol e Citronelol), porém apresentou maior perda
de 0Oleo durante a estocagem a 25°C e 50°C por 30 dias indicando menor estabilidade. Ja a
amostra de GA + MD 130°C apresentou pequena perda de Citronelal (3%) e maior estabilidade
na liberacdo controlada do éleo.

O oleo essencial de citronela apresentou CLso de 76 pg/mL na analise de toxicidade
frente a Artemia Salina e os encapsulados do 6leo essencial de citronela apresentaram CLso de
228 a 254 pg/mL. Devido a baixa concentracdo de 6leo presente nas microparticulas (10%) a
sua toxicidade foi maior que a do 6leo de citronela puro. A alta toxicidade do 6leo e das
microparticulas, demostram o potencial promissor deste composto com inseticida natural.

Sendo assim, as amostras de GA + MD 120°C e GA + MD 130°C sédo opcGes que podem
ser utilizadas de acordo com a aplicacdo desejada. Um dos grandes problemas na aplicacdo dos
6leos essenciais € sua volatilidade e 0 método de secagem por spray drying mostrou-se eficaz
na retencdo dos compostos volateis, além de garantir maior estabilidade e facilidade de

aplicacdo do dleo.
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7. SUGESTOES DE TRABALHOS FUTUROS

- Avaliar a estabilidade do encapsulado por um periodo maior (60 dias) em temperatura e
umidade controlada, avaliando a quantidade de éleo retida e perda de volateis;

- Avaliar outros materiais de parede e verificar a influéncia nas microparticulas formadas;

- Avaliar a eficiéncia do encapsulado como bioinseticida contra carrapato bovino, pulgdo-verse
(Myzus persicae) e acari (Tetranychidae);

- Aplicar o encapsulado em determinadas culturas para avaliar a eficiéncia como bioinseticida.
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ANEXO
Laudo Técnico do 6leo essencial de citronela (Cymbopogon winterianus).

LAUDO TECNICO
S\ FERQUIMA Oleo Essencial de Citronela

(Cymbapogon winterianus)

Lote: 148 CAS Number: 8000-29-1
Fabricacéo: Marco/2016 Validade: Marco/2019

ltens Controlados Resultados Especificagbes
Aparéncia Liquido Liquido
Cor Castanho Amarelo claro a castanho
Impurezas Isento Isento
Odor Caracteristico Caracteristico
Densidade (20°C) 0,887 0,875-0,895
Indice de Refracéo (20°C) 1,4704 1,463 1473
Rotacéo Otica (20°C) [-8°;+27
Data da Analise 20/03/2017
Resultado Aprovado
Extracéo Destilacao a vapor das folhas
0Obs.: ndo contem OGM nem foi utilizado para teste em animais.




APENDICE
Apéndice I:

Figura 20. Cromatograma do 0leo essencial de citronela.
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Apéndice II:

Figura 21. Cromatogramas dos encapsulados de Goma arabica + maltodextrina 110°C (a),
Goma arébica + maltodextrina 120°C (b) e Goma arébica + maltodextrina 130°C (c).
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Apéndice I11:

Figura 22. Efeito da toxicidade do dleo essencial de citronela (a), encapsulados de goma
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arébica + maltodextrina 110°C (b), goma arabica + maltodextrina 120°C (c) e goma arabica +
maltodextrina 110°C (d) sobre a mortalidade da Artemia salina.
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