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RESUMO

PACCOLA, M. T. Liberagéo controlada de fragancia, teste com consumidor e analise
sensorial de produto cosmético contendo 6leo essencial de Citrus Sinensis (L.)
Osbeck Microencapsulado. 143fls. Dissertacdo de Mestrado (Curso de Ciéncias
Farmacéuticas). Setor de Ciéncias da Saude, da Universidade Federal do Parana,
UFPR, Curitiba, 2017.

Ha uma crescente demanda por produtos contendo fragrancias e 6leos
essenciais e muitas dessas fragrancias sao instaveis devido aos grupos aldeido,
cetona e terpeno, que podem reagir com outros compostos. Tal degradacéo pode
alterar as caracteristicas sensoriais, além de produzir substancias alergénicas. Por
isso, o controle da volatilizagéo e degradagédo € muito importante para prolongar as
caracteristicas sensoriais. Atualmente, encapsulacao de fragrancia em reservatorios
biocompativeis e biodegradaveis tem sido uma estratégia para diminuicdo de
evaporacao de moléculas volateis e prolongar as caracteristicas sensoriais dos
cosmeéticos e a longevidade dos perfumes. O objetivo desse estudo foi desenvolver
uma microcipsula com a finalidade de proteger o 0Oleo essencial de laranja e
preservar suas caracteristicas olfativas, para aplicacdo em cosméticos. Foi realizado
o método de microencapsulacdo por gelificacdo ibnica, utilizando-se a associacéo
entre uma goma e um polimero biodegradavel, a fim de formar uma microcapsula
eficiente e que libere o 6leo quando aplicada sobre a pele. A encapsulacao teve
eficiéncia de 87%. As microcdpsulas foram mantidas em agua destilada e em gel de
hidroxietilcelulose para estudo de estabilidade. As amostras sofreram leve
alteracbes organolépticas ao longo de 90 dias e mantiveram até 98% de Oleo
encapsulado. Foi realizado teste com consumidor, aplicado o CATA (check all that
apply), onde as palavras refrescante e revigorante foram mais percebidas nas
amostras contendo as capsulas e indicando preservacdo das caracteristicas
sensoriais olfativas do 6leo. As consideracdes acerca deste estudo demostraram
gue a microcapsula desenvolvida pode ser amplamente utilizada em cosméticos
para liberacdo de fragrancias, podendo ser utilizada em associagdes com outros
Oleos essenciais para melhorar a agradabilidade para o consumidor final.

Palavras-chave: Microencapsulagdo. Polimero biodegradavel. Goma. Sensorial.
Oleo de laranja. Fragrancia.



ABSTRACT

PACCOLA, M. T. Controlled fragrance release, consumer testing and sensory
analysis of cosmetic product containing essential oil of Citrus Sinensis (L.) Osbeck
Microencapsulated. 143fls. Master's Dissertation (Course of Pharmaceutical
Sciences). Health Sciences Division, Federal University of Parana, UFPR, Curitiba,
2017

There is a growing demand for products containing fragrances and essential
oil and many of these fragrances are unstable due to aldehide, ketone and terpene
groups that can react with other compounds. The degradation of these products may
alter the sensory characteristics, besides producing allergic products. Therefore,
controlling the volatilization and degradation of these compounds is extremely
important to extend their sensory characteristics. Nowadays, fragrance encapsulation
in biocompatible and biodegradable capsules is emerging as a strategy to reduce
evaporation of volatile molecules and to prolong the sensory characteristics of the
products and the longevity of perfumes. The objective of this study was to develop a
microcapsule that protects the orange essential oil and that preserves its olfactory
characteristics to cosmetic application. The microencapsulation by ionic gelation
method was performed in this study using the association between a gum and a
biodegradable polymer, for the purpose of creating an efficient microcapsule that
releases the oil while applied on the skin. The encapsulation efficiency rate was 87%.
The microcapsules where maintained in distillated water and Hydroxyethylcellulose
gel for stability studies. The samples suffered light organoleptic alterations over 90
days and maintained until 98% of the oil encapsulated. A consumer testing was
performed using CATA (check all that apply), where the words refreshing and
revigorating were perceived most frequently on the samples containing the capsules
and indicating preservation of olfactory sensory characteristics of the oil. The
microcapsule developed can be widely used in cosmetics for fragrance release,
allowing the association with other essential oils to improve final consumer
pleasantness.

Key-Words: Microencapsulation. Polymer biodegradable. Gum. Sensory. Orange
essential oil. Fragrance.
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Food and Drug Administration
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Natural Killer

Oleos essenciais

Gel de hidroxietilcelulose contendo 1% de 0Oleo de laranja
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1 INTRODUCAO

A procura continua por sensacfes de felicidade, sucesso, autoestima e
beleza esta intrinseca aos seres humanos desde os seus primordios. Homens e
mulheres estdo sempre buscando meios que aprimorem suas qualidades fisicas.
Neste cenario, 0s cosméticos possuem lugar de destaque nas diversas formas de
expressdo de sentimentos, utilizando-se do tato, visao e principalmente o olfato, no
avivamento destas emocodes.

A literatura demonstra que diversos produtos naturais, ao longo da historia,
jd serviram de matéria prima para a elaboracdo de diversos cosméticos. Na
antiguidade, os povos egipcios, arabes, gregos, romanos, ja utilizavam o6leos de
banho e aromas com intuito de explorar e expressar os padrées de beleza da época.
Esta em nossa cultura, encontrar meios que realcem, retardem ou disfarcem defeitos
e qualidades fisicas. A busca pelo novo, pela longevidade, por sensacfes de prazer
e bem estar e, dentro desse contexto, encontramos 0s 6leos essenciais (OE).

Diversas sdo as utilidades dos Oleos essenciais, destacando-se 0 uso na
medicina, SPAs, produtos cosméticos e de higiene pessoal, produtos de limpeza e
aromatizador de ambientes (LALKO; API, 2006). A formacéo de cédpsulas contendo
esses 6leos é de grande interesse na otimizacao desses produtos, sendo altamente
aplicados em diferentes areas, como sabdo em pd, amaciantes, produtos téxteis,
perfumes, desodorantes, produtos capilares e até alimenticios. Agentes ativos como
aromas, Oleos essenciais ou perfumes que sdo utilizados nesses produtos,
geralmente reduzem ou perdem sua atividade quando armazenados ou mesmo
imediatamente durante o uso, necessitando de um controle maior relacionado com a
liberacdo e degradacao destes agentes (TEKIN et al., 2013).

Muitas dessas fragrancias sao instaveis devido aos grupos aldeido, cetona e
terpeno, que podem reagir com outros compostos, e a degradacdo desses produtos
pode alterar as caracteristicas sensoriais, além de produzir produtos alérgicos
(KARLBERG et al., 1992; MATURA et al., 2006). Por isso, o controle da volatilizagao
e degradacdo desses compostos €é muito importante para prolongar as
caracteristicas sensoriais desses produtos.

A encapsulacdo em nano ou microcapsulas € um método que diminui a

liberacdo dos compostos volateis, aumentando a retencdo desses ativos com perfil
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de liberacdo melhor controlado a fim de aumentar a vida u(til dos produtos
(SANSUKCHAREARNPON et al., 2010, TEKIN et al., 2013).

A estratégia de encapsulacdo pode ainda proporcionar um aumento da
biodisponibilidade, preservando ou aumentando a atividade biologica de OE
(MARTINS et al., 2014; ASBAHANI et al.,, 2015). Muito além do marketing, da
inovacdo de produtos, a encapsulacdo surge como beneficio a estabilidade dos
ativos cosmeéticos, protecdo contra agentes externos, manutencdo das
caracteristicas sensoriais e liberacdo controlada dos ativos encapsulados
(SANSUKCHAREARNPON et al., 2010).

Diferentes técnicas séo utilizadas para encapsulagcédo desses ativos, sendo a
polimerizagdo interfacial e coacervacdo complexa as mais utilizadas
(SANSUKCHAREARNPON et al., 2010).

As demais tecnologias existentes incluem a preparacdo por dupla emulséo
(ZHANG et al, 2006; KHOEE; YAGHOOBIAN, 2009), inclusdo dentro de
carreadores, como as ciclodextrinas (COSTA et al., 2015), nanoparticulas lipidicas
solidas (MULLER; MADER; GOHLA, 2000), lipossomas (ASBAHANI et al., 2015),
coacervacdo com carboidratos (CHANG; DOBASHI, 2003; SOSA; SCHEBOR;
PEREZ, 2014;), polimeros (MARTINS et al., 2014; HOSSEINKHANI et al., 2015), e
polimerizacao in situ (WANG et al.,2008).

Entretanto, existem grandes desafios e peculiaridades para encapsulacao
dessas fragrancias como micro/nanocarreadores biocompativeis que podem
encapsular moléculas de fragrancias efetivamente, sem o0 uso de agentes
reticulantes e ainda resultarem em ativos encapsulados estaveis, com propriedades
adequadas de liberacdo (SANSUKCHAREARNPON et al., 2010). Deste modo, as
propriedades de liberacdo de ativos encapsulados sdo essenciais para selecdo da
melhor metodologia de encapsulacao.

Neste contexto, a encapsulacéo é utilizada como estratégia para aumentar a
protecdo de ativos contra fatores externos, com iniUmeras vantagens. Portanto, a
justificativa desse trabalho é desenvolver um carreador estavel, com alta eficiéncia
de encapsulacdo e perfil de liberacdo controlado de 6leo essencial, que pode ser

aplicado como componente em fragrancias e cosmeticos.
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1.2 OBJETIVOS

1.2.1 Geral

Desenvolver metodologia de encapsulacdo para liberacdo controlada de

fragrancias.

1.2.2 Especificos

e Analisar as caracteristicas fisico-quimicas do Oleo essencial de
laranja;

e Desenvolver uma microparticula efetiva para uso cosmético;

e Encapsular o éleo de laranja nessa microparticula;

e Caracterizar as microparticulas;

e Determinar a eficiéncia de encapsulacdo das microparticulas;

e Determinar o perfil de liberacdo das microparticulas;

e Analisar as microparticulas inseridas em formulacdo semi-sélida (gel);

e Avaliar a estabilidade das formulagbes desenvolvidas;

¢ Realizar estudo com consumidor das formulacées desenvolvidas;

e Realizar analise sensorial com painel treinado para as formulacfes

desenvolvidas;
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2 REVISAO DE LITERATURA

Derivada da palavra kosmos, a qual significa harmonia, a palavra grega
kosmetikos deu origem ao termo cosmético na lingua portuguesa, que por sua vez
denota o sentido de “ser capaz de adornar’” (OUMEISH, 2001). Com significados
amplos que variam desde organizar e enfeitar, até corrigir defeitos, especialmente
na face, os produtos que hoje chamamos de cosméticos vem sendo utilizados por
séculos a fim de promover, acima de tudo, beleza e bem-estar a todos que deles
fazem uso (OUMEISH, 2001; ABURJAI; NATSHEH, 2003; BURT, 2004; BAKKALI et
al., 2008; CARVALHO; ESTEVINHO; SANTOS, 2015).

Desde o surgimento da humanidade, os seres humanos buscam formas e
produtos para promover, aumentar e destacar sua beleza, direcionados tanto para
as mulheres quanto para os homens. Mais que um atributo de beleza, os cosméticos
sdo uma forma de expresséo de sentimentos e emocgoes, atingindo a viséo, o tato e
o olfato, trazendo para quem o usa, felicidade, poder, sucesso e autoestima
(OUMEISH, 2001; BURT, 2004; BAKKALI et al., 2008)

Produtos naturais como pedras, sais marinhos, 6leos de plantas aromaticas,
mel, leite, ceras, gorduras, frutas, extratos de plantas, extratos animais, tudo
praticamente ja serviu de matéria-prima para a beleza e sempre fizeram parte da
histéria dos cosméticos (OUMEISH, 2001).

Pigmentos, 6leos para banho e aromas sempre acompanharam a histéria da
humanidade desde a antiguidade, passando pelos povos egipcios, arabes, romanos,
gregos, chegando a idade média, renascimento e periodos modernos. Utilizados
com o intuito de explorar e expressar os padrdes de beleza de cada época e cada
cultura, o ser humano procura tornar-se mais atraente no ambito social,
compensando defeitos fisicos, mascarando envelhecimento ou destacando
qualidades fisicas (OUMEISH, 2001; ABURJAI; NATSHEH, 2003; CARVALHO;
ESTEVINHO; SANTOS, 2015).

Conforme Agéncia Nacional de Vigilancia Sanitaria (ANVISA) e o
Regulamento de Cosméticos da Unido Européia, cosmético pode ser definido como
gualquer produto ou substancia que seja utilizado na epiderme, cabelos, unhas,
labios e mucosa oral com a finalidade de limpar, perfumar, aprimorar a aparéncia ou
corrigir odores corporais (CARVALHO; ESTEVINHO; SANTOS, 2015).
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Os cosméticos podem ser agrupados em sete categorias diferentes:

cuidados e manutencdo da pele, limpeza, odorizante, depilante e cuidados e

manuten¢cdo do cabelo, cuidados e manutengdo de membranas mucosas e
cosméticos decorativos (CARVALHO; ESTEVINHO; SANTOS, 2015).

2.1 A INDUSTRIA COSMETICA

A procura por ativos e matérias-primas para produtos de origem natural é
cada vez maior, ganhando destaque econémico nas Ultimas décadas, destacando-
se principalmente os 06leos, ceras, corantes, gomas e biopolimeros, utilizados na
fabricacdo de produtos para consumo humano, cosméticos, alimentos,
medicamentos fitoterapicos e alopéaticos, entre outros (LUBBE; VERPOORTE, 2011;
VERMAAK et al., 2011).

Com o aumento da demanda por produtos cosméticos organicos, a industria
tem investido bastante em pesquisas e acompanhado esse crescimento para
aproveitar ao maximo as vantagens do desenvolvimento de produtos para cuidado
pessoal e para a saude (LUBBE; VERPOORTE, 2011).

A descoberta de propriedades biol6gicas dos recursos naturais e seus
derivados, permitem agregar beneficios para a saude, beleza e bem-estar além de
maior seguranca e valor agregado aos produtos desenvolvidos (NAKATSU et al.,
2000; RAUT; KARUPPAYIL, 2014).

No cenario mundial, conforme pesquisa do grupo Kline, empresa de
pesquisa de mercado com foco em industrias, as vendas em cosméticos naturais em
2013 arrecadaram mais de 20 bilhdes de euros, refletindo um crescimento
aproximado de 10,6% no ano. O mercado alemao foi responsavel em 2011 pela
arrecadacdo de 2,5 bilhdes de euros. Alemanha, Franca e lItalia tem sido lideres
tanto em vendas, quanto em producdo neste setor de mercado. Mercados
emergentes como o Brasil, RUssia, india e China estdo sendo cada vez mais
promissores nesse setor de cosmeéticos organicos e ingredientes naturais (B, Trade
Statistics, 2015).

O Brasil, no mercado de Higiene Pessoal, Perfumaria e Cosméticos (HPPC),
representa o terceiro maior mercado do mundo, perdendo apenas para Estados
Unidos e China. Em 2014, apresentou um crescimento nominal de 11%, cerca de
9,4% do consumo mundial de HPPC (ABIHPEC, 2015).
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Empresas brasileiras do setor sdo responsaveis por mais de 1,8% do PIB
nacional, com um faturamento em torno de R$101,7 bilhdes. Somente o segmento
de perfumaria ja é capaz de movimentar mais de R$17 bilhdes, enquanto o setor de
desodorantes fica em segundo lugar, faturando cerca de R$11,5 bilhdes. De forma
semelhante, nas categorias de produtos para os cabelos, masculinos e infantis, o
Brasil ocupa a 22 posigdo do ranking de consumo mundial (ABIHPEC, 2015).

Conhecimento cientifico associado as inovagdes tecnoldgicas sdo a chave
para novos produtos diferenciados, inovadores e com potencial de atender as
expectativas dos consumidores que, cada vez mais, estdo a procura de produtos
mais eficazes, seguros e preferencialmente de origem natural.  Assim, novos
produtos estdo sendo desenvolvidos e disponibilizados, associando componentes
naturais e tecnologias mais recentes (BENITA; MARTINI; SEILLER, 1996;
MANDAWGADE; PATRAVALE, 2008; MARTINS et al., 2014).

A demanda por produtos diferenciados e inovadores contendo fragrancias é
crescente e com grande possibilidade de expansdo. Aromas e fragrancias sao
componentes essenciais de hidratantes, sabonetes, produtos capilares, perfumes,
desodorantes e também de produtos domésticos como detergentes, amaciantes,
odorizantes de ambiente e alimentos (RAUT; KARUPPAYIL, 2014).

O desenvolvimento de novos processos ou otimizacdo de outros ja
existentes, como a encapsulacdo de ativos, € uma nova contribuicdo para inovacao
e estabilidade de produtos, aprimorando o uso em func¢do das necessidades e
desejos destes consumidores (MARTINS et al, 2014)

Neste contexto, para alcancar o sucesso num mercado competitivo e
exigente, a busca por produtos diferenciados € sempre um desafio e 0 uso de
tecnologias emergentes, como a encapsulagdo, surge como uma alternativa para
atender a todas estas finalidades, trazendo iniUmeros beneficios para o consumidor
final (MUYIMA et al., 2002; PATRAVALE; MANDAWGADE, 2008).

2.2 OLEOS ESSENCIAIS

2.2.1 Aspectos gerais

Os 6leos essenciais (OE) vém sendo amplamente empregados em todo o

mundo, com maior crescimento nas industrias cosméticas e de fragrancias, por
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apresentarem inumeras propriedades aromaticas e biolégicas (MARTINS et al.,
2014; DO et al., 2015).

Dentre os mais populares, destacam-se os OE extraidos de frutas do género
Citrus, como Citrus bergania, tangerina; Citrus aurantium, bergamota; Citrus lemon
L., limdo; responsaveis pelo maior percentual comercial de fragrancias e
flavorizantes (BURT, 2004; CALO et al., 2015; DO et al., 2015; PAVELA, 2015).

Os OE séo substancias odorizantes obtidos de fonte vegetal, apresentando
composicdo complexa em compostos volateis, lipofilicos e aromaticos,
biosintetizados por algumas plantas. Sdo considerados metabolitos secundarios
produzidos no citoplasma e plastideo de diversos vegetais, participando de interacao
entre as plantas e destas com o0s animais (atraindo agentes polinizadores e
repelindo pragas), além de defesa contra microorganismos patdégenos (ASBAHANI
et al., 2015; CALO et al., 2015; CARVALHO; ESTEVINHO; SANTOS, 2015).

Os OE sdao obtidos principalmente de plantas aroméaticas, pertencente as
familias Asteraceae, Myrtaceae, Lauraceae, Lamiaceae, Rutaceae e Zingiberaceae
(CARVALHO; ESTEVINHO; SANTOS, 2015), extraidos das folhas, raizes, flores,
frutos e sementes (SHAABAN; EL-GHORAB; SHIBAMOTO, 2012; CALO et al.,
2015; CARVALHO; ESTEVINHO; SANTOS, 2015). A composi¢do quimica dos OE
pode variar conforme o clima, qualidade do solo, ciclo vegetativo da planta, entre
outros (SHAABAN; EL-GHORAB; SHIBAMOTO, 2012).

A maioria dos OE sao constituidos quimicamente por terpenos
(monoterpenos, sesquiterpenos e diterpenos) e terpendides, além de compostos
aromaticos e alifaticos de baixo peso molecular. No geral, um ou dois componentes
estdo sempre presentes em alta concentracdo (20-95%) e muitos outros
componentes, em concentragcdes menores (BAKKALI et al., 2008; SHAABAN; EL-
GHORAB; SHIBAMOTO, 2012; ASBAHANI et al.,, 2015; CALO et al.,, 2015;
CARVALHO; ESTEVINHO; SANTOS, 2015). Citando como exemplo, 0 composto
1,8-cineol representando cerca de 50% da composicdo do OE de Cinnamomum
camphora (canfora), enquanto o linalol representa 68% da composicdo de
Coriandrum sativum (coentro) (BAKKALI et al., 2008).

Os terpenos sao hidrocarbonetos formados por varias unidades de isopreno
(FIGURA 1), sendo que o maior percentual dos componentes presentes nos OE sdo
monoterpenos, originados da juncdo de duas unidades de isopreno. Esses

compostos podem apresentar-se como funcao alcool, aldeido, cetonas, éster, éter,
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fenol, entre outros. Estruturas aromaticas abrangem os derivados de fenilpropano,
como cinamaldeido, eugenol, metil-eugenol e miristina. J& os terpendides, sdo
terpenos que sofreram alguma modificagdo enzimatica, como adicdo de um oxigénio
(BURT, 2004; PAVELA, 2015).

FIGURA 1- ESTRUTURA DO ISOPRENO

H,G
\
H,C
CH,

FONTE: Adaptado de CHEMSPIDER, 2015.

De natureza hidrofobica, com densidade menor que a agua, os OE podem
ser considerados lipofilicos, com baixa solubilidade em agua e solGveis em solventes
organicos (SHAABAN; EL-GHORAB; SHIBAMOTO, 2012; CALO et al, 2015). Entre
as técnicas de obtencao estdo a maceracao; prensagem a frio; extracdo com fluido
supercritico (CO2), a qual vem sendo apontada como bastante promissora nos dias
atuais e a hidrodestilacdo, como a mais antiga descrita (BURT, 2004; CARVALHO;
ESTEVINHO; SANTOS, 2015).

A hidrodestilacdo baseia-se no método de destilagdo azeotropica, onde a
mistura heterogénea agua e OE extraido da planta € destilada simultaneamente,
seguida da separacdo 6leo / agua por técnicas especificas (ASBAHANI et al., 2015;
CARVALHO; ESTEVINHO; SANTOS, 2015).

Diferentes técnicas para caracterizacdo dos OE estdo disponiveis
atualmente, capazes de avaliar as propriedades desses produtos naturais. A
avaliacdo das propriedades fisicas incluem densidade, indice de refracao,
polarimetria e andlise olfativa. Ja as andlises quimicas podem incluir principalmente
cromatografia gasosa (CG) e espectroscopia de massas, as quais fornecem
informacgdes precisas sobre quantificacdo e composi¢cao quimica dos 6leos (DO et
al., 2015).

Desde a antiguidade as plantas aromaticas séo utilizadas pelos povos
orientais, tanto na medicina chinesa e indiana quanto na area alimenticia, como

conservantes e flavorizantes (ALI et al., 2015). Embora seu emprego seja antigo, o
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termo para defini-los como tal surgiu pela primeira vez em documentos escritos no
século XVI, como componentes ativos presentes nas plantas (BAKKALI et al., 2008;
PAVELA, 2015).

No antigo Egito (1600 a.C.), os OE de plantas aromaticas eram empregados
nos rituais de embalsamento dos mortos, para o tratamento e prevencdo de doencas
e para massagens relaxantes (PAVELA, 2015). Na Grécia e Roma antiga, seu uso
ampliou-se, passando a ser empregados 0leos de lavanda, jasmin e ylang-ylang
para infusdo em banhos, como aromatizantes e, para promocao do relaxamento
mental, fundamentos da aromaterapia atual (OUMEISH et al., 2001; SHAABAN; EL-
GHORAB; SHIBAMOTO, 2012; CALO et al.,, 2015; CARVALHO; ESTEVINHO;
SANTOS, 2015).

A hidrodestilacdo foi descrita somente na ldade Média, no século Xl, na
Espanha (BURT, 2014; ASBAHANI et al., 2015; CALO et al., 2015; PAVELA, 2015),
periodo que deu inicio a difusdo do uso dos OE pela Europa. Documentos
descrevem que, nesse periodo, ja eram comercializados nos boticarios cerca de 15
a 20 OE, incluindo as espécies lavanda, canela, alecrim, cravo, noz-moscada e anis
(BURT, 2004).

Hoje, ja sdo descritos mais de 3000 OE, sendo cerca de 300
comercializados (SHAABAN; EL-GHORAB; SHIBAMOTO, 2012). Sua importancia
industrial vai além do aroma marcante e agradavel que leva a sua aplicacdo na
industria de fragrancias. Os OE também podem conferir sabor e preservar alimentos,
devido a sua atividade biolégica contra fungos e bactérias. Os OE ja foram descritos
com atividade antimicrobiana, antioxidante, antifingica, antiinflamatoria,
antiparasitaria entre outras (DEANS; RITCHIE, 1987; BURT, 2004; SILVA;
FIGUEIREDO; YANO, 2007; SOLORZANO-SANTOS e MIRANDA-NOVALES, 2012;
CALO et al., 2015).

Grande parcela de vendas de OE na Unido Européia, sado para finalidade
flavorizante na industria alimenticia, fragrancias para perfumes e lo¢gées na indastria
cosmeética, medicamentos na industria farmacéutica, sendo ainda bastante utilizados
em aromaterapia. Como conservantes para indastria alimenticia, alguns blends ja
sédo comercializados na Espanha e EUA, sendo reconhecidos como seguros pelo
Food and Drug Administration (FDA). A empresa DOMCA S.A. comercializa o DMC
Base Natural, composto por OE de rosemary, citrus e salvia com apelo antioxidante

e conservante para preservacao de verduras (BURT, 2014). Outros usos incluem
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repelentes, larvicidas, (ABREU et al., 2012; CHUNG et al., 2013; PAVELA, 2015) e
conservante em embalagens alimenticias (CHANG et al., 2013; BURT, 2014).

Olmedo e colaboradores (2015) descreveram o0s Oleos essenciais de
orégano, louro e alecrim como antioxidantes sequestradores de radicais livres,
destacando seu uso potencial em produtos alimenticios. Os OE de espécies de
patchouli foram identificados como potentes antibacterianos, contra a formacao de
biofilme pela bactéria Streptococcus pyogenes (NITHYANANDA et al., 2015). Freires
e colaboradores (2014) descreveram o potencial uso antifungico do OE extraido de
folhas de coentro (Coriandrum sativum L.) (coriander) com atividade contra espécies
de Candida spp, e identificaram sua habilidade em se ligar ao ergosterol na
membrana fangica, aumentando sua permeabilidade a ions e levando ao dano
celular no fungo. Em um estudo comparativo, Astani, Reichling e Schnitzle (2010)
demonstraram a capacidade dos componentes majoritarios do OE de eucalipto, cha
verde e tomilho (a-terpineno, y-terpineno, a-pineno, p-cimeno, terpinen-4-ol, a-
terpineol, timol, citral and 1,8-cineol) em inibir a atividade in vitro do virus Herpes
simplex tipo 1 (HSV-1). Também os OE de espécies de eucalipto ja foram descritos
como potentes antimicrobianos, apresentando maior eficacia do que seus extratos
metanolicos, exibindo atividade principalmente contra bactérias gram positivas
(SAFAEI-GHOMI; AHD, 2010). Em estudos in vitro realizados por Silva e
colaboradores (2007) comprovaram a eficacia antitumoral do OE de Zanthoxylum
rhoifolium em um modelo experimental de tumor ascitico, além de acéo
imunomoduladora de células Natural Killer (NK).

Nas ultimas décadas, o emprego dos OE nos diversos ramos industriais,
vem ganhando uma nova e ampla abordagem. Técnicas atuais de encapsulacéo de
ativos vém ampliando o uso destes produtos naturais na industria e no mercado
mundial. Por serem compostos volateis e instaveis, os OE degradam-se rapidamente
por oxidacdo ou volatilizacdo pela acdo do calor e da luz (WORANUCH; YOKSAN,
2013).

O uso dos OE ainda é limitado pela instabilidade de seus componentes.
Terpenos, acetonas e aldeidos, por exemplo, sao facilmente oxidados e degradados
pela acédo da luz, calor, umidade e oxigénio, levando a uma reducao potencial em
suas atividades bioldgicas e biodisponibilidade (ASBAHANI et al., 2015; COSTA et
al., 2015; SEBAALY et al., 2015).
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Vale ressaltar que a degradacdo dos OE presentes nas fragrancias pode

levar, ndo s6 a perda das caracteristicas sensoriais, mas também a formacao de

produtos alergénicos. Varios estudos comprovaram que os produtos da oxidagéo do

limoneno (FIGURA 2) e linalool sdo em sua maioria hidroperoxidos, potenciais

causadores de dermatite de contato (KARLBERG et al.,, 1992; MATURA et al.,
2006).

FIGURA 2- PRODUTOS PRIMARIOS DA AUTOOXIDAGAO DO LIMONENO
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FONTE: Adaptado de SKOLD et al., 2004.

2.2.2 Na industria cosmética

A importancia dos OE para a promoc¢ao da beleza e do bem-estar vem
aumentando a cada ano, muitas vezes estimulada por sua origem natural, busca de
cosmeéticos organicos, em detrimento de possiveis riscos associados ao uso de
produtos sintéticos, como os parabenos, por exemplo (CARVALHO; ESTEVINHO;
SANTOS, 2015).

Dados de mercado do Centro para Promocao de Importacdes da Unido
Europeia (CBI) mostram que em 2013, as importacdes europeias de OE superaram
a marca de um bilhdo de euros (ou 90 mil toneladas de OE), sendo o Brasil o
principal fornecedor, responsavel por cerca de 20% do mercado de exportacao.
Outros fornecedores de OE incluem Argentina, india, China, México, USA e Holanda
(CBI, Trade Market, 2015).
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Na industria cosmética, a principal aplicacdo dos OE ainda é bastante
centrada no ramo das fragréncias e perfumaria. Extratos de flores, como rosa,
gardénia, jasmim, narciso, tuberose, lavanda e alfazema, sdo os mais utilizados
(ABURJAI; NATSHEH, 2003). Outros OE sdo muito empregados na perfumaria
como baunilha (Vanilla sp.), patchouli (Pogostemon cablin), citronela (Cymbopogon
winterianus), sandalo (Santalum album), bergamota (Citrus aurantium), alecrim
(Rosmarinus officinalus) e menta (Mentha piperita) (CARVALHO; ESTEVINHO;
SANTOS, 2015).

Além do uso na perfumaria, os OE podem conferir efeitos condicionantes e
brilho aos produtos cosméticos aplicados ao cabelo, sendo o aroma, um efeito
adicional proporcionado pelos seus componentes. Oleos vegetais extraidos do
alecrim e camomila possuem, além da funcdo condicionante, a promocao do
crescimento capilar (ABURJAI; NATSHEH, 2003).

Também o OE de camomila, tem uso difundido em produtos para pele,
devido a sua propriedade antiinflamatoria, antieritema e antipruriginosa, sendo
amplamente utilizado para pele seca e como agente clareador de manchas
(ABURJAI; NATSHEH, 2003).

Entre os 6leos, de forma geral, utilizados em produtos para pele, os
extraidos do género Lavandula (lavanda), como Lavendula angustifolia, L. latifolia, L.
Stoechasand e L. intermedia, tém sido usados em perfumes, sabonetes e logdes,
uma vez que possuem propriedades antialergénicas bem elucidadas (KIM; CHO,
1999; ABURJAI; NATSHEH, 2003). Outro OE de importante aplicagdo cosmética € o
de geranio (Pelargonium graveolens) que, além de ter seu uso focado em perfumes,
devido a seu odor marcante de rosa, € muito utilizado em lo¢Bes para pele oleosa e
com acne (ABURJAI; NATSHEH, 2003).

Os OE também s&o muito utilizados na industria cosmética como
conservantes nas formulacbes, devido as suas propriedades antimicrobianas de
amplo espectro. Neste contexto, podemos citar os Oleos de Artemisia afra, Pteronia
incana, Melaleuca alternifolia Cheel, Rosmarinus officinalis, Thymus vulgaris e
Origanum onites. Da mesma forma, esses produtos naturais também podem ser
empregados com a finalidade de inibir a oxidacdo, prevenindo a formacdo de
radicais livres, por apresentarem atividade antioxidante jA bem caracterizada
(ABURJAI; NATSHEH, 2003; BAKKALI et al., 2008).
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Os OE utilizados nas formulagcdes cosméticas, como o0 extraido de
Pelargonium graveolens L’Her, podem ser utilizados a fim de aumentar a
estabilidade e o tempo de prateleira, em substituicio aos antioxidantes sintéticos
mais utilizados, como hidroxitolueno butilado (BHT) e hidroxianisol butilado (BHA), ja
descritos como potencialmente téxicos (BOUKHRIS et al., 2015).

Muitos sdo os empregos dos OE em cosméticos, uma vez que estes
apresentam inimeras propriedades biolégicas que os tornam cada vez mais
indUstria cosmética (ABURJAI; NATSHEH, 2003; CARVALHO;
ESTEVINHO; SANTOS, 2015). Um resumo dos principais OE utilizados na industria

cosmeética esta demonstrado na Tabela 1.

atrativos a

TABELA 1- PRINCIPAIS OLEOS ESSENCIAIS UTILIZADOS EM PRODUTOS COSMETICOS.

BT ORIGEM DO OLEO ESSENCIAL

Hidratante Camomila (Matricaria recutita)

Antiidade Baun?lha.(VaniIIa.l mexicana), Sandalo (Santalum album), Camomila
(Matricaria recutita)

Anti-ache Alecrim (Rosmarinus officinalis)

Protetor solar

Lavanda (Lavandula stoechas), Orégano (Origanum majorana)

Mentol (Mentha arvensis), Camomila (Matricaria recutita), Patchouli

Pos-sol (Pogostemon cablin)
Shampoo Alecrim (Rosmarinus officinalis)

Laranja (Citrus sinensis L.), Lavanda (Lavendula angustifolia, L.
Sabonete

latifolia,L. stoechas)

Detifricio e creme dental

Salvia (Salvia officinalis), Eucalipto (Eucalyptus grandis), Hortela-
pimenta (Mentha piperita)

Perfume, desodorante,
antiperspirante

Lim&o (Citrus limonum L.), Laranja (Citrus sinensis L.)

Condicionante Capilar

Camomila (Matricaria recutita), Lavanda (Lavendula angustifolia, L.
latifolia,L. stoechas)

Estimulante crescimento
capilar

Salvia (Salvia officinalis)

Enxaguatdrio bucal

Eucalipto (Eucalyptus grandis), Mentol (Mentha arvensis)

FONTE: Adaptado de CARVALHO; ESTEVINHO; SANTOS, 2015.

2.2.3 Oleo essencial de laranja

O Brasil, na década de 80, tornou-se o maior produtor mundial de laranja. A

laranja e seus subprodutos, como o 6leo, a pectina e as cascas secas, possuem um
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grande mercado nas industrias de alimentos e de bebidas (BIZZzO; HOVELL;
REZENDE, 2009; BRASILIAN FRUIT, 2009).

Dentre os derivados da laranja de interesse comercial e cientifico,
encontram-se o farelo de polpa citrica, suco, células congeladas, 6leos essenciais,
D-limoneno e liquidos aromaticos, em ordem decrescente de rendimento (FIGURA
3), utilizados em aromas e fragrancias, produtos quimicos, solventes, industrias de
tintas, cosméticos, medicamentos e alimentos (SANTOS et al., 2003; ABECITRUS,
2009).

FIGURA 3- SUBPRODUTOS DA LARANJA E SEUS RENDIMENTOS
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FONTE: Adaptado de CARMONA, 2011.

O conhecido 6leo essencial de laranja é obtido do pericarpo do fruto Citrus
sinensis L. Osbeck (laranja péra), familia Rutacease (BARROS et al., 1986). Deve-
se ressaltar que a composicdo quantitativa dos 6leos essenciais citricos varia de
acordo com a época, local de coleta, forma de cultivo, condi¢des climéticas, idade da
planta, periodo e condi¢cdes de armazenamento (SANTOS et al., 2003).

O processo de prensagem a frio € o mais utilizado para extracdo do 6leo
essencial. As cascas das laranjas sdo prensadas, seguidas de centrifugacédo para
obtencao de 6leo, apresentando-se limpido, de cor amarelo-escura, com um aroma
forte caracteristico, amargo, baixa solubilidade em agua e alta tendéncia a auto
oxidacado (SANTOS et al., 2003; BIZZO; HOVELL; REZENDE, 2009).

O dleo essencial, para elaboracdo de aromas, € o mais estudado, tendo sido
identificados até o momento, cerca de 220 componentes em sua composi¢do. Por

cromatografia gasosa e espectroscopia de massa, Sanchez e colaboradores (1994)
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obtiveram a analise qualitativa e quantitativa de cerca de 24 componentes (TABELA

2) do oleo essencial de laranja péra extraida por compresséo a frio.

TABELA 2- COMPONENTES ENCONTRADOS NO OLEO DE LARANJA PERA.

COMPONENTES CONCENTRACAO (%)
D- limoneno 91,4
Mirceno/ Octanal 4,3
a-pineno 1,4
Linalol 0,8
Sabineno 0,4
Decanal 0,4
B-felandreno 0,2
Geranial 0,2
y-terpineno >0,1
I-octanal >0,1
Nonanal >0,1
Terpinen-4-ol >0,1
Acetato de Etilo >0,1
Geraniol >0,1
Tetradecanal >0,1
[-cariofileno >0,1
a-sinensal >0,1
Citronelal 0,1
a-terpineol 0,1
Neral/carvona 0,1
Dodecanal 0,1
Valenceno 0,1
B-sinsensal 0,1

FONTE: Adaptado de SANCHEZ et al., 1994.

Esse 0Oleo é constituido por uma mistura complexa de compostos quimicos

diferentes divididos em fracdes volateis e ndo volateis. As volateis sdo compostas

fundamentalmente por misturas de hidrocarbonetos dos grupos monoterpenos,

sesquiterpenos e compostos oxigenados como aldeidos, cetonas, alcodis, acidos,

ésteres e cetonas. As nao-volateis sdo constituidas principalmente por carotenoides,

flavonoides e cumarinas (SANCHEZ et al., 1994; SANTOS et al., 2003).

O D-limoneno (FIGURA 4) é um hidrocarboneto majoritario do oOleo de

laranja e pertence a classe dos monoterpenos monociclicos. Possui isomeria optica,
apresentando-se como (D)-limoneno e (L)-limoneno (PAKDELA PANTEA, ROY,

2001).
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FIGURA 4- FORMULA ESTRUTURAL DO LIMONENO.
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FONTE: Adaptado de FERRARINI, et al., 2008.

O D-limoneno é usado como componente aromatico e flavorizante, para
obtencdo de sabores artificiais como menta e hortela para fabricagdo de doces,
balas e gomas de mascar (SANTOS et al., 2003). E um composto facilmente
oxidado e sua decomposicao (Figura 5) leva a formacéo de subprodutos terpénicos

gue inviabilizam o uso do 6leo como aromatizante (FILHO, 1999).

FIGURA 5- PRODUTOS DA DECOMPOSICAO DO D-LIMONENO
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FONTE: Adaptado de FILHO, 1999.

O d6leo oxidado é descrito normalmente com sabor mentolado ou lenhoso e
pode ser determinado por andlise sensorial e/ou instrumental (MELO, ULLER,
PESSOA, 1997). Para prevencédo de sua oxidacdo, recomenda-se a encapsulagao

desse 0leo, a fim de protegé-lo e conservar suas caracteristicas inerentes.
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2.3 ENCAPSULACAO

2.3.1 Aspectos gerais

A encapsulagéo é o processo em que, um ativo ou um blend de ativos séo
revestidos ou encapsulados dentro de um determinado sistema. Esse ativo pode ser
solido, liguido ou gasoso e o material de revestimento pode ser denominado
transportador, encapsulante ou agente de encapsulacao (LAM et al, 2010).

Para o uso das microparticulas na producdo de medicamentos, alimentos e
cosméticos, o material encapsulante deve ser preferencialmente biocompativel e
biodegradavel, sem gerar produtos toxicos. Além disso, deve apresentar resisténcia
o suficiente para manter suas funcdes de protecao e liberacdo de substancias, sem
gue haja degradacdo da microparticula no veiculo em que se encontra,
permanecendo viavel até sua aplicacdo, devendo ser liberado quando e onde for
necessario (CABRAL, 2004; SUAVE et al., 2006).

O encapsulante ideal deve apresentar baixa viscosidade em concentracdes
elevadas e ser de facil manipulacéo durante o processo, ter baixa higroscopicidade
para evitar aglomeracdo de particulas e facilitar manipulagdo e incorporacdo aos
veiculos, ndo reagir com o material encapsulado, ter capacidade de armazené-lo
adequadamente dentro da estrutura, proporcionar maxima protecdo ao produto ativo
contra condicbes adversas (luz, pH, oxigénio, umidade), possuir propriedades
desejadas de liberacdo, ndo possuir sabor desagradavel para formulacdes de uso
oral e ser econdmico (SANTOS; FERREIRA; GROSSO, 2000; SUAVE et al., 2006).

Esses encapsulantes podem ser definidos como carreadores de moléculas
ativas, resultando em micro ou nanoparticulas, variando de acordo com o tamanho
da particula resultante. Os sistemas mais utilizados para esta finalidade sdo as
particulas lipidicas, lipossomas, particulas poliméricas, divididas em
micro/nanocapsulas ou micro/nanoesferas e as ciclodextrinas (MULLER, MADER et
al., 2000; MARCATO, 2009).

Diferentes materiais de revestimento podem ser empregados, como por
exemplo, lipideos, polissacarideos, proteinas, acucares, acidos organicos, derivados
do acido acrilico/metacrilico, derivados dos acidos polilatico/poliglicolico e o6leo
vegetal hidrogenado. A selecdo do material encapsulante e do processo de

encapsulacdo depende das propriedades do produto, como por exemplo,
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propriedades fisicas e quimicas, solubilidade, aplicacdo pretendida, método a ser
utilizado, tipo de liberacdo, biodisponibilidade, biodegradabilidade e tamanho de
particula (MULLER, MADER et al., 2000; SCHAFFAZICK et al., 2003; WISSING et
al., 2004; MARCATO, 2009; GOLUBOVIC-LIAKOPOULOS et al, 2011).

Um grande numero de metodologias de encapsulacédo tem sido desenvolvido
com a finalidade de preservar propriedades e melhoria de caracteristicas, como
perfil de liberagdo destes ativos encapsulados (MULLER et al., 2000). Muito além do
marketing, da inovacdo de produtos, a encapsulagdo surge como beneficio a
estabilidade dos ativos cosméticos, protecdo contra agentes externos e liberacao
controlada dos ativos encapsulados (SANSUKCHAREARNPON et al., 2010).

2.3.2 Encapsulacéo de 6leos essenciais

A grande maioria das moléculas presentes nas fragrancias e 6leos essenciais
séo instaveis devido a presenca de alguns grupos quimicos, como aldeido, cetona e
terpenos. Essas substancias sédo volateis e reagem facilmente com outros
compostos, sendo bastante sensiveis na presenca de luz, oxigénio, alta
temperatura, umidade, dentre outros fatores (TZHAYIK, CAVACO-PAULO,
GEDANKEN, 2012). Desse modo, o 6leo de laranja quando encapsulado, preserva
suas caracteristicas quimicas e sensoriais.

A degradacao desses compostos, além de causar alteracdo no sensorial dos
produtos, em alguns casos, ainda resulta em produtos alérgicos ao consumidor
(KARLBERG et al., 1992; MATURA et al., 2005, 2006). Desse modo, a
encapsulacdo desses materiais volateis e instaveis é uma técnica efetiva para
protecdo desses ativos contra 0 meio ambiente, rapida evaporagdo e contaminacao.
A técnica permite a liberacdo controlada do ativo, que pode ser liberado quando
requerido, seja por pH, aquecimento, pressdo, entre outros. (BHARGAVA et al.,
2010), protegendo, estabilizando e controlando sua taxa de volatilizacdo e
degradacao (SANSUKCHAREARNPON et al., 2010).

Diversos pesquisadores associaram esses produtos naturais, isolados ou em
sua totalidade, a diversos agentes, como a quitosana (ASGARI, 2015; HROMIS et
al., 2015; HU et al., 2015; SHEN e KAMDEM, 2015), proteinas (TZHAYIK; CAVACO-
PAULO; GEDANKEN, 2012), derivados de amido (FERNANDES; BORGES;
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BOTLER, 2014; OLIVEIRA; PAULA; PAULA, 2014; SILVA et al., 2014) e inclusdo
em ciclodextrinas (COSTA et al., 2015).

A micro ou nanoencapsulagcdo tornou a encapsulagcdo ainda mais
promissora, uma vez que a incorporacdo de OE nesses sistemas agrega maior valor
aos produtos, traz inimeras vantagens como aumento da estabilidade, minimizando
a degradacéo e rancificacdo de seus compostos. A encapsulacdo também mascara
ou melhora sabores, aumenta a duragdo da percepcdo organoléptica, traz maior
seguranca e menor alergenicidade em produtos cosméticos, melhora a solubilidade
em agua, aumentando  assim, sua aplicabilidade em produtos
(SANSUKCHAREARNPON et al., 2010; WORANUCH; YOKSAN, 2013).

A estratégia de encapsulacdo pode ainda proporcionar um aumento da
biodisponibilidade, preservando ou aumentando a atividade biolégica de OE
(MARTINS et al., 2014; ASBAHANI et al.,, 2015.). Neste contexto, Costa e
colaboradores (2015) documentaram o aumento da atividade sequestradora do
radical peroxil in vitro pelos OE de lavanda (Lavandula stoechas) e tomilho (Thymus
lotocephalus), apés a inclusdo molecular em ciclodextrinas (B-ciclodextrina e a 2-
hidroxipropil-B-cyclodextrina). Garg e Singh (2011) incorporaram eugenol em
nanoparticulas lipidicas soélidas e observaram aumento na estabilidade e na
atividade antifingica in vivo contra Candida albicans. Também, o eugenol ja foi
incorporado em nanoparticulas poliméricas com PLGA — poli (acido latico-co-acido
glicdlico) apresentando eficiéncia de encapsulacdo em torno de 98% e propriedades
antimicrobianas contra bactérias gram positivas e negativas (GOMES; MOREIRA,
CASTELL-PEREZ, 2011).

No ambito das fragrancias, hoje se sabe que o controle da taxa de
volatilizacdo e degradacdo é uma etapa determinante na qualidade sensorial. Da
mesma forma, a liberacdo controlada e sustentada dessas fragrancias é limitante
para selecionar a tecnologia de encapsulagdo mais  apropriada
(SANSUKCHAREARNPON et al., 2010).

Estudos vém sendo realizados com o intuito de reverter essa limitagdo em
particular dos compostos volateis, protegendo-os da evaporacdo, de modo a
prolongar sua liberacdo (SANSUKCHAREARNPON et al., 2010; ASBAHANI et al.,
2015; CARVALHO; ESTEVINHO; SANTOS, 2015). Na Tabela 3, é apresentado um

resumo de trabalhos com a finalidade de encapsular 6leos essenciais.
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TABELA 3- TRABALHOS PARA ENCAPSULACAO DE OLEOS ESSENCIAIS.

PARTICULA TECNICA OLEO ESSENCIAL VANTAGEM
Aumento das atividades
Lipossomas RESS* Rosa centifolia antibaceriana, antioxidante, efeito
antimutagénico
Evaporacio de Artemisia afra Aumento da atividade
Lipossomas fasepreve(z;rsa Eucalyptus globulus antibacteriana, liberacéo
Melaleuca alternifolia sustentada
Terapia antifingica para
Linossomas Hidratacéo de Eucalyptus infecc¢Bes dermatdfitas, aumento
P filme lipidico camaldulensis da solubilidade em agua dos
fitocomponentes
Lin0SSOmas Hidratacéo de Origanum vuloare Melhora da solubilidade e
P filme lipidico 9 9 estabilidade
Técnica de

Nanoparticula
lipidica sélida

Nanoparticula
lipidica sélida

Nanoparticulas
poliméritcas

Microparticulas
poliméricas

Microparticulas
poliméricas

Microparticulas
poliméricas

precipitacéo e
homogeneizacéo
a quente

Homogeneizagéo
de alta presséo

Coacervacao

Coacervacao/
complexacao

Spray drying

Coacervacao
simples

Zataria multiflora

Commiphora myrrha

Lippia sidoides

Pimenta dioica

Origanum vulgare

Cymbopogom citratus

Liberagéo sustentada

Diminui¢céo da perda por
evaporacgéao dos ativos, melhor
eficacia antitumoral

Liberagdo sustentada, aumento
da atividade larvicida

Aumento da atividade
antimicrobiana

Aumento da atividade
antioxidante, antimicrobiana e da
estabilidade

Liberagéo sustentada

FONTE: Adaptado de ASBAHANI et al., 2015.

*Rapid Expansion of Supercritical Solutions.

Diferentes tipos de micro/nano particulas séo produzidas utilizando
polimeros biocompativeis como material de revestimento ou matricial. A
encapsulacdo utilizando essas matérias-primas pode além de prevenir a evaporacao
de fragrancias, liberar as moléculas aromaticas de maneira sustentada em modelos

cinéticos bem definidos (PEDRO et al., 2009, HOSSEINKHANI et al., 2015).
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Tzhayik, Cavaco-Paulo e Gedanken (2012) demonstraram que a
encapsulacdo da fragrancia de acetato de amila (aroma de maca-banana) em
nanoesferas proteicas de soro de albumina bovina (BSA) foi eficaz em prolongar o
perfil de liberacdo da fragrancia, através de testes de perda de massa das esferas
em temperatura ambiente. Sansukcharearnpon e colaboradores (2010) avaliaram o
processo de encapsulagéo de seis fragrancias, incluindo os OE de canfora, citronela,
e as substancias eucaliptol, limoneno, mentol e acetato de 4-terc-butil ciclohexil em
nanoparticulas poliméricas preparadas com um blend de derivados da celulose
(etilcelulose, hidroxipropilcelulose) adicionados ao &lcool polivinilico. Os
pesquisadores obtiveram nanoparticulas com tamanho inferior a 450 nm e eficiéncia
de encapsulacao superior a 80%, sendo que as de eucaliptol e mentol foram as que
apresentaram liberacdo mais prolongada. Fei e colaboradores (2015) utilizaram
resina de melamina-formaldeido para sintetizar microcapsulas poliméricas de
tamanho controlado, com a finalidade de encapsulagcao e liberagdo sustentada de
OE. Em outro estudo, Hosseinkhani e colaboradores (2015) desenvolveram
nanocarreadores (NC) poliméricos utilizando o biopolimero acido polilactico (PLA)
para encapsular clorobenzeno, muito utilizado em perfumes e desodorantes. O
sistema desenvolvido foi capaz de encapsular com eficiéncia um composto
hidrofébico, e ainda sustentar a liberacdo da fragrancia, retardando seu efeito sem
impactar na microbiota da pele. Camerlo e colaboradores (2013) demonstraram a
aplicabilidade de encapsular limoneno em emulsdes coloidais com matriz polimérica,

prolongando sua liberacdo em diversas condi¢cdes de armazenamento.

2.3.3 Materiais encapsulantes

2.3.3.1 Particulas poliméricas

O termo micro ou nanoparticula refere-se ao tamanho da particula em
guestdo. Particulas com diametro menor que 1um séo consideradas nanoparticulas,
e as maiores sao denominadas microparticulas (SOPPIMATH et al, 2001). S&o
consideradas esferas (FIGURA 6), quando a substancia ativa encontra-se dispersa
na matriz. As microesferas podem ser homogéneas ou heterogéneas conforme o
principio ativo se encontre no estado molecular (dissolvido) ou na forma de

particulas (suspenso):
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FIGURA 6- ESQUEMA DE NANO/MICROESFERAS

Rede polimérica
+ 6leo disperso
+ principio ativo

Rede polimérica

Principio ativo

Homogénea Heterogénea

FONTE: Adaptado de SCHAFFAZICK et al., 2003; SILVA et al., 2003; NETO, 2009.

Séao consideradas capsulas (FIGURA 7) quando constituidas por involucro
polimérico disposto ao redor de um nucleo oleoso, onde a substancia ativa pode
estar dissolvida nesse nucleo e/ou adsorvida a parede polimérica (COUVRER et al.,
1996; SOPPIMATH et al, 2001), variando conforme a natureza e solubilidade do

ativo encapsulado.

FIGURA 7- ESQUEMA DE NANO/ MICROCAPSULAS
Principio ativo
Rede polimérica
Nucleo oleoso

Principio ativo Principio ativo
lipossoluvel hidrossoltvel

FONTE: Adaptado de SCHAFFAZICK et al., 2003; SILVA et al., 2003; NETO, 2009.

As nano/microcépsulas, podem ainda, conter um Unico nucleo ou Varios
nacleos, sendo classificadas como mononuclear ou polinuclear, respectivamente
(FIGURA 8). De acordo com Silva e colaboradores (2003), essa disposicdo depende

principalmente da natureza dos ingredientes utilizados e o0 método de fabricacéo
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FIGURA 8- CLASSIFICAGAO DAS NANO/MICROCAPSULAS DE ACORDO COM SEUS NUCLEOS..

Rede polimérica

Principio ativo

Mononuclear Polinuclear

FONTE: Adaptado de SILVA et al., 2003.

Os polimeros merecem destaque pela sua versatilidade de uso. Podem ser
desde insoluveis até soluveis pH-dependentes, permedaveis, semi-permeaveis ou
impermeéveis e normalmente biodegradaveis. Devido a estas caracteristicas €
possivel a utilizacdo dos polimeros para as mais diversas formas de administracéo e
liberacdo modificada de farmacos (LOPEZ; FERNANDEZ, 2001). Eles podem ser
classificados quanto a sua natureza (naturais, semi-sintéticos ou sintéticos) ou
quanto as suas propriedades. Para escolha do polimero a ser utilizado para
encapsulacdo, deve-se avaliar as propriedades fisicas e quimicas da substancia a
ser encapsulada, a finalidade de liberacéo e aplicacdo e o método de producéo a ser
utilizado (SEVERINO et al., 2011).

2.3.3.2 Alginatos

2.3.3.2.1 Formas de obtencéo

Os alginatos, derivados do acido alginico, sdo biopolimeros biodegradaveis
e biocompativeis. Sdo encontrados na natureza sob forma de sais mistos de calcio,
sédio, magnésio e potassio (THU et al., 1996; SEGATO, 2007). Sdo extraidos
principalmente de algumas bactérias e de algas marinhas marrons, principalmente
Laminaria hyperborea, Ascophyllum nodosum e Macrocystis pyrifera (GOMBOTZ;
WEE, 1998).

2.3.3.2.2 Constituigcdo quimica e fisica

Sédo polimeros lineares, constituidos por duas unidades monoméricas, 0

acido B-D-manurénico (M) e o acido a-L-gulurénico (G), unidos por ligacdes
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glicosidicas entre os carbonos 1,4. Com férmula geral representada por (C6H80)n,
podem apresentar-se com sequéncia homopolimérica (MM e/ou GG) ou como
sequéncias alternadas de MG (FIGURA 9), em proporcdes, ordens e massas
moleculares diferentes, arranjados como blocos ao longo da cadeia (KING,1983;
MOE et al., 1995; CHAN, LEE, HENG, 2000; SIMPSON et al., 2004; LEE et al.; REIS
et al., 2006).

A composicdo do alginato, como a proporgéo e sequencia dos blocos M e G
gue o constituem, € responsavel pela flexibilidade da cadeia, influenciando
diretamente a estabilidade e as propriedades fisicas do gel, como a solubilidade
(ERTESVAG E VALLA, 1998).

A viscosidade de uma solucéo de alginato € diretamente proporcional ao seu
peso molecular. Com viscosidade de 200 a 400 mPa.s., o alginato de sdodio é
classificado como média viscosidade e possui grande aplicacdo comercial
(TEIXEIRA, 2011).

FIGURA 9- COMPOSIGCAO DOS ALGINATOS

(A): Residuos de Acido Manurénico. (B): Residuos de Acido Gulurénico. (C): Cadeia de Residuos de
Acidos Manurénico e Gulurdnico Alternados.
FONTE: KAWAGUTI; SAITO, 2008.
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2.3.3.2.3 Usos do alginato de sédio

O alginato de sédio pode ser utilizado como agente estabilizante, suspensor,
como desintegrante de capsulas e como agente de aumento de viscosidade. Em
formulacdes topicas, é amplamente utilizado como espessante e agente suspensor
em grande variedade de pastas, cremes e géis, e como estabilizante para emulsdes
0leo em agua. Tem sido bastante utilizado para microencapsulacdo de ativos e
formacéo de nanoparticulas, pois além de ndo necessitar da utilizacdo de solventes
organicos, nao necessita de condic¢des rigorosas de temperatura e tem relativo baixo
custo (BODMEIER; WANG; RAJAONARIVONY, 1993; FUNDUEANU et al., 1999;
SCHOUBBEN et al., 2010).

Os alginatos tem a capacidade de formar hidrogéis pouco sollveis em
presenca de cations divalentes, como Ca?* e Ba?*, devido a ligacdo cruzada destes
ions com os grupos carboxilicos dos residuos do &cido gulurdnico. Esta ligacao
forma o modelo conhecido como “caixa de ovo” (FIGURA 10), uma rede
tridimensional no qual os ions divalentes encontram-se nas cavidades
eletronegativas do alginato (FUNDUEANU et al.,, 1999; SIMPSON et al.,, 2004;
KAWAGUTI; SATO, 2008; DOHNAL, STEPANEK, 2010).

FIGURA 10- CADEIAS HOMOPOLIMERICAS IONS DE CALCIO ENTRE GRUPOS DE CARGA
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FONTE: KAWAGUTI; SAITO, 2008.

O cloreto de calcio foi classificado como o agente gelificante mais efetivo
(ALLEN et al., 1963). Esses ions estabelecem ligacdes entre as cadeias de alginato

por interacdes idnicas, formando uma estrutura reticulada com grande capacidade
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de reter agua, formando um gel muito estavel. A afinidade entre ions metalicos e o
alginato varia de acordo com as propriedades dos ions, como raio ibnico, efeitos
estéricos, forca idnica e eletronegatividade (TEIXEIRA, 2011).

O modelo “caixa de ovo” mostra a importancia das unidades G na gelificacéao
do alginato, onde alginatos ricos em GG formam géis mais rigidos e resistentes,
além de manutencdo da integridade por um periodo superior. JA& os blocos M
também formam ligacdes intermoleculares, embora menos efetivos que bloco G,
portanto ligacdes MM ou MG resultam em géis elasticos. Portanto, a quantidade de
residuos G e o comprimento médio desses blocos séo diretamente proporcionais ao
potencial de formacdo e a forca do gel. A espécie, secdo e a idade da alga a partir
da qual o alginato foi isolado, sdo responsaveis pela quantidade e distribuicdo de
cada monbémero presente (SIMPSON et al.,, 2004; REIS et al.,, 2006; TEIXEIRA,
2011).

Além da concentracdo e estrutura quimica do material do gel, sua estrutura,
reticulac@o e porosidade também sao governadas pela dispersédo do alginato e pela
sua cinética de formacéo, dependente da concentracdo do cation, da forca ibnica e
do pH. A quantidade de célcio presente no sistema é responsavel pela associagao
intercadeias, ou seja, niveis reduzidos de célcio induzem uma associacado
temporéaria e aumento da viscosidade, enquanto altos niveis de calcio resultam em
precipitacdo, favorecendo uma associacdo permanente (PENICHE et al, 2004;
GEORGE; ABRAHAM, 2006; TEIXEIRA, 2011).

Devido a sua porosidade, as microparticulas de alginato podem ser
associadas a outros polimeros, como a poli-L-lisina e quitosana ou gomas e
gelatinas, a fim de melhorar o tempo de liberacdo da substancia encapsulada (TU et
al., 2005; LIRA et al., 2009; SARAVANAN; RAO, 2010; DOHNAL, STEPANEK, 2010;
MENNINI et al., 2012). Sistemas hidrogéis contendo alginato também tem sido
investigados para sistemas de liberacdo controlados contendo proteinas e peptideos
(GOMBOTZ e PETTIT, 1995).

Em solugcbes aquosas a 1% (p/v), apresenta um pH de aproximadamente
7,2. Em solugdes que apresentam uma concentracdo de alcool superior a 30%, o
alginato de sodio é praticamente insoluvel (WADE, WELLER, 1994). Quanto a
viscosidade, existem descricbes de que uma solucédo aquosa a 1% a 20 °C, possui
um valor de 20-401cP. A viscosidade pode variar de acordo com a concentracéo,

pH, temperatura ou a presenca de ions metalicos (ALLEN, 2000). As solucdes
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aquosas de alginato de sodio sdo mais estaveis em pH entre 4-10, abaixo de 3
ocorre precipitacao (WADE, WELLER, 1994).

2.3.3.2.4 Producéo de sistemas particulados utilizando alginato de sédio

Sao descritos na literatura trés métodos convencionais para o preparo de
géis de alginato de célcio: método de gelificacdo ibnica externa, gelificacdo ibnica
interna e emulsificacdo. O mais utilizado € a gelificacdo ibnica externa, na qual a
solucéo de alginato de sédio contendo o principio ativo é gotejada sobre a solucdo
gelificante, normalmente composta por solucdo de cloreto de célcio com
concentracdo ideal proporcional a concentracdo de alginato, resultando em
particulas esféricas, Unicas e independentes. Esse método ndo exige condicdes
especificas para producdo das particulas, ndo necessita utilizacdo de solvente e
possui alta eficiéncia de encapsulacdo quando comparado a outros métodos
convencionais. Além de outros interferentes, o tamanho da microparticula é
principalmente determinado pelo sistema de extrusdo utilizado como gotejamento,
podendo ser agulha ou atomizacdo (SMIDSROD; DRAGET, 1997; FUNDUEANU et
al., 1998; RIBEIRO et al., 1999; SCHOUBBEN et al., 2010; TEIXEIRA, 2011).

2.3.3.3 Goma aréabica

A goma ardbica ou goma acacia € a mais antiga e mais conhecida das
gomas naturais, sendo usada ha mais de 5 mil anos. A nomenclatura “arabica” é
devido a sua introducdo na Europa através de portos arabes, e “acacia” pois é o
exsudato gomoso dessecado dos troncos e ramos da Acacia senegal ou outras
espécies africanas de Acacia; nome que vem do grego akakia, de ake, que significa
“‘pontudo”, referente a natureza espinhosa da planta (CAVALCANTI; GABAS, 2003;
FIB, 2011)

Tal goma é um polimero natural, considerada um sal de pouca acidez,
constituida principalmente por arabina, mistura complexa de sais de célcio,
magnésio e potassio do éacido arabico. Consiste principalmente de &cido D-
glucurénico, L-ranose, D-galactose e L-arabinose, contendo aproximadamente 5%

de proteinas responséaveis por sua propriedade de emulsificagéo.
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O ndcleo da goma (FIGURA 11) é formado principalmente por (1,3) B-D-

galactano e vérias cadeias laterais de galactopiranosideo, unidas por ligagdes 3
(1,6) que podem conter L-arabinose (ROBINSON, 1991).

FIGURA 11- ESTRUTURA DE CADEIA PRINCIPAL DA GOMA ARABICA
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Devido ao grande numero de ramificacbes, a goma resulta em moléculas
compactas com volume hidrodinamico relativamente pequeno e, consequentemente,

somente a altas concentrac¢des as solugdes tornam-se viscosas (FIGURA 12).

FIGURA 12- VISCOSIDADE DA GOMA ARABICA EM FUNCAO DE SUA CONCENTRACAO
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FONTE: FIB, 2011

A goma arabica apresenta comportamento newtoniano e sua viscosidade
independe da taxa de cisalhamento (FIB, 2011). O p6 da goma tem coloragédo
branca, ligeiramente amarelada, inodoro e insipido. A goma arabica dissolve
prontamente em agua e forma solucdes claras que variam da coloracdo amarelo

muito palido para laranja dourado, com um pH de aproximadamente 4,5
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(ROBINSON, 1991). A composicdo quimica dessa goma varia de acordo com a
fonte, clima, estagcdo, idade da arvore, etc. Dados analiticos tipicos estdo
representados na Tabela 4.

TABELA 4 — COMPOSICAO E CARACTERISTICAS DAS GOMAS Acacia senegal E Acacia seyal

COMPOSTOS Acacia senegal Acacia seyal
% Galactose 44 38

% Arabinose 27 46

% Ramnose 13 4

% &acido glucurénico 14,5 6,5

% D- metil — glucurénico 1,5 55

% Nitrogénio 0,36 0,15
Graus/rotacdo especifica -30 +51
Massamolecular Média 380.000 850.000

FONTE: Adaptado FIB, 2011.

Outra caracteristica funcional da goma é sua habilidade em emulsificar 6leos
essenciais e aromas. As cadeias de polipeptidios hidrofébicos adsorvem e ancoram
as moléculas na superficie, enquanto os blocos de carboidratos inibem a floculagéo

e coalescéncia por repulséo eletrostéatica e estérica (FIGURA 13).

FIGURA 13- ESTABILIZACAO DE GOTAS DE OLEO PELAS MOLECULAS DE GOMA ARABICA
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FONTE: FIB, 2011.

Para o processo de emulsificacdo, somente parte da goma € envolvida,
sendo assim, a concentracdo necessaria para producao de emulsdo é muito maior
do que para proteinas puras. Essas emulsdes sao estaveis por longo periodo (varios
meses) sem ocorréncia de coalescéncia. O aquecimento prolongado de solucdes
com goma arabica pode resultar em precipitacdo dos componentes proteinaceos
fora da solugéo, influenciando suas propriedades de emulsificagéo (FIB, 2011).

O uso da goma arabica é bastante utilizado em diversas areas, sendo um

6timo agente encapsulante para 6leos aromatizantes e como emulsionante. E
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amplamente utilizado no preparo de bebidas, confeitos (gomas, pastilhas,
marshmallows), sorvetes, etc. Devido a sua facil e rapida solubilidade em agua,
facilita a reconstrucéo de produtos desidratados e de concentrado de aromas (FIB,
2011).

Para produtos alimenticios secos, € muito utilizado o microencapsulamento,
afim de transformar o aroma de alimentos liquidos volateis em pos, para utilizagdo
em sopas e misturas para sobremesas. Essa encapsulacdo também protege o 6leo
contra oxidacdo. A metodologia mais usada é por spray dryer, com adicdo de
maltodextrina para diminuicdo de custo. As particulas formadas por esse processo
tem tamanho de 10 a 200 micron e a retencdo do material volatil € em torno de mais
de 80%, que varia conforme concentragao e viscosidade da emulsdo e da proporgao
de goma arabica e maltodextrina (RISCH; REINECCIUS, 1988; FIB, 2011).

2.3.3.4 Goma xantana

A goma xantana é um polissacarideo de alto peso molecular, produzido
comercialmente por microorganismos da espécie Xanthomonas campestris
(RIBEIRO; SERAVALLI, 2004). Contém D-glicose e D-manose como unidades de
hexose dominantes, juntamente com o acido D-glucurbnico, e é preparada com
sbdio, potassio ou sal de calcio. Cada goma xantana repete cinco residuos de
acucar. duas glicoses, duas manoses e um acido glucurénico (FIGURA
14)(HANDBOOK, 2009)



51
FIGURA 14- ESTRUTURA GOMA XANTANA
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FONTE: HANDBOOK OF PHARMACEUTICAL INGREDIENTS, 2009.

Sua estrutura é idéntica a da celulose, com polimero composto por quatro
unidades de B-D-glicose ligadas nas posicdes 1 e 4. A distingdo entre a goma
xantana e celulose € a presenca de cadeias laterais de trissacarideos na alternancia
de unidades de anidroglicose (JANSSON et al., 1975; MELTON et al., 1976).

A goma xantana é amplamente utilizada em cosméticos, produtos
alimenticios e farmacéuticos, e geralmente é considerada atéxica e néo irritante nos
niveis empregado nesses produtos. Também é usada como espessante e
estabilizante de produtos emulsionados. E compativel com a maioria dos outros
ingredientes farmacéuticos, apresenta solubilidade tanto em agua fria quanto em
agua quente, suas solucbes sdo altamente pseudoplasticas e tem boa estabilidade e
propriedades de viscosidade sobre uma ampla faixa de pH e temperatura. Géis de
goma xantana mostram comportamento pseudoplastico, sendo diretamente
proporcional a taxa de cisalhamento. A viscosidade volta ao normal imediatamente
na liberacdo da tensao de cisalhamento (BUMPHREY, 1986; CHOLLET et al, 1999).

A goma xantana tem sido usada como um agente de suspensao para
suspensdes convencionais, secas e de liberacdo controlada. Quando a goma é
misturada com certos agentes inorganicos de suspensao, tais como magnesio,

silicato de aluminio ou gomas organicas, podem ocorrer efeitos reoldgicos sinérgicos
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(KOVACS, 1973; GABRIELS, PLAIZIER-VERCAMMEN, 2004; WANG et al., 2006;
JUNYAPRASERT, MANWIWATTANAKUL, 2008).

Essa goma também pode ser utilizada para producdo de matrizes que
exibem um alto grau de entumescimento devido a absorcdo de agua e pequena
quantidade de eroséo devido ao relaxamento do polimero. E bastante utilizada em
combinacdo com alginato de sodio, quitosana, galactomanana e goma guar para
preparo de comprimidos com liberagdo controlada (MUNDAY, COX, 2000; ZENG,
2004; VENDRUSCOLO et al.,, 2005; VARSHOSAZ et al, 2006; PHAECHAMUD,
RITTHIDEJ, 2007).

2.3.3.5 Maltodextrina

Maltodextrina € descrita como uma mistura de polimeros de sacarideos que
consistem em unidades de D-glicose, contendo dextrose equivalente (DE) menor
gue 20. As unidades de D-glicose estéo ligadas principalmente por ligagdes a (1,4)

mas pode conter segmentos ramificados ligados por a (1,6) (FIGURA 15):

FIGURA 15- ESTRUTURA MALTODEXTRINA
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FONTE: Handbook of Pharmaceutical Ingredients, 2009.

O valor de dextrose equivalente é definido como o poder redutor de uma
substancia, sendo responsavel pelas suas propriedades fisicas. Ou seja, sua
solubilidade, higroscopicidade, dogura e compressibilidade s&o diretamente

proporcionais ao aumento da DE e resultam nos diversificados tipos de
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maltodextrina comercializados. E encontrada como p6 branco ou granulos e inodoro
(HANDBOOK, 2009).

A maltodextrina € utilizada para produgédo de comprimidos como aglutinante
e diluente. Também tem sido utilizada como carreador em emulsdo 0Oleo-em-agua
por produgdo em spray dryer a fim de aumentar a biodisponibilidade de drogas
pouco soluveis. As Maltodextrinas com um valor DE alto séo particularmente Uteis
em formulagbes de comprimidos mastigaveis. A maltodextrina pode também ser
usada em formulacdes farmacéuticas para aumentar a viscosidade de solucbes e
para evitar a cristalizacdo dos xaropes. Também é amplamente utilizada em
produtos alimenticios, cosméticos e cuidados pessoais (LI; PECK, 1990;
VISAVARUNGROJ, REMON , 1992; HANDBOOK, 2009).

A retencdo das caracteristicas sensoriais e fisico-quimicas de produtos
encapsulados deve-se principalmente ao sistema carreador no qual esta inserido. A
maltodextrina € comumente usada para essa finalidade, pois apresenta elevada
temperatura de transicdo vitrea e proporciona boa estabilidade do produto
encapsulado (BHANDARI; HARTEL, 2005; JAYA; DAS, 2009).

Diversos estudos tem utilizado a maltodextrina para encapsulacéo de ativos,
em especial os Oleos essenciais. Galmarini e colaboradores (2008) encapsularam
0leo essencial de laranja por spray dryer em diferentes matrizes amorfas com
maltodextrina em diferentes combinacdes, com sucrose, trealose, lactose, amido
modificado e goma ardbica e realizaram diversas analises sensoriais comparativas.
Sosa e colaboradores (2014) também compararam a performance de diferentes
matrizes carreadoras de maltodextrina com trealose ou sucrose, e diferentes
agentes emulsificantes para encapsulacao de 6leo essencial de laranja.

Muller (2011) também utilizou maltodextrina e amido modificado para

encapsulacédo de 6leo de laranja por spray dryer e técnicas de coacervacao.

2.3.4 Métodos de encapsulacao

O método de encapsulacdo pode influenciar o tamanho das particulas, a
reprodutibilidade do perfil cinético de liberagdo, assim como toxicidade residual e
estabilidade (LOURENCO et al., 2006). Em geral, diversos métodos podem ser
utilizados para obtencdo de microparticulas, entre eles podemos citar os métodos
fisicos como spray dryer (FERNANDES, BORGES e BOTLER, 2014; SILVA et al.,
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2014), spray congealing; fisico-quimicos, como a coacervacao simples e complexa
(DIMA et al., 2014, DIMA et al., 2015) emulsificacdo e evaporacdo de solvente,
gelificacdo (HOSSEINI et al.,, 2013) e métodos quimicos como a polimerizacdo
interfacial e in situ (FEI et al., 2015).

O método de spray dryer € o mais utilizado para encapsular aromatizantes.
Desenvolvido na década de 30, o método é simples e consiste em um processo
Unico de secagem de particulas atomizadas por um leito de ar quente e com a
evaporacao do solvente, as microparticulas sdo formadas (LOURENCO, 2006;
MARTINS et al., 2014). O equipamento é relativamente complexo e o método é de
alto custo-beneficio, produz microparticulas estaveis e apresenta dificuldades com
uniformidade de tamanho (CARVALHO; ESTEVINHO; SANTOS, 2015).

O método de coacervacdo é uma alternativa interessante e relativamente
simples, pouco utilizada em processos industriais, por apresentar dificuldade de
scale-up (MARTINS et al.,, 2014; ASBAHANI et al., 2015). O método pode ser
classificado em simples, com apenas um polimero, ou complexo, com mais
polimeros utilizados.

A coacervacao simples consiste na adicdo de anions ou solucdes pobres em
solvente a uma solucao hidrofilica coloidal (como por exemplo, uma solugcdo aquosa
de quitosana). Essa adicdo das solucdes altera o pH do meio e precipita as
particulas (ASBAHANI et al., 2015).

J4 a coacervacdo complexa consiste em um fenébmeno espontaneo que
ocorre pela neutralizacdo de cargas ibnicas entre polimeros, como quitosana de
caracteristica catibnica, sendo neutralizada com goma arabica de carga anibnica,
levando este processo a uma separacdo de fases (LOURENCO, 2006;
SANSUKCHAREARNPON et al., 2010; DIMA et al., 2014; ASBAHANI et al., 2015). A
Givaudan Roure Flavors Corporation e empresas cosméticas como a L’oréal
apresentam patentes de métodos de encapsulacdo de ativos por coacervacao
(MARTINS et al., 2014).

O método de emulsificacdo e evaporacdo do solvente é bastante utilizado,
especialmente para liberacdo controlada. A técnica consiste na formacdo de uma
emulsdo, cuja fase externa de uma solucédo aquosa é estabilizada por um agente
tensoativo, e a fase interna com o biopolimero e OE. O solvente é entdo evaporado
e precipita-se, formando as microparticulas (OLIVEIRA, 1997; LOURENCO 2006;
SOUZA et al., 2014; CARVALHO; ESTEVINHO; SANTOS, 2015).
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De maneira geral, os materiais utilizados no processo de fabricacdo de
microparticulas devem ser biocompativeis e ainda, ndo reagir com o material do
nacleo, proteger o ativo das condicbes externas, apresentar as propriedades
desejadas de liberacdo, ser resistente, flexivel, estavel e de facil processamento.
Entre os polimeros naturais, a quitosana e o alginato de sodio sdo os mais utilizados
(NETO, 2009).

Dois parametros da encapsulacdo que devem receber atencdo séo a
eficiéncia de encapsulacéo e a liberacdo sustentada. A eficiéncia de encapsulacao
nos da informacdo sobre o quanto de ativo foi realmente encapsulado nas
microestruturas. Muitos fatores podem afeta-la, incluindo peso molecular do ativo,
grau de hidrofilicidade, natureza quimica da micro/nanoparticula, volatilidade e
polaridade do ativo, técnica escolhida para encapsulacdo, componentes utilizados,
tipos de polimero, entre outros (MARTINS et al., 2014).

A difusdo do OE na matriz polimérica é influenciada por diversos fatores
relacionados a cadeia polimérica, como, por exemplo, a capacidade do polimero em
captar agua e intumescer, a flexibilidade e mobilidade da rede polimérica e as
possiveis interacdes entre polimero e ativo (MARTINS et al., 2014).

De forma sucinta, o mecanismo de liberagcdo controlada do OE das
microparticulas poliméricas de quitosana parece seguir um processo de
intumescimento, no qual ocorre a entrada de agua na matriz polimérica, seguido da
difusdo do OE pela matriz, sendo este processo influenciado por variacbes de
temperatura e pH (DIMA et al., 2014; DIMA et al., 2015).

A liberacdo controlada de OE a partir de microparticulas muitas vezes é
monitorada pela perda de massa da particula relacionada ao tempo (TZHAYIK;
CAVACO-PAULO; GEDANKEN, 2012).

Outros métodos determinam a liberacdo de fragrancias através da
guantificacdo dos OE presentes nos sistemas micro/nanoparticulados relacionada ao
tempo. Para tanto, os sistemas sao secos e entéo redispersos em solu¢gbes aquosas
ou em solventes orgéanicos, sob condi¢cbes pré-determinadas e em tempos exatos,
sendo os OE quantificados por espectrofotometria UV-VIS (FECZKO et al., 2010),
cromatografia liquida de alta eficiéncia (CLAE) (GUMI et al., 2009) ou cromatografia
gasosa (SANSUKCHAREARNPON et al., 2010).
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2.4 CARACTERIZACAO DE SISTEMAS MICROPARTICULADOS

Uma das vantagens de se encapsular 6leos essenciais em particulas
poliméricas ou lipidicas € diminuir o tamanho dessas com a finalidade de sustentar a
liberagdo (FECZKO; KOKOL; VONCINA, 2010; SANSUKCHAREARNPON et al;
2010; CAMERLO et al., 2013; HOSSEINKHANI et al., 2015).

Dentro desse contexto, uma etapa importante do processo de
desenvolvimento de um sistema de liberacdo de OE € a caracterizacédo fisico-
guimica dessas particulas. Nesse sentido, a caracterizacdo envolve ensaios de
determinacdo do tamanho de particula, potencial zeta, pH, eficiéncia de
encapsulagdo, assim como ensaios sobre o perfil de liberagéo do ativo, estabilidade
e comportamento térmico, além da morfologia da particula (FECZKO; KOKOL;
VONCINA, 2010; SANSUKCHAREARNPON et al.; 2010; CAMERLO et al., 2013;
HOSSEINKHANI et al., 2015).

O tamanho da particula pode ser inferido por microscopia, espalhamento de
luz por difracdo a laser, contador Coulter, entre outros métodos (LIN et al, 2013). As
técnicas de microscopia mais utilizadas para microparticulas poliméricas sdo a
microscopia eletronica de varredura (MEV) e microscopia de forca atomica (MFA),
gue além de verificar o tamanho, fornece dados morfologicos (YU et al., 2002; KO et
al., 2002; LIN et al, 2013; FERNANDES; BORGES; BOTREL, 2014). Técnicas de
difracdo a laser, como o espalhamento de luz dindmico (DLS), sdo as mais
utilizadas. No caso do DLS, o método abrange um raio hidrodindmico de particula
que vai de 0,3 nm até 10 ym (LIN et al, 2013).

Outra importante caracteristica fisico-quimica das particulas é o potencial
zeta, medida esta correspondente a carga residual da superficie da particula, que
pode predizer sobre a instabilidade do sistema, agregacdo e interagdo com
superficies biologicas. O potencial zeta pode ser determinado pela medida da
mobilidade eletroforética das espécies carregadas da amostra em solugdo na
presenca de um campo elétrico aplicado (LIN et al, 2013).

Ja a eficiéncia de encapsulacdo de um sistema é uma medida percentual da
guantidade de OE (ou farmaco) que se encontra encapsulada na microparticula, em
comparacao com a quantidade inicial total, estando intimamente relacionada com as
caracteristicas do ativo encapsulado e do sistema usado (CAMERLO et al., 2013).

Geralmente, sistemas lipidicos tendem a encapsular maior quantidade de ativos
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lipofilicos, devido a interacdo entre essas moléculas. Da mesma forma, a natureza e
concentragdo dos componentes, do polimero utilizado, o raio hidrodindmico, o
potencial zeta e o método de preparo, entre outros fatores, influenciam intimamente
o percentual de ativo encapsulado (ASBAHANI et al., 2015).

Ha varias técnicas de obtencdo da eficiéncia de encapsulacdo, que
envolvem a quantificacdo do OE que foi encapsulado ou que esta livre, por
cromatografia gasosa (CAMERLO et al., 2013) ou por andlises de perda de massa
(OE volatilizado) (HSIEH; CHANG; GAO, 2006).

Da mesma forma, ensaios de perfil de liberacdo do OE a partir das
microparticulas, sdo de extrema importancia para caracterizar o sistema de liberagédo
e, em alguns casos, demonstrar a liberacdo sustentada. O perfil de liberagdo de um
sistema microparticulado é tracado de acordo com a quantidade de OE liberado em
funcdo de determinado tempo (DIMA et al., 2014).

Aspectos como o tipo de polimero, método utilizado, tipo de particula e
tamanho, também exercem grande influéncia na liberagdo do OE, sustentando ou
nao sua liberacdo (ASBAHANI et al., 2015).

2.5 ANALISE SENSORIAL

Segundo a Sensory Evaluation Division of the Institute of Food
Technologists, analise sensorial pode ser definida como a disciplina que evoca,
mede, analisa e interpreta reacdes e caracteristicas de um produto, apds estimulos
ao ser humano em relacao a visao, tato, odor e sabor, e como esses estimulos sao
percebidos pelos érgdos do sentido (STONE; SIDEL, 1992).

Com relagdo a esses quatro passos, para evocar, sao feitos os
procedimentos de preparacdo e entrega das amostras sob condi¢gbes controladas.
Por ser uma ciéncia quantitativa, os dados numéricos sdo coletados para medir a
relacdo entre as caracteristicas do produto e a percepcdo humana. S&o utilizados
métodos estatisticos para analise dos resultados, com delineamento experimental.
Por ultimo, para a interpretacdo dos resultados, sdo utilizadas as bases de dados e
informacéo estatistica originadas da analise sensorial, que séo interpretadas dentro
do contexto das hipdteses e do conhecimento prévio de suas implicacfes para a
tomada de decisdo (AMERINE; PANGBORN; ROESSLER, 1965).
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Os aspectos fisico-quimicos, microbiolégicos e sensoriais, Sao 0s
componentes principais de qualidade de um produto. A analise sensorial € composta
por diferentes disciplinas como biologia, neurobiologia e quimica dos sentidos e sua
gualidade esta intimamente relacionado a qualidade percebida pelo consumidor e,
consequentemente, a escolha do produto (RIGANO, 2013).

Os participantes das andlises sensoriais em cosméticos sdo denominados
painelistas, pois fazem parte de um painel sensorial para analise dos produtos.
Esses painelistas devem seguir alguns requisitos, como ter passado por um
treinamento, ter interesse em participar do painel, ter boa saude, boa memoria, ndo
ser fumante, apresentar facilidade de comunicacéo e estar familiarizado com os
termos que serdo utilizados (ALMEIDA et al, 2008). Eles devem apresentar
habilidades para detectar as diferentes caracteristicas sensoriais de produtos e
também ser capazes de detectar a intensidade dessas diferencas (MEILGAARD et
al, 1991), além de ter habilidade para descrever estas caracteristicas e aplicar
conceitos abstratos quando uma caracteristica precisa ser renomeada (BITNES et
al, 2007).

Para se obterem méaximas sensibilidade, reprodutibilidade e confiabilidade
dos resultados, os testes devem ser realizados com equipe de avaliadores
devidamente selecionados e treinados, sob condigbes rigorosamente controladas
(DUTCOSKY, 2007). O ambiente do teste, assim como erros psicolégicos,
relacionados a apresentacdo das amostras podem, também, interferir no resultado
do painel. Por isso as amostras devem ser aleatorizadas para cada painelista, a fim
de minimizar esses erros relacionados a ordem de apresentacdo das mesmas
(LANZILLOTTI, 1999).

Sdo muitas as aplicacdes de analise sensorial na industria de produtos de
consumo, como alimentos, cosméticos, higiene pessoal, perfumaria, téxtil e nas
instituicbes de pesquisa, dentre elas: ferramente deciséria durante o
desenvolvimento de um novo produto; para comparagfes quando ha alteracdo de
matéria-prima, embalagem ou processo, seja por reducdo de custo ou novos
fornecedores; no controle de qualidade; na estabilidade durante armazenamento,
dentre outros (DUTCOSKY, 2007).

O grupo de avaliadores descreve e mede objetivamente as propriedades
sensoriais, colaborando com o tecnélogo, que conta com essa informagédo para

controle do progresso durante o desenvolvimento de um produto. Também é
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realizado pesquisa com consumidores, com estudo da preferéncia e aceitabilidade
desse produto, em consequéncia da qualidade sensorial do produto percebida pelo

consumidor.
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3 MATERIAL E METODOS

3.1 MATERIAL

3.1.1 Reagentes, Solventes e Polimeros

¢ Polissorbato 80, Polioxietileno (20) monooleato de sorbitano, Tween 80®
(EMFAL, Lote 1249893)

e Oleo essencial de laranja péra, Citrus sinensis L. Osbeck (Cutrale, lote:
160/10)

¢ Alginato de Sodio — Protanal® LF 20 / 40, FMC Bio Polymer, EUA, com
viscosidade de 100 a 200 mPas e alto contetudo de residuos G (67%) -
Lote 521678

e Cloreto de Calcio (Synth, Brasil)

e Acido acético (Synth, Brasil)

e Goma arabica (Synth, Brasil)

¢ Monoestearato de sorbitano, Span 60® (Lipo do Brasil, Lote H134402)

¢ Hidroxietilcelulose (Natrosol ®) (Colorcon, Brasil)

¢ Glicerina (Cedetec, Brasil)

e Goma xantana (Galena, lote 18989)

e Fenoxietanol (Lote 0000292408)

e Maltodextrina (Nutrimental)

¢ Amido soluvel (Biotec, Lote 35576)

¢ Monooleato de Sorbitano, Span 80® (Lipo do Brasil, Lote G268405)

¢ Quitosana (Galena, Brasil, Lote K020927281)

e EDTA dissddico (Synth)

e Hexano — Merck — lote K47247974 — val 10/2020

e Agua miliQ
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3.1.2 Equipamentos e Acessorios

e CG-MS — HP (Hewlett Packard) series detect — Cromatografo a Gas HP
6890 com Detector Seletivo de Massa HP 5973 — massas com ionizagéo
de impacto eletronico modo negativo

e CG-fid (Agilent Technologies — 7890A- GC System — injetor automatico
7683). Coluna DB5 — 10 m — 0,1 mm diametro — espessura filme 0,1 pm —
J&W scientific

e Agitador magnético RCT basic, Ika

e Ultrassom Ultra Cleaner 1400 Unique

e Ultrassom Soni-tech 8800 Branson

e Agitador Mecanico RW20 digital lka

e Termometro digital Thermo

e Balanga Analitica XS205 Dual Range Mettler Toledo

e Micropipeta 1000 — 5000uL KASVI

e Microscopio optico CX41 Olympus

e Banho-Maria Prolab

e Agulha 26G — BD (13x0,45mm);

e Agulha 30G — BD (13x0,30mm);

e Seringa de vidro 10 mL — BD

¢ Fita medidora de pH, Merck, Alemanha

3.2 METODOS

3.2.1 Obtencéo da amostra

A laranja-péra, pertencente a familia Rutaceae, cujo nome cientifico é Citrus
sinensis (L.) Osbeck, foi coletada na Fazenda Boa Esperanca, Quadra 6, Municipio
de Pratancia, Estado de S&o Paulo, Brasil, em maio de 2016. A sua herborizacgéo foi
realizada no herbario do Museu Botéanico Municipal de Curitiba (MBM). A referida
planta foi identificada por Motta, J.T. e encontra-se sob o registro MBM-245441,
estando a disposicdo e podendo ser consultada para todas e quaisquer

eventualidades.
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3.2.2. Obtencéo do Oleo essencial de Citrus sinensis (L.) Osbeck

As laranjas maduras coletadas da espécie identificada foram descascadas
manualmente e secas em bancada com circulacéo livre de ar.

O dleo essencial foi obtido das cascas por hidrodestilacdo no extrator de
Clevenger, (FIGURA 16), por um periodo de seis horas, conforme Barreiro (2006)

com adaptacoes.

FIGURA 16- HIDRODESTILACAO POR CLEVENGER

\

FONTE: O autor (2017).

3.2.3 Caracterizacao do 6leo de laranja

O Oleo de laranja foi analisado em CG/MS, Cromatdgrafo a Gas HP 6890
com Detector Seletivo de Massa HP 5973, equipado com software Chemstation e
espectroteca NIST 13. As andlises foram realizadas em coluna polar HP-5MS 5%
Phenyl Methyl Siloxane (30 m x 250 um) 0,50 um espessura de filme (Agilent, USA).

O programa de temperatura utilizado pode ser visualizado na Tabela 5:

TABELA 5- PROGRAMA DE TEMPERATURA REALIZADO NO CG/MS DO OLEO DE LARANJA

RAMPA (°C /MIN) TEMPERATURA (°C) PERMANENCIA
Inicial 40 0
5 150 0
50 300 10

FONTE: O autor (2017).
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A interface foi de 280 °C; razao de split 1:1; gas de arraste He (0,5 mL/min);

energia de ionizagdo 70 eV, intervalo de aquisicdo de massas 10-500; solvent cut
2,5 minutos, volume injetado 0,2 yL diluido em isopropanol (1:10).

3.2.4 Método de obtencéo das microparticulas: microesferas

As microesferas foram preparadas pelo método de gelificacdo ibnica
externa, com modificacdes (RAJABI et al., 2015; SOSA et al., 2014; XIAO; HE; ZHU,
2014; WATAYA, 2013; FUJIWARA, 2012; MULLER, 2011; CHUMPITAZ, 1995).

FASE 1. Para o preparo, acrescentou-se alginato de sddio e goma arabica
em agua destilada com aquecimento em banho maria a 50°C sob agitacdo manual
até completar dissolucdo dos componentes. Em seguida, foram adicionados os
tensoativos Tween 80® e Span 60® e o 6leo de laranja sob agitacdo manual, por um
minuto. O sistema disperso foi retirado do banho maria e submetido a agitacao
mecéanica em hélice a 700 rpm por cinco minutos. Os conservantes fenoxietanol e
alcool benzilico foram acrescentados quando a temperatura do meio atingiu 35°C. O
mesmo processo foi utilizado substituindo-se a goma arabica por maltodextrina.

FASE 2. Preparou-se uma solucdo de cloreto de célcio, em concentracédo
adequada (1,2%).

FASE 3. Para o preparo das microesferas, com auxilio de seringa de vidro e
agulha de 30G, gotejou-se a fase 1, até esgotamento na fase 2 mantida sob
constante agitagdo, em agitador magnético a 200 rpm. As microesferas formadas
permaneceram por trinta minutos na solugcdo de cloreto de calcio. O excesso de

cloreto de célcio foi retirado lavando-se as particulas em agua destilada.
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O método realizado na formacgéao das microesferas pode ser visualizado no

seguinte esquema (FIGURA 17):

FIGURA 17 - ESQUEMA DE FORMACAO DE MICROESFERAS DE ALGINATO DE SODIO PELO

METODO DE GELIFICACAO IONICA EXTERNA OU DE GOTEJAMENTO.
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FONTE: O autor (2017).
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Foram testadas sete formulacBes, com variagdo na concentracdo dos

ingredientes, a fim de encontrar a mais adequada. A seguir, (TABELA 6),

apresentam-se as concentracdes dos componentes utilizados para o preparo de

microesferas de alginato de sédio contendo 6leo de laranja em suas respectivas

fases.

TABELA 6- COMPONENTES UTILIZADOS E SUAS CONCENTRACOES PARA O PREPARO DE
MICROESFERAS DE ALGINATO DE SODIO; ALGINATO DE SODIO E GOMA ARABICA; E
ALGINATO DE SODIO E MALTODEXTRINA

MATERIA-PRIMA

FORMULACAO/ PORCENTAGEM (m/v ou v/v)

FASE F1 F2 F3 F4 F5 F6 F7
Alginato de Sédio 1 0,6 0,6 0,6 0,6 0,6 0,6 0,6
Goma arébica - 1 15 2 - - -
Maltodextrina - - - - 1 1,5 2
Oleo de laranja 10 10 10 10 10 10 10
Twen 80 2 2 2 2 2 2 2
Span 60 3 3 3 3 3 3 3
Fenoxietanol 0,1 0,1 0,1 0,1 0,1 0,1 0,1
Alcool benzilico 0,1 0,1 0,1 0,1 0,1 0,1 0,1
Agua destilada g.s.p. gs.p. QgsS.p. Qg.S.p. g.s.p. g.s.p. g.s.p.
Cloreto de Calcio 2 1,2 1,2 1,2 1,2 1,2 1,2 1,2
Agua destilada g.s.p. gs.p. QsS.p. Qg.S.p. g.s.p. g.s.p. g.s.p.

FONTE: O autor (2017).
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3.2.5 Método de obtencéo das microcapsulas

As microcdpsulas foram preparadas pelo método de gelificacdo ibnica
externa ou de gotejamento, com modificacdes (CHUMPITAZ, 1995; MULLER, 2011;
FUJIWARA, 2012; WATAYA, 2013; FUJIWARA, 2013; SOSA et al., 2014; XIAO; HE;
ZHU, 2014; RAJABI et al., 2015).

FASE 1. Para o prepraro da fase 1 acrescentou-se alginato de sodio em
agua destilada com aquecimento em banho maria a 50°C sob agitacdo manual até
completa dissolucdo. A glicerina foi acrescentada quando a temperatura do meio
atingiu 30°C. O mesmo procedimento foi adotado para a dissolucdo da goma
Xxantana, porém sem o0 acréscimo da glicerina. Os produtos obtidos foram misturados
sob agitacdo manual e acrescidos do Oleo de laranja e dos conservantes
fenoxietanol e alcool benzilico. Estes foram incorporados ao meio suspensor
primeiramente sob agitacdo manual e entdo mantidos sob agitacdo magnética a 200
rpm durante todo o processo.

FASE 2. Preparou-se uma solucédo de cloreto de calcio, em concentracéo
adequada (1,2%).

FASE 3. Para o preparo das microcapsulas, com o auxilio de seringa de
vidro e agulha 26G, gotejou-se a fase 1 até esgotamento na fase 2, mantida sob
constante agitacdo a 150 rpm. As microcapsulas formadas permaneceram por trinta
minutos na solucdo de cloreto de célcio. O excesso de cloreto de calcio foi retirado
lavando-se as particulas em &agua destilada. Esquema do método realizado na
formacgéo das microcapsulas (FIGURA 18):

FIGURA 18- ESQUEMA DE FORMAGCAO DAS MICROCAPSULAS DE ALGINATO DE SODIO PELO
METODO DE GELIFICACAO IONICA EXTERNA OU DE GOTEJAMENTO.

.
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FONTE: O autor (2017).
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Os componentes utilizados e suas concentracdes para o preparo de

microcdpsulas de alginato de sodio e goma xantana contendo 6leo de laranja sdo
demonstrados assim (TABELA 7):

TABELA 7- COMPONENTES UTILIZADOS E SUAS CONCENTRACOES PARA O PREPARO DE
MICROCAPSULAS DE ALGINATO DE SODIO E GOMA XANTANA.

MATERIA-PRIMA FASE F8 (%)
Alginato de Sédio 1 0,2a0,8
Goma Xantana 0,1a0,5
Glicerina 5a20
Oleo de laranja 10a 30
Fenoxietanol 0,1a0,5
Agua destilada q.s.p.
Cloreto de Célcio 2 0,2a1,6
Agua destilada q.s.p.

FONTE: O autor (2017)
* Concentragbes ndo especificadas na integra devido a possibilidade de processo de patente do
produto obtido.

3.2.6 Avaliacdo das microparticulas através de andlise sensorial prévia

As microparticulas obtidas — microesferas (F1 a F7) e microcapsulas (F8) -
foram avaliadas em relagdo a forma e manutencdo da forma, andlise sensorial
prévia (odor, emoliéncia, espalhabilidade) e liberacdo do 6leo encapsulado apos
aplicacdo na pele, com a finalidade de caracterizar as formulacdes desenvolvidas e
ajudar na selecdo da mais promissora.

A formulacdo selecionada foi a F8. Ela foi mantida nos veiculos agua
destilada e gel de hidroxietilcelulose e avaliada em relacdo a eficiéncia de

encapsulacéo, perfil de liberacdo, estabilidade e testes sensoriais.

3.2.7 Preparo do veiculo gel de hidroxietilcelulose (Natrosol®)

O preparo do gel de hidroxietilcelulose foi adaptado do Formulario Nacional
da Farmacopeia Brasileira, 2012. Foram aquecidos em temperatura de 70°C o
propilenoglicol e a agua purificada. A esta solugdo foi adicionado hidroxietilcelulose,
a qual foi agitada em agitador mecanico com hélice até completa disperséao,

mantendo o aquecimento.
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Em seguida, a solucéo foi resfriada até 30°C para adicdo dos conservantes

fenoxietanol e alcool benzilico (Tabela 8):

TABELA 8- FORMULACAO DO GEL DE HIDROXIETILCELULOSE

FASE COMPONENTES % (m/v)

1 Hidroxietilcelulose 2,0
Propilenoglicol 10,0
Agua purificada q.s.p.

2 Fenoxietanol 0,2
Alcool benzilico 0,2

FONTE: Adaptado de FORMULARIO NACIONAL DA FARMACOPEIA BRASILEIRA, 2012.

3.2.7.1 Caracteristicas fisico-quimicas do gel de hidroxietilcelulose

Foi realizada a medida de pH do gel recém preparado, apos 24 horas e ap6s
uma semana, com e sem a presenca das particulas. A medida foi realizada com fita

medidora de pH.

3.2.8 Eficiéncia de encapsulacéo

A eficiéncia de encapsulacdo e capacidade de armazenamento das
microparticulas foram realizadas em andlise por cromatografia gasosa acoplada a
espectrometria de massas (CG-MS), adaptado de YANG et al. (2014).

A eficiéncia de encapsulacdo das microparticulas foi calculada de acordo

com a formula:
Eficiéncia de encapsulacéo (%) = P1/P2 X 100% (1)
Onde P1 é a massa (mg) do oOleo de laranja encapsulado em certa massa de
microparticulas; P2 é a massa total de Oleo de laranja utilizado para a preparagéo
das microparticulas.

3.2.8.1 Preparo das amostras

As amostras foram preparadas da seguinte maneira: gel de

hidroxietilcelulose contendo 1% de 6leo de laranja (OG), gel de hidroxietilcelulose
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contendo microcapsulas de 6leo de laranja (MG), microcapsulas de 6leo de laranja
em &gua purificada (MA), ambos resultando em 1% de 6leo. Para cada formulacao,
foi pesado 1g de amostra. Para a MG e MA, padronizou-se cerca de 40 capsulas em
cada aliquota pesada.

Para a formulacdo OG a fim de extrair completamente o 6leo de laranja, as
formulacbes foram acrescentadas de 5 mL de n-hexano e 5 mL de &gua miliQ em
tubo de ensaio. Posteriormente, as amostras foram colocadas 1 minuto no vortex e 5
min na centrifuga a 4400 rpm a 37 °C, para remocao das substancias insoltuveis. A
fracdo com n-hexano foi transferida para baldo volumétrico. A operacéao foi repetida
até completar o baldo de 25 mL.

Para a formulacdo MG, as microparticulas foram lavadas trés vezes com
agua miliQ para retirada do gel antes da extracdo. Em seguida, foi adicionado 5mL
de n-hexano e este vertido no gral. As capsulas foram trituradas a fim de extrair todo
o0 Oleo presente e posteriormente foram transferidas para baldo de 25mL, apds
serem filtradas em papel filtro. O processo foi repetido mais 5 vezes até completar o
baldo.

Para a formulacdo MA, manteve-se 0 mesmo processo da formulacdo MG
apos a lavagem das microcapsulas. Todas as analises foram realizadas em

triplicata.

3.2.9 Perfil de liberacéo do 6leo encapsulado

O perfil de liberagéo foi realizado com metodologia adaptada de Yang et al.
(2014). Primeiramente foi realizada a curva de calibracdo padrdo com diferentes
concentracfes do 6leo de laranja em CG-MS. Depois foi realizada uma analise
comparativa entre somente o gel de hidroxietilcelulose, gel de hidroxietilcelulose
contendo 6leo disperso (OG) e gel de hidroxietilcelulose contendo a microcapsula
sem Oleo para avaliacdo de possiveis interferéncias de componentes da capsula.

O dleo de laranja foi doseado nas trés seguintes formulagées OG, MG e MA.
O doseamento dessas formulacdes foi realizado por Cromatografia Gasosa com
Detector por lonizagdo de Chama (CG-fid).

Foi pesado 1g de cada amostra. Para MG e MA padronizou-se cerca de 40
capsulas em cada aliquota pesada.Para o perfil de liberacdo, a metodologia utilizada

foi a mesma descrita para Eficiéncia de Encapsulacao.
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As amostras foram analisadas apos 30, 60 e 90 dias ap0s o preparo, para
avaliacdo do perfil de liberacdo do 6leo encapsulado nos diferentes tempos e nas

diferentes condi¢bes de armazenamento.

3.2.10 Estudo de estabilidade das formulacdes

As amostras foram embaladas em vidro hermeticamente fechado e o volume
acondicionado do produto referente a um terco da capacidade da embalagem, para
possiveis trocas gasosas. O estudo de estabilidade das formulacfes foi realizado de
acordo com os testes pré-estabelecidos na literatura — Guia de Estabilidade de
Produtos Cosméticos (BRASIL, 2004).

A estabilidade preliminar das amostras foi realizada através da avaliacao
macroscopica (homogeneidade, caracteristicas organolépticas) e foi responsavel por
determinar inicialmente a estabilidade das amostras preparadas, apés um periodo
de 24 horas. Para as amostras macroscopicamente estaveis, também foi conduzida
a analise sensorial prévia.

Para o estudo de estabilidade acelerada, realizada com a formulacéo final
escolhida, além das formulagdes OG, MG e MA, foi preparado também o gel de
hidroxietilcelulose puro (sem adicdo de 6leo ou microcépsulas) a fim de comparar
sua performance nas diferentes condicbes de armazenamento. As amostras foram
verificadas com relacdo as caracteristicas organolépticas (cor, odor, aparéncia) e
classificadas como: normal, levemente modificada, modificada ou intensamente
modificada.

Todas as amostras foram acondicionadas na temperatura ambiente (25°C +
2°C), estufa (40°C = 2°C) e geladeira (5°C £ 2°C). As microparticulas foram
acondicionadas nos veiculos gel de hidroxietilcelulose e em &gua destilada a fim de
verificar a interferéncia do meio na qual esté inserido, com relacdo a liberacédo e

estabilidade do 6leo.
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3.2.11 Teste com consumidor e andlise sensorial do 6leo de laranja

microencapsulado comparado ao 6leo de laranja ndo encapsulado

3.2.11.1 Teste com consumidor

Para a realizagdo de um teste de produto com consumidores, foram
recrutadas mulheres, usuérias de hidratante corporal, com idade entre 18 e 55 anos
e gue aceitassem participar da pesquisa. O recrutamento foi realizado entre as
colaboradoras do Grupo Boticario, via solicitacdo por email. O teste foi realizado com
66 (sessenta e seis) consumidoras para avaliacdo comparativa do gel com dleo de
laranja ndo encapsulado (OG) e do gel contendo as microparticulas (MG). As
consumidoras avaliaram as amostras em dois momentos. Inicialmente avaliaram
visualmente no frasco e na sequéncia aplicaram no braco. Foi aplicado 200 pyL de
cada produto e as consumidoras foram instruidas a espalhar o produto até completa
dissolucdo das particulas. Em cada volume de gel contendo as microparticulas
havia, em média, seis microparticulas.

O questionario foi composto por perguntas de agradabilidade, avaliadas em
escala hedodnica de nove pontos, indo de 1 (desgostei extremamente) a 9 (gostei
extremamente). Foram avaliadas a agradabilidade do produto no geral, da textura,
da fragrancia e do visual do produto no frasco.

A intensidade da fragrancia foi avaliada em escala JAR (Just About Right),
gue mede o qudo ideal esta o atributo em questédo para o consumidor (DUTCOSKY,
2013). Também foi questionado o nivel de concordancia com relagdo ao
impacto/explosdo da fragrancia no momento da aplicacdo e se as voluntarias
consideravam o produto atrativo e inovador, utilizando escala de concordancia de
cinco pontos, indo de concordo plenamente a discordo plenamente.

Também foi aplicada uma pergunta CATA (Check-All-That-Apply), onde a
voluntaria tem uma lista de palavras/frases e deve assinalar as que mais se
encaixam com o produto avaliado. Este método tem como objetivo de entender a
maneira de como o consumidor descreve o produto (DUTCOSKY, 2013). Os
descritores utilizados no questionario foram revigorante, refrescante, citrico, floral,
desagradavel, enjoativo, cheiro de fruta estragada, cheiro de fruta passada, verao,
inverno, praia, campo, hidratante, pele macia, pele cheirosa, bem-estar, amadeirado,

doce, especiado. O questionario, na integra, encontra-se anexo (ANEXO 1)
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Posteriormente foi aplicado o teste estatistico ANOVA e o intervalo de

confianga de 95% foi considerado estatisticamente significativo na comparacéo dos
resultados.

3.2.11.2 Teste com painel olfativo

Foi realizada uma avaliagdo olfativa comparativa da intensidade de
perfumacéo, logo apés aplicacdo e apds 2 minutos, utilizando escala linear de 10 cm
ancorada em zero por “imperceptivel” e em 10 por “extremamente forte” (ANEXO 2).

Participaram 12 (doze) painelistas treinados e validados para avaliacdo de
intensidade de fragrancia na referida escala, sendo que as amostras foram aplicadas
em areas delimitadas na parte interna do antebraco. Esses painelistas treinados
eram colaboradores do Grupo Boticario.

A andlise estatistica dos dados foi realizada com o auxilio do software
XLSTAT e utilizou a analise de variancia com teste Fisher. Foi considerado um nivel
de confianca de 95%, ou seja, € necessario um p-valor inferior a 0,05 para que

exista diferenca significativa entre as amostras.

3.2.11.3 Teste com painel tatil-visual

Para realizacdo técnica tatil-visual, os atributos avaliados foram
espalhabilidade, absorgéo, pegajosidade, oleosidade, gordura, maciez, brilho e filme.
(ANEXO 3).

Participaram 12 (doze) painelistas treinados e validados para avaliacao tatil-
visual de produtos cosméticos. Esses painelistas treinados eram colaboradores do
Grupo Boticério. Eles avaliaram o perfil sensorial das amostras na regido do
antebraco e foi utilizada escala linear de 10 cm ancorada em zero por “ausente” e
em 10 por “muitissimo alto”.

Para analise utilizou-se o Sistema FlIZZ, através do estudo da Andlise de
Variancia (ANOVA). Foi considerado um nivel de confianga de 95%, ou seja, €
necessario um p-valor inferior a 0,05 para que exista diferenca significativa entre as

amostras.
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4 RESULTADOS E DISCUSSAO

4.1 OBTENCAO DO OLEO ESSENCIAL DE Citrus sinensis (L.) Osbeck

Foram obtidos 420,0 g de material seco (cascas) que foi hidrodestilado em

2,5 litros de agua com rendimento de 3,0 mL de dleo essencial.

4.2 CARACTERIZACAO DO OLEO DE LARANJA

Conforme analise por CG-MS, como pode ser obervado na Tabela 9 e na
FIGURA 19, o Oleo de laranja apresenta em maior quantidade, em ordem
decrescente: D-limoneno, mirceno, a-pineno, careno e linanol. As quantidades
aparecem no CG-MS conforme o tempo de retencdo no equipamento (TABELA 9) e
(FIGURA 19):

TABELA 9- COMPOSIGCAO QUIMICA DOS VOLATEIS IDENTIFICADOS EM OLEO ESSENCIAL DE
LARANJA Citrus sinensis (L.) Osbeck OBTIDA POR CG-MS.

TEMPO DE RETENCAO (MIN) NOME QUANTIDADE (%)
9 a-pineno 0,8
10,2 careno 0,7
10,7 mirceno/ octanal 2,0
12,3 D-limoneno 96,0
14,2 linalol 0,5

FONTE: O autor (2017)
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FIGURA 19- OLEO DE LARANJA ANALISADO POR CG-MS.
FONTE: O autor (2017).
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A ordem de concentracdo dos compostos encontrados na analise do 6leo de

laranja corresponde aos mesmos encontrados na literatura, com pequenas
variagdes nas quantidades, conforme observado na Tabela 10. Essas variacdes
podem ser resultantes do tipo de analise empregada e outras varidveis da propria

laranja, como data da coleta, clima e regido, dentre outros fatores.

TABELA 10- COMPARAGCAO DOS COMPOSTOS MAJORITARIOS ENCONTRADOS NO OLEO DE
LARANJA (%)

CONCENTRACAO (%)

COMPONENTES SANCHEZ ET AL, BERTOLINI, MULLER, DADOS DA
1994 1999 2011 PESQUISA, 2017
D- limoneno 91,4 93,6 95,9 96,0
Mirceno / Octanal 4,3 1,8 1,8 2,0
a-pineno 1,4 0,4 0,4 0,8
Linalol 0,8 0,5 0,3 0,5
Sabineno 0,4 0,4 NQ* NQ*
Decanal 0,4 0,6 NQ* NQ*
B-felandreno 0,2 NQ NQ* NQ*
Geranial 0,2 0,1 0,1 NQ*
Careno NQ* NQ* NQ* 0,7

FONTE: SANCHEZ et al., 1994; BERTOLINI, 1999; MULLER, 2011; Dados da pesquisa, 2017.
*NQ: ndo quantificado.

De acordo com Sanchez e colaboradores (1994); Bertolini (1999) e Mduller
(2011) os componentes em maior quantidade encontrados no 6leo de laranja s&o D-
limoneno, mirceno / octanal, seguidos de a-pineno e linalol, em ordem decrescente.

Os resultados obtidos estdo semelhantes aos desses autores. O Unico composto
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encontrado nesse trabalho que néo foi citado por esses autores foi o careno (0,7%).
Mas encontra-se na literatura outros autores que também encontraram esse
composto (MITIKU et al., 2000; MINH TU et al., 2002; VERZERA et al., 2004).

O b-limoneno € o componente majoritario encontrado no 6leo de laranja e
tem sido descrito para diversas atividades farmacoldgicas, incluindo efeito
antioxidante, antifangico, quimiopreventivo, além de propriedades anticarcinogénicas
e antidiabéticas (WATTENBERG; COCCIA, 1991; CROWELL et al., 1992;
ROBERTO et al., 2009; SINGH et al., 2010; MURALI; SARAVANAN, 2012).

O D-limoneno € um hidrocarboneto ciclico insaturado que pertence a familia
dos terpenos. Trata-se de um liquido incolor, volatil e oleoso e é naturalmente
encontrado nas cascas das frutas citricas, especialmente da laranja e lim&o. E ele o
grande responsavel pelo forte odor citrico caracteristico dessas frutas (SUN, 2007).
Portanto, teoricamente, a manutencdo do teor de limoneno mantém as
caracteristicas sensoriais olfativas do 6leo em estudo. Além disso, por ser o
componente majoritario, as analises de eficiéncia de encapsulacdo e perfil de
liberacdo foram avaliadas baseados na quantidade de limoneno presente nas
amostras.

Os espectros de massas dos constituintes foram comparados com os padroes
existentes na biblioteca WIST do computador no aparelho. Em seguida, foram feitas
comparacdes visuais com espectros de massa de substancias encontrados na
literatura. Os tempos de retencdo dos picos maiores, mais facilmente identificados
pelo espectro de massa, foram comparados com os tempos de retencdo destas
substancias registrados em catalogos, observando-se a diferenca que se manteve
aproximadamente constante para as demais substancias identificadas pelo
computador do aparelho. O D-limoneno foi confirmado por deconvolucdo de seu
espectro pelo software AMDIS, que compara cada ponto medido de um fragmento
com os pontos medidos do ion principal e sé considera os que apresentarem o

mesmo comportamento, ou seja, 0 mesmo formato do pico (FIGURA 20)
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FIGURA 20- RESULTADO DE ANALISE DO D-LIMONENO POR AMDIS
3targ ats (%)

" FONTE: O autor (2017).

*Imagem cedida pelo MSc. Carlos Gemin, pelo laboratério de desenvolvimento analitico do Grupo
Boticério.

4.3 METODO DE OBTENCAO DAS MICROPARTICULAS: MICROESFERAS E
MICROCAPSULAS

4.3.1 CondicOes de preparo das microparticulas de alginato de sodio

4.3.1.1 Aspectos gerais

A técnica de preparo e o polimero primario alginato de sodio utilizado foram
criteriosamente escolhidos para a finalidade desejada do produto como a obtencéo
de particulas com boa esfericidade e uniformidade granulométrica, protecdo do 6leo
encapsulado, facil desagregacdo e imediata liberacdo do ativo com auséncia de
residuos na pele.

A técnica de gelificagéo idnica externa foi selecionada tendo como base o
processo brando e biocompativel, sem uso de solventes organicos. A técnica
também ndo utiliza temperaturas elevadas, essencial para protecdo do 6leo durante
0 preparo das particulas. O alginato de sédio foi selecionado por tratar-se de um
biopolimero de ocorréncia natural, biocompativel, ndo toxico e hidrossoluvel.

Experimentos preliminares foram realizados, com foco nas caracteristicas
desejadas das microparticulas para a finalidade deste trabalho. Durante a sua
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producédo, através de técnica de gelificacdo iGnica externa, varios fatores podem
influenciar as caracteristicas fisicas e performance das particulas preparadas. Para
isso, além das avaliacdes preliminares das formulagbes, também foram avaliados
distancia e angulacdo da agulha, tempo de contato e velocidade de rotacdo da
solucéo de cloreto de célcio e armazenamento do produto obtido (WATAYA, 2013;
FUJIWARA, 2012; TORRES, 2006; TEIXEIRA, 2001). As microparticulas resultantes
tiveram a homogeneidade, esfericidade, desagregacdo na pele e resisténcia
observadas e comparadas. Esses parametros foram criteriosamente analisados,
selecionados e mantidos durante todo o processo, a fim de manter a eficiéncia de

encapsulagdo, forma e tamanho padronizados.

4.3.1.2 Consideracdes preliminares ao desenvolvimento do trabalho

O 4cido alginico na sua forma sédica é um polimero natural que apresenta
variabilidade em massa molar, composicdo e sequéncias variadas em residuos de
acido manurénico e gulurdnico e, assim, suas solu¢cdes aguosas apresentam
variabilidade em viscosidade e capacidade diferenciada na formacdo do hidrogel
guando em contato com a solucdo ou banho gelificante composto de cloreto de
calcio. Assim, somente alginatos que possuem uma concentracdo adequada de
residuos e sequéncias de acido gulurénico possuem a capacidade de formacéo de
hidrogel estavel na presenca de ions calcio, neste caso, a obtencdo de
microparticulas, que ocorre pela técnica de gotejamento ou de gelificacdo idnica
externa.

Ao gotejar a solucdo de alginato de sodio no banho gelificante a particula
forma-se instantaneamente pela troca dos ions sédio pelos ions calcio na estrutura
molecular, alterando a sua conformacéo. Contudo, alguns fatores basicos devem ser
levados em conta como a finalidade do produto obtido e os parametros tecnolégicos
envolvidos. Assim, a primeira etapa foi a escolha do alginato de sddio apropriado,
Protanal LF 20/40, FMC BioPolymer, que possui sequéncia e percentual adequado
de acido gulurénico para formagao do hidrogel.

A segunda etapa refere-se a quantidade em massa a ser utilizada do
polimero para obter particulas com caracteristicas desejadas de espalhabilidade,
tamanho e forma; concentragcdo de célcio no banho gelificante e condi¢cdes

operacionais. Apos diversas tentativas a concentracdo mais adequada de alginato
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de sddio para elaboracéo deste trabalho foi de 0,6 % em massa, a concentracdo do
banho gelificante em cloreto de célcio foi na proporcdo de 2:1 em massa em relacao
a concentracdo do alginato, agulha da seringa com diametro interno de 0,45 mm,
altura do bocal da seringa até a superficie do banho gelificante de 10 cm, angulacéo
da seringa de 45° tempo de permanéncia no banho gelificante de 60 minutos e
armazenamento das particulas em &gua destilada/deionizada, resultando em
particulas esféricas e uniformes.

Nos testes preliminares foram avaliadas solu¢des de alginato de so6dio com
concentracédo de 0,4 %, 0,5 %, 0,6 %, 0,8 %, 1,0 %, 1,25 %, 1,5 % e 2,0 % em
massa, baseados em estudos realizados anteriormente (LERTSUTTHIWONG et al.,
2008; PRUSSE et al., 2008; MULLER, 2011; WATAYA, 2013, XIAO et al., 2014). As
imagens das formulacdes obtidas de solu¢cdo em concentracdo de 0,4% e 2% em
massa de alginato de sodio podem ser observadas a seguir (FIGURA 21) e (FIGURA
22).

FIGURA 21- MICROESFERAS OBTIDAS DE SOLUGAO EM CONCENTRAGAO DE 0,4 % EM

MASSA DE ALGINATO DE SODIO COM UTILIZAGCAO DE CORANTE VERMELHO LIPOFILICO FAT
RED PARA MELHOR VISUALIZA AO DAS PRT[CULAS FORMADAS.

FONTE: O autor (2017).
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FIGURA 22- MICROESFERAS OBTIDAS DE~SOLUQAO EM CONCENTRAGCAO DE 2 % EM MASSA
DE ALGINATO DE SODIO COM UTILIZACAO DE CORANTE VERMELHO LIPOFILICO FAT RED
PARA MELHOR VISUALIZAGAO DAS PARTICULAS FORMADAS.

FONTE: O autor (2017)

Considerando as mesmas condi¢bes operacionais observa-se nas figuras
gue a forma e tamanho das particulas obtidas diferem claramente. Os pontos a
serem discutidos incluem: (i) concentracdo polimérica utilizada, diametro interno da
agulha, distancia e angulacéo até a superficie do banho gelificante; (ii) velocidade de
rotacdo e concentracao da solucao de cloreto de calcio, tempo de permanéncia das
particulas no banho gelificante e armazenamento do produto e, (i) concentracao
polimérica utilizada, diametro interno da agulha, distdncia e angulacdo até a
superficie do banho gelificante.

Em trabalho de Prisse e colaboradores (2008) foram comparadas as
tecnologias de fluxo de ar co-axil, eletrostatica, vibracdo e Jet Cutter para a
producdo de particulas de alginato de sodio. Todas as tecnologias estdo baseadas
na técnica de gelificacdo ibnica externa ou de gotejamento e mostraram a influéncia
da concentracdo em massa de 0,5 a 4,0 % de alginato de sédio (Protanal LF 20/40,
FMC BioPolymer) em solugdo em agua destilada/deionizada a temperatura
ambiente.

As solucdes de alginato de sodio apresentaram comportamento
pseudoplastico ndao-Newtoniano, assim o valor da viscosidade dinamica deve ser
conectado ao indice de cisalhamento no qual a viscosidade foi determinada. O
aumento exponencial da viscosidade dindmica com o aumento da concentracdo de

alginato de soédio foi observado em trabalho desenvolvido por Prisse e
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colaboradores (2008) onde a variacdo foi de menos 50 mPas a mais de 10.000
mPas.

Os mesmos autores consideram solugdo com concentracdo de até 2 % em
massa de alginato de so6dio como sendo de baixa viscosidade e aquelas com 3 % e
4 % em massa como de alta viscosidade.

Neste mesmo trabalho de Priisse e colaboradores (2008) utilizando
diferentes técnicas para obtencdo de microparticulas de alginato de sodio com
diametro de 800 (+ 100) um, observou-se diferencas na altura entre o bocal de saida
da solucéo de alginato e o banho coletor, constituido de 2 % em massa de cloreto de
calcio em agua destilada/deionizada, sob agitacdo magnética. Na solucdo de cloreto
de célcio ocorre a gelificacdo das gotas de alginato de sodio em hidrogel de alginato
de calcio. Tanto a formacdo das gotas como a gelificacdo foram conduzidas em
temperatura ambiente.

Utilizando a técnica de fluxo de ar co-axial com diametro interno da agulha
de 0,4 mm e diametro externo de 0,7 mm e considerando solu¢cbes de concentracéo
de 0,5; 1,0; 2,0; 3,0 e 4,0 % em massa de alginato de sodio, a distancia entre o
bocal da canula e o banho coletor foi de 120 mm. As particulas preparadas com
solugéo de alginato de sodio de baixa viscosidade, isto €, entre 0,5 e 2 % em massa
apresentaram uniformidade de tamanho e forma arredondada. As particulas
preparadas com solucédo de alginato de alta viscosidade, isto é, 3 e 4 % em massa
também mostraram um tamanho uniforme, mas deformadas. As particulas
originadas da solugédo em 3 % em massa de alginato apresentaram-se ligeiramente
ovaladas e aquelas obtidas de solucdo em 4 % em massa apresentaram uma forma
pronunciada de gota. A deformacéo das particulas € causada principalmente pelas
forcas de adesdo das solucdes de alginato mais concentradas na ponta do bocal
onde as particulas produzidas sdo prontamente deformadas e em maior extensao
que aquelas formadas a partir de solu¢des menos concentradas (PRUSSE et al.,
2008).

Na tecnologia eletrostatica consideradas as solu¢gées com concentragdo de
0,5; 1,0 e 2,0 % em massa de alginato e com diametro interno da agulha de 0,44
mm; solucdo a 3,0 % em massa de alginato e com diametro interno da agulha de
0,33 mm e solugéo a 4,0 % em massa de alginato e com didmetro interno da agulha
de 0,28 mm a distancia entre o bocal da céanula e o banho coletor foi de 20 mm
(PRUSSE et al., 2008).
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Nesta mesma técnica e para obter o tamanho desejado das particulas,
consideradas as solu¢cdes em concentracéo de 0,5 e 1,0 % em massa de alginato e
com diametro interno da agulha de 0,41 mm; solu¢gbes de concentracdo de 2,0 e 3,0
% em massa de alginato e com diametro interno da agulha de 0,25 mm e solucéo
em concentracdo de 4,0 % em massa de alginato e com diametro interno de agulha
de 0,15 mm a distancia entre o bocal da canula e o banho coletor estava entre 20-30
mm, exceto para a producdo de particulas utilizando solu¢do em concentracao de 4
% em massa de alginato, onde foi ajustado para 8 mm (PRUSSE et al., 2008).

A tecnologia eletrostatica permitiu a producédo de particulas uniformes em
tamanho e de forma esférica sem deformacdes em todas as concentracdes
utilizadas de alginato.

Na tecnologia de vibracdo, consideradas as solu¢cdes em concentracdo de
0,5 e 1,0 % em massa de alginato e com diametro interno da agulha de 0,41 mm e
frequéncia de 300 Hz ou 400 Hz respectivamente, pois nenhuma particula pode ser
produzida utilizando solu¢des de alginato mais concentradas, a distancia entre o
bocal da canula e o banho coletor foi de 200 mm (PRUSSE et al., 2008).

Na mesma técnica consideradas as solu¢des em concentracédo de 0,5; 1,0 e
2,0 % em massa de alginato e com diametro interno da agulha de 0,3 mm e
frequéncia de 700 Hz, pois nenhuma particula pode ser produzida utilizando
solucbes de alginato mais concentradas, a distancia entre o bocal da canula e o
banho coletor foi de 800 mm (PRUSSE et al., 2008).

Na mesma técnica consideradas as solu¢cdes em concentracdo de 0,5; 1,0 e
2,0 % em massa de alginato e com diametro interno da agulha de 0,5 mm e
frequéncia de 240 Hz (solucdo em concentracdo em massa de 0,5 % de alginato) ou
310 Hz (solucdes em concentracdo em massa de 1 ou 2 % de alginato) pois
nenhuma particula pode ser produzida utilizando solugbes de alginato mais
concentradas, a distancia entre o bocal da canula e o banho coletor foi de 110 mm
(PRUSSE et al., 2008).

A tecnologia ou método de vibracdo permitiu a producdo de particulas
somente em solucdo a 1 % em massa de alginato. As particulas preparadas em
solucdo em concentracdo em massa de 0,5 % de alginato apresentaram forma
levemente oval e ndo uniforme. Em solugcdo a 2 % em massa de alginato as
particulas apresentaram-se deformadas e a partir de concentragbes mais elevadas

ndo puderam ser preparadas (PRUSSE et al., 2008).
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O diametro da particula foi proporcional a viscosidade do fluido processado
até um certo limite, chamado de valor de viscosidade superior ou elevado e assim,
para o sistema de alginato estudado, o valor da viscosidade foi excedido em
solugbes de concentragbes de 3 e 4 % em massa de alginato (PRUSSE et al.,
2008).

Na tecnologia Jet Cutter consideradas as solu¢des em concentracao de 0,5;
1,0; 2,0; 3,0 e 4,0 % em massa de alginato e com diametro interno da agulha de 0,5
mm a distancia entre o bocal da canula e o banho coletor foide 1 m e 1,5 m e, nas
mesmas concentracdes de alginato com diametro interno da agulha de 0,4 mm a
distancia foi de 2,5 m e 3,5 m (PRUSSE et al., 2008).

As particulas produzidas utilizando tecnologia Jet Cutter em solucdo em
concentracdo de 0,5 % em massa de alginato nenhuma particula pode ser produzida
e em solucdo em concentracdo de 1 % em massa de alginato as particulas
apresentaram-se mal formadas. A partir de solu¢gbes mais concentradas de 2 % e 3
% em massa de alginato foram obtidas particulas de forma arredondada e em
solucdo a 4 % em massa de alginato de forma levemente ovalada. Isto ocorre
porque as particulas produzidas com fluidos de alta viscosidade permanecem
intactas ao entrar no banho gelificante devido a maior coesédo, diferentemente de
particulas obtidas a partir de fluidos de baixa viscosidade e pouca coesao que
rompem sobre a superficie do banho de gelificacdo quando tentam entrar nele
(PRUSSE et al., 2008).

Neste mesmo método, em menor velocidade e maior proximidade ao banho
gelificante, o problema pode ser resolvido e particulas de forma arredondada e com
adequada distribuicdo de tamanho podem ser produzidas em todas as
concentracfes de alginato com excecdo das produzidas em solucdo a 0,5 % em
massa de alginato que exibiram alguma deformacdo (ovaladas) e distribuicdo
levemente ampla de tamanho (PRUSSE et al., 2008).

Em trabalho de Fundueanu e colaboradores (1999) na preparagdo de
particulas de alginato de célcio pela técnica de gelificacdo i6nica externa ou de
gotejamento o0 autor considera que 0s parametros experimentais de preparacao
foram escolhidos ap0s varias tentativas. De fato, usando esta técnica, € fundamental
obter goticulas esféricas que, apos cair na solucéo de cloreto de célcio, resultar4d em
particulas esféricas. Para alginato de peso molecular baixo, a concentragéo 6tima do

polimero foi de 8 %, enquanto para polimero de alto peso molecular bons resultados
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foram obtidos com solucdo de concentracdo 1 % em massa. Neste trabalho as
concentragdes do polimero foram fixadas em 1 e 8 % (m/v) respectivamente, desde
gue solugcbes mais concentradas apresentara-se muito viscosas, resultando em
particulas deformadas. Em geral, as particulas obtidas pela técnica de gotejamento
em ambas as concentracdes poliméricas, em razdo das condicdes suaves de
preparo, mostraram uma superficie uniforme e didmetro variando entre 1,0 e 1,4 mm
com meédia de 1,2 mm. A distancia 6tima entre o orificio do bocal e a superficie da
solucédo de cloreto de calcio foi de 6 cm, pois distancias menores conduziram a
particulas caracterizadas por caudas curtas enquanto que a distancias maiores foi
observado deformacgéo das mesmas.

Como observado (FIGURAs 21 e 22), as particulas preparadas com solucao
em concentracdo de 0,4 % em massa de alginato apresentaram-se menores e de
forma menos definida que as particulas preparadas com solucdo em concentracdo
de 2 % em massa de alginato. Considerando que todos 0Ss outros parametros
permaneceram inalterados, a explicacdo para este efeito estd na maior viscosidade
da solucéo polimérica utilizada, que permite a gota permanecer intacta ao entrar no
banho gelificante devido a maior coeséo, segundo Prisse e colaboradores (2008).
Contudo, esta concentracdo polimérica de 2 % em massa mostrou-se muito elevada
para os fins deste trabalho, pois as particulas mostraram-se muito rigidas durante a
espalhabilidade na pele, ao contrario das particulas obtidas em solucéo de 0,4 % em
massa de alginato que apresentaram-se muito frageis para a encapsulacdo
adequada do 6éleo de laranja.

Conforme verificado por outros autores, o aumento da concentracdo de
alginato resulta em aumento da viscosidade e densidade da solucao, influenciando
diretamente a formacdo das gotas em uma temperatura constante. Além da
influéncia da viscosidade, o diametro de abertura da agulha / bico gotejador
influencia o tamanho da gota formada e, consequentemente, o tamanho da particula.
Sendo assim, para um mesmo diametro da agulha, solugdes mais viscosas formam
particulas maiores até um certo limite de viscosidade e também dependente da
técnica utilizada (TORRES, 2006; AL-KASSAS et al., 2007; PRUSSE et al., 2008;
FUJIWARA, 2013).

Além disso, particulas formadas com alta concentracdo de alginato de sodio
tendem a formar particulas mais compactas, mais rigidas e menos porosas que

aguelas formadas com baixa concentracao (AL-KASSAS et al., 2007).
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Desse modo, levando-se em conta a rigidez e estrutura das particulas,
padronizou-se a concentracdo de 0,6 % de alginato de sédio como base para as
formulagbes desenvolvidas neste trabalho.

Quanto a altura entre o bocal da agulha e o banho gelificante, dependendo
da tecnologia de gotejamento utilizada varia desde 8 mm até 3,5 m (PRUSSE et al.,
2008). Em tecnologias manuais com utilizagdo de seringa e agulha de injetavel, em
estudos conduzidos por Wataya (2013) e Fujiwara (2012) ndo foram observadas
diferencas significativas na forma das particulas em distancias de 6 cm, 9 cm e 12
cm na obtencdo de particulas esféricas e uniformes. Em trabalho desenvolvido por
Fundueanu e colaboradores (1999) a distancia utilizada foi de 6 cm.

Quanto a angulacdo da agulha em relacéo a superficie da solugéo gelificante
foram comparadas, neste trabalho, angulacdes de 45° e 90° e ndo houve diferenca
significativa no tamanho e forma das particulas. Segundo estudo realizado por
Wataya (2013) ndo houve diferenga significativa no tamanho e forma das
microparticulas para angulagdes de 53°, 58° e 90°. Em trabalho de Fujiwara e
colaboradores (2012) foi utilizado 90° na angulacédo da agulha, obtendo-se particulas
esféricas. Para a fabricacdo em grandes escalas, em processos industriais, €
utilizado uma espécie de chuveiro para gotejamento das particulas, utilizando-se
angulacédo de 180° (SYMRISE, 2007). Para este trabalho foi padronizado 45° na

angulacédo da agulha, por melhor manuseio da seringa durante o gotejamento.

(i) velocidade de rotacédo do banho gelificante, concentracdo da solucdo de cloreto
de calcio, tempo de permanéncia no banho gelificante das particulas formadas e
armazenamento do produto.

A velocidade de rotacdo empregada na formacao das particulas foi de 200
rom. Em trabalho desenvolvido por Lépez-Cacho e colaboradores (2012), foi
demonstrado que quando uma solucdo de alginato de sédio é gotejada sobre uma
solucdo de cloreto de célcio, o indice de agitacdo produz uma forca que modela o
aspecto morfolégico final das particulas, em relacdo a sua forma e superficie.
Quando o indice de agitacdo aumenta, as particulas tendem a ser menos esféricas e
mais irregulares na superficie com decréscimo na sua circularidade.

Os mesmos autores demonstraram através de imagens obtidas em
microscopia eletrénica de varredura (MEV) particulas preparadas com indices de

agitacdo de 100 rpm e 500 rpm onde se pode observar diferencas significativas na
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forma e aspecto de superficie das particulas obtidas. A 100 rpm as particulas
mostraram-se menores e mais arredondadas do que as obtidas a velocidade de 500
rom, que apresentaram aspecto mais ovalado e superficie mais disforme. Em
trabalho de Wataya (2013) nao foram verificadas alteracbes em tamanho e forma de
particulas sob agitacdo de 150, 250 e 350 rpm em solucdo de concentracao de 0,5 e
1 % em massa de alginato de sodio e concentragdo de 2:1 em massa de cloreto de
calcio em relacdo a concentracdo de alginato no banho gelificante, com todos os
outros parametros mantidos inalterados.

Neste trabalho foi utilizada solucdo com concentracédo de 2:1 em massa de
cloreto de célcio em relacdo a concentracdo de alginato de sodio em todas as
formulagbes desenvolvidas. Diversos autores citam diferentes proporgdes entre
cloreto de célcio e alginato de sodio. As propor¢cdes mais utilizadas séo 1:1, 2:1 e 4:1
(LERTSUTTHIWONG et al., 2008; MULLER, 2011; WATAYA, 2013; XIAO et al.,
2014). Convém citar que em trabalho de Prusse e colaboradores (2008) foi utilizada
solugcado com concentracdo de 2 % em massa de cloreto de célcio para solucao de
0,5 a 4 % em massa de alginato de sédio.

As formulacdes desenvolvidas foram comparadas quanto ao tempo de
imersao de 30 e 60 minutos em solucdo de cloreto de calcio para avaliacdo do
comportamento das particulas quando aplicadas sobre a pele. Ao se aplicar um
produto na pele efetua-se a espalhabilidade e um certo atrito se desenvolve.

Assim, por analise sensorial prévia, observou-se que as particulas que
permaneceram imersas durante 30 minutos apresentaram certa facilidade de
desagregacao e consequente liberacdo do 6leo encapsulado, quando comparadas
aguelas gue permaneceram 60 minutos em imersdo. Presume-se que em tempo de
reacdo de 30 minutos formou-se menos ligacdes idnicas com o cation Ca*?, o que
resultou em uma rede gel menos rigida conduzindo em maior facilidade de
desagregacao no processo de espalhabilidade do produto sobre a pele.

Esta observacdo esta de acordo com estudos realizados por Teixeira (2011)
onde foi calculado o tempo ideal de contato da solucdo de alginato de sédio com
cloreto de célcio, que afeta diretamente a ligacdo entre esses componentes. Neste
estudo foi avaliado a concentracdo de ions calcio nas particulas de alginato de sodio
durante 24 horas. Com 60 minutos de imersdo as particulas ja possuiam em torno
de 85 a 90 % do calcio total que seria absorvido, ja sendo o tempo suficiente para

obtencao de particulas rigidas e resistentes.
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Quanto ao armazenamento, inicialmente as microparticulas foram
preparadas e mantidas em vidro relégio para secagem a temperatura ambiente.
Porém, ocorria evaporacdo de agua e perda de componentes, ocorrendo
deformacédo na esfericidade, conforme citado por Lopez-Cacho e colaboradores
(2012). Segundo os autores, a secagem das particulas a temperatura ambiente é
lenta e progressiva e pode influenciar o tamanho, forma, propriedades mecanicas e
cinética de liberacéo do éleo encapsulado.

Em trabalho de Prisse e colaboradores (2008) apos o preparo, as particulas
foram estocadas em refrigerador por 2 (dois) dias na mesma solucédo de cloreto de
calcio antes de serem caracterizadas quanto ao tamanho e forma. Este
procedimento garantiu que o processo de gelificacdo foi efetuado e que néo
ocorreria mais contracdo das particulas. A partir destes dados, neste trabalho, as
microparticulas passaram a ser armazenadas em agua destilada para preservacao

das caracteristicas iniciais.

4.3.2 AvaliacBes preliminares das formulacdes das microesferas

Além das técnicas padronizadas para o preparo das formulagbes, a
concentracdo de alginato de soédio e de cloreto de célcio, bem como os
emulsionantes a serem utilizados influenciam diretamente a eficiéncia de

encapsulacéo e estabilidade da particula, bem como sua estrutura e rigidez.

4.3.2.1 Emulsionantes para preparo da emulsao

Para a formacdo das microesferas, primeiramente é preparada a emulsao
para gotejamento na solucdo de cloreto de calcio. Essa emulsdo deve ser estavel
afim de formar uma particula estavel e homogénea. Desse modo, foram realizados
testes preliminares com diferentes emulsionantes e avaliados a estabilidade da
emulsdo apOs 24 horas. Foram preparadas emulsdes baseadas em diferentes

autores e combinacdes de tensoativos conforme a Tabela 11.



TABELA 11-~EMULSC~)ES PREPARADAS BASEADAS EM DIFERENTES AUTORES E
COMBINACOES DE EMULSIONANTES

EMULSIONANTES

REFERENCIAS

RESULTADO

Poloxamer 407

Poloxamer 407 e
monoestearato de glicerila

Tween 80 e monoestearato
de glicerila

Tween 80

Tween 80 e Span 60

Adaptado de WATAYA,
2013

Adaptado de XIAO et al,
2014; WATAYA, 2013

Adaptado de XIAO et al,
2014

Adaptado de MULLER,
2011

Adaptado de XIAO et al,
2014; Wataya, 2013;
MULLER, 2011

Emulsdo separou de fase
apo6s 24 horas

Emulsdo separou de fase
apo6s 24 horas

Emulsdo separou de fase
apo6s 24 horas

Emulsdo separou de fase
apos 24 horas

Emulséo estavel apés 3
meses de preparo

FONTE: O autor (2017)

De acordo com os resultados (TABELA 11), com excec¢do da emulséo
contendo Tween 80 e Span 60, todas as demais foram instaveis, ocorrendo
separacao de fase ap6s 24 horas e ndo sendo indicada para a formacdo das
particulas. Desse modo, optou-se pela emulsdo contendo Tween 80 e Span 60 para
o preparo das demais microesferas.

Apés encontrada a concentracdo de alginato de sé6dio e emulsionantes
ideais para a finalidade deste trabalho, foram derivadas sete formulagbes, com
variacdo na concentracdo de goma arabica (1,0 a 2,0 %) e maltodextrina (1,0 a 2,0

%), conforme descrito em Material e Métodos.

4.3.3 Avaliagdes preliminares das formulacdes de microcapsulas

Para a formacdo das microcapsulas, teve-se como base os testes
preliminares com diferentes concentracdes de alginato de sodio e cloreto de célcio
gue foram utilizados para o preparo das microesferas.

As microcpsulas, por tratarem de uma formulagdo sem emulsionantes,
além dos testes preliminares com o polimero primario alginato de sddio, também foi
verificado um polimero secundario a ser utilizado. No caso, foram avaliadas diversas
concentracfes da goma xantana a fim da melhor performance das particulas para o

objetivo do trabalho.
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4.4 Avaliacao das microcapsulas através de analise sensorial prévia

O uso de microparticulas, seja microcapsulas ou microesferas é amplamente
realizado em varios setores alimenticios, cosméticos e farmacéuticos, como ja
citados anteriormente. Diversos artigos citam encapsulacdo de Oleos essenciais e
outros ativos utilizando alginato de sodio sozinho ou associado a outros compostos
como quitosana, carbopol, gomas e maltodextrina, entre outros (TU et al., 2005;
LIRA et al, 2009; SARAVANAN; RAO, 2010; DOHNAL, STEPANEK, 2010;
MENNINI et al., 2012; GOMBOTZ, PETTIT, 1995). Porém, em sua grande maioria, a
finalidade € apenas a protecdo do ativo para aplicacdo em produtos diversos. Séo
raras as publicacbes que citam a encapsulacdo e posterior insercdo em algum
veiculo para aplicacdo topica, com consequente protecdo do ativo, liberacéo
apropriada na pele durante espalhabilidade e sua anélise sensorial.

O grande desafio desse trabalho foi estabelecer a proporgéo entre protecéo
e liberacdo adequada do 6leo encapsulado. Ou seja, a producdo de uma
microparticula eficaz, que realmente proteja o 6leo de laranja contra oxidacdo e
degradacédo e mantenha suas caracteristicas sensorias, como cor e odor; e sua total
liberacdo na pele desencadeada pela espalhabilidade, sem que mantenha residuo
do material encapsulante.

As microparticulas obtidas foram avaliadas em relacdo a forma e
manutencdo da forma, andlise sensorial prévia (odor, emoliéncia, espalhabilidade) e

liberacdo do 6leo encapsulado ap6s aplicacdo na pele (TABELA 12):

TABELA 12- SIARACTERISTICAS DAS MICROPART[CQLAS OBTIDAS EM RJELAQAO A FORMA E
MANUTENCAO DA FORMA, ANALISE SENSORIAL PREVIA (ODOR, EMOLIENCIA,
ESPALHABILIDADE) E LIBERACAO DO OLEO ENCAPSULADO APOS APLICACAO NA PELE.

MANUTENCAO DA FORMA DA PARTICULA /
FORMULACOES MICROPARTICULA  ANALISE SENSORIAL PREVIA / LIBERACAO DO
OLEO ENCAPSULADO

N&o desagrega, mantém a forma, percebe-se por
F1 Microesfera analise sensorial prévia a presenca do 6leo
encapsulado

N&o desagrega, mantém a forma, mas com diminuicdo
de volume (achatamento),

percebe-se por analise sensorial prévia a presenga do
Oleo encapsulado

F2, F3, F4 Microesfera
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N ) MANUTENCAO DA FORMA DA PARTICULA /
FORMULAGOES ~ MICROPARTICULA  ANALISE SENSORIAL PREVIA / LIBERAGAO DO
OLEO ENCAPSULADO

Nao desagrega, mais rigidas que as anteriores,
mantem a forma, mas com diminuicdo de volume

F5, F6, F7 Microesfera o . "
(achatamento), percebe-se por andlise sensorial prévia
a presenca do 6leo encapsulado
Desagrega totalmente, nao deixa residuo sobre a pele,
F8 Microcapsula percebe-se por analise sensorial prévia a liberacédo do

6leo

FONTE: O autor (2017)

4.4.1 Formacao das microesferas

As particulas F1 a F7 s&o classificadas como microesferas. Nessas
particulas, ocorre formacdo de emulséo - antes do gotejamento em cloreto de célcio
- composta pelos agentes de viscosidade (alginato de sodio, maltodextrina, goma
arabica), emulsionantes e o 6leo de laranja.

Desse modo, formam particulas esféricas homogéneas, com o 6leo disperso

por toda a matriz polimérica (FIGURA 23)

FIGURA 23- ESQUEMA DE FORMAGCAO DE MICROESFERAS

Rede polimérica
contendo dleo de
laranja disperso

FONTE: Adaptado de SCHAFFAZICK et al., 2003

De acordo com Silva e colaboradores (2003), as microesferas podem
resultar em sistemas homogéneos ou heterogéneos. Essa classificacdo varia
conforme as caracteristicas da substancia ativa. Se esta encontra-se dissolvida na
matriz, resulta em sistemas homogéneos. Se encontra-se na forma de suspensao,
com particulas suspensas, resulta em sistemas heterogéneos. Como o 6leo de
laranja compde a emulsédo formada antes do gotejamento, essa emulséo resultante

forma microesferas homogéneas.
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4.4.1.1 Microesferas contendo somente alginato de soédio (F1)

Na analise sensorial prévia, para as microesferas contendo somente alginato
de sddio, ndo ocorre a desagregacao da particula quando espalhadas sobre a pele.
A particula mantém a forma inicial e o 6leo continua dentro da particula.

O hidrogel formado por alginato de soOdio apresenta comportamento
pseudoplastico ndo-Newtoniano, onde a viscosidade diminui com o aumento da taxa
de cisalhamento (McHUGH, 1987, KELCO, 1996). Além de também influenciar a
viscosidade, a quantidade de sequéncia de blocos G e M é responsavel pela
flexibilidade da cadeia e influencia diretamente a estabilidade e solubilidade
(ERTESVAG E VALLA, 1998; REIS et al., 2006).

Para o alginato utilizado, com alta concentracéo de acido gulurénico, ocorre
uma maior interacao i6nica entre os blocos-G (blocos homopoliméricos de residuos
guluronato) e os ions calcio. Essa interacao ibnica resultante durante o gotejamento
do alginato de sodio na solucdo de cloreto de calcio leva a formacdo de um gel
termoestavel rigido, poroso e resistente, mantendo suas propriedades por longo
periodo de tempo. A formacdo desse hidrogel ocorre devido a ligacdo cruzada
destes ions com os grupos carboxilicos dos residuos do &cido gulurdnico. Esta
ligagdo forma o modelo conhecido como “caixa de ovo”, uma rede tridimensional no
gual os ions divalentes encontram-se nas cavidades eletronegativas do alginato
(FUNDUEANU et al.,, 1999; SIMPSON et al.,, 2004; KAWAGUTI; SATO, 2008;
DOHNAL, STEPANEK, 2010;).

Esse modelo “caixa de ovo” mostra a importancia dessas unidades G na
gelificacdo do alginato. Segundo alguns autores, alginatos ricos em GG formam géis
mais rigidos e resistentes, além de manutencdo da integridade por um periodo
superior. Portanto, a quantidade de residuos G e o comprimento médio desses
blocos s&o diretamente proporcionais ao potencial de formagédo e a forgca do gel
(SIMPSON et al, 2004; REIS et al., 2006; TEIXEIRA, 2011). Gaserod e
colaboradores (1998) estudaram e analisaram a difusdo de proteinas de diversos
tamanhos em gel de alginato de calcio e os resultados mostraram que alginatos com
maior quantidade de acido gulurénico formam gel com maior coeficiente de difuséo
guando comparados a alginato com maior quantidade de &acido manurdnico,

indicando um hidrogel mais aberto e poroso.
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A porosidade resultante das microesferas preparadas somente com alginato
de sédio pode ocasionar a liberacdo inadequada do 6leo durante armazenamento,
afetando diretamente sua protecao e estabilidade. Desse modo, a importancia da
associacdo do alginato com algum outro componente, a fim de otimizar a
performance das microparticulas requeridas. Diversos autores estudaram a
associacao de microparticulas de alginato a outros polimeros, como a poli-L-lisina e
quitosana; ou gomas e gelatinas, e proteinas e peptideos, a fim de melhorar o tempo
de liberacdo da substancia encapsulada (GOMBOTZ; PETTIT, 1995; TU et al., 2005;
LIRA et al, 2009; SARAVANAN; RAO, 2010; DOHNAL, STEPANEK, 2010;
MENNINI et al., 2012).

4.4.1.2 Microesferas contendo alginato de sodio e goma arébica (F2, F3 e F4)

Na analise sensorial prévia, as microparticulas contendo alginato de sddio e
goma arabica ndo desagregam quando espalhadas sobre a pele. Elas mantém a
forma inicial, ocorrendo um achatamento, com diminuicdo do volume. O 0Oleo
continua presente dentro da particula e ndo é liberado.

A goma arabica apresenta comportamento newtoniano (FIB, 2011). Um fluido
newtoniano é caracterizado pela manutencdo da viscosidade durante a taxa de
cisalhamento. Ou seja, aplicando-se pressdo no fluido, ele ndo altera sua
viscosidade, assim como ocorre com a agua e alguns 0leos minerais (PEDRO,
2000).

Essa caracteristica reolégica pode ser a responsavel por provocar 0O
achatamento da particula, porém, manter a particula em sua integridade e ndo se
romper e, consequentemente, ndo liberar o Oleo. Essas caracteristicas de nao
liberacdo do O6leo também podem ser decorrentes do grande numero de
ramificacdes da goma arabica, que resulta em moléculas compactas, com volume
hidrodindmico relativamente pequeno (FIB, 2011).

Risch e Reineccius (1988) utilizaram goma arabica como encapsulante, com
adicdo de maltodextrina para diminuicdo de custo. A eficiéncia de encapsulacéo foi
em torno de mais de 80 %, que varia conforme concentracdo e viscosidade da
emulséo e da propor¢édo de goma arabica e maltodextrina.

Em diversos outros estudos, foram utilizados a goma arabica como material

encapsulante, principalmente por apresentar propriedades emulsificantes. As
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cadeias de polipeptidios hidrofobicos adsorvem e ancoram as moléculas na
superficie, enquanto os blocos de carboidratos inibem a floculacdo e coalescéncia
por repulsdo eletrostatica e estérica (NUNES; MERCADANTE, 2007; KOBORI,
2010). Nestes estudos realizados, a eficiéncia de encapsulacéo foi de 69 a 96 %,
variando conforme as condi¢des especificas de cada estudo.

As microparticulas de alginato e goma arabica foram acondicionadas nos
veiculos agua e gel de hidroxietilcelulose. Apds dez dias de incorporagdo nesses
veiculos, as particulas foram avaliadas novamente. Na formulacdo F3, quando
armazenada em gel de hidroxietilcelulose, as particulas desagregaram-se quando
aplicadas sobre a pele e ha a liberacdo do 6leo. Porém, mesmo que as particulas
sofreram desagregacdo, observou-se a presenca de fragmentos sélidos apés a

espalhabilidade do produto.

4.4.1.3 Microesferas contendo alginato de sodio e maltodextrina (F5, F6, F7)

As particulas contendo adicdo de maltodextrina formam as particulas mais
rigidas e com maiores tamanhos. Elas ndo desagregam durante espalhabilidade na
pele, ocorre leve achatamento das particulas e o 6leo mantém-se encapsulado. As
emulsdes com maltodextrina foram as que apresentaram maior viscosidade,
necessitando de agulha de maior calibre (26 G) e formando particulas com o dobro
de tamanho das demais, além de uma estrutura bem mais rigida.

Kha, Nguyen e Roach (2010) utilizaram matriz de maltodextrina para
encapsulacdo de suco de Momordica cochinchinensis por spray dryer. Os maiores
valores de eficincia de encapsulacdo encontrados no estudo sédo de
aproximadamente 85 %, com a utilizacdo de 20 % de maltodextrina.

A grande maioria dos estudos que utilizam maltodextrina como
encapsulantes sdo para finalidade alimenticia, apenas para protecao do ativo, onde
as particulas podem e, muitas vezes, devem ser mais rigidas para protecdo do
material encapsulado. No caso do trabalho desenvolvido, esse agucar ndo é
indicado para tal finalidade, pois mantém a particula muito rigida e nao libera o 6leo
durante espalhabilidade na pele.
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4.4.2 Formacéao das microcapsulas

A F8 resulta na formacao de microcapsula, pois ndo contém a presenca de
emulsionantes na formulacdo. Ou seja, a formulacdo, antes de ser gotejada em
cloreto de caélcio, apresenta-se na forma de uma suspenséao, com hidrogel formado
pelo alginato de sodio e goma xantana, e Oleo disperso. A formacdo das
microcapsulas ocorre a partir do gotejamento dessa suspensdo em solucdo de
cloreto de calcio.

As microcapsulas resultantes apresentam o material encapsulante como
revestimento, na parte externa, e o 6leo de laranja permanece protegido em seu

interior. Elas resultam em distribui¢éo polinuclear do 6leo (FIGURA 24):

FIGURA 24- ESQUEMA DE FORMAGCAO MICROCAPSULAS

Rede polimérica
Oleo de laranja .

FONTE: Adaptado de SCHAFFAZICK et al. (2003).

De acordo com Silva e colaboradores (2003), microcapsulas mononucleares
ou polinucleares dependem, principalmente, da natureza dos ingredientes utilizados
e do método escolhido para a fabricagdo das microparticulas.

Segundo Madene e colaboradores (2006), o processo de encapsulacéo
utilizado ira influenciar diretamente diversas caracteristicas das microparticulas
resultantes, dentre elas o formato da matriz formada (filme, esfera, particula
irregular), a estrutura (porosa ou compacta) e estrutura fisica (amorfa ou cristalina)
que, por sua vez, irdo influenciar a difusdo do 6leo ou as substancias externas
(oxigénio, solvente) bem como a estabilidade do 6leo durante armazenamento.

De acordo com Amrita e colaboradores (1999), a escolha do material
encapsulante depende de diversos fatores como o objetivo e especificidade do
produto encapsulado, natureza do material encapsulante, o processo de

encapsulacéo e custo apropriado.
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4.4.2.1 Microcapsulas contendo alginato de sddio e goma xantana (F8)

As microcpsulas contendo alginato de sodio e goma xantana apresentaram
a melhor performance quando comparada as demais microesferas, com relacédo a
forma e manutencdo da forma, e analise sensorial prévia (odor, emoliéncia e
espalhabilidade). Elas desagregam totalmente quando espalhadas sobre a pele,
liberam totalmente o 6leo e ndo deixam nenhum residuo do material encapsulante.
Devido a sua o6tima performance para o objetivo do trabalho, essa formulacao foi
escolhida como a formulacdo final para realizacdo do estudo de estabilidade,
eficiéncia de encapsulacgéo, perfil de liberacdo e analise sensorial.

A suspensdao formada entre o hidrogel e o éleo necessita de manutencéo da
agitacdo e temperatura antes da insercdo na seringa. Ela apresenta-se mais
viscosa, por isso a necessidade de uma agulha maior (26 G), quando comparada as
formulacdes F1, F2, F3 e F4. A suspenséo foi mantida sob temperatura constante
para n&o alterar a viscosidade e, consequentemente, manter o tamanho das
microparticulas.

Em estudo realizado por Rosa (2012) na encapsulacédo por liofilizacdo de
extrato de amora-preta, rico em compostos fendlicos, a eficiéncia foi dependente do
revestimento utilizado. Foram realizados testes comparativos entre trés formulagoes:
com goma xantana; com quitosana e hidrogel de xantana; e quitosana, sendo que 0s
melhores resultados de eficiéncia de encapsulacédo foram obtidos com a utilizacéo
de apenas goma xantana como material de revestimento (70,6 %).

Todos os materiais encapsulantes foram criteriosamente selecionados a fim
de obter a melhor performance e protecdo do 6leo. No caso da F8, por resultar em
microcapsula, ocorre a manutencédo das propriedades e caracteristicas olfativas do
Oleo. Segundo Trubiano e Lacourse (1988) e Shahidi e Han (1993), para
encapsulacdo de compostos aromaticos, o carreador ndo deve interferir nem reagir
com o Oleo encapsulado, deve ser de facil manuseio, obter o maximo de protecao do
O0leo contra fatores externos, obter boas propriedades de estabilidade e
comportamento de liberacdo efetivo a fim de liberar o 6leo no tempo e local
desejados. De acordo com Lubbers e colaboradores (1998), o processo de preparo
e armazenamento das particulas, material de embalagem e matérias-primas

utilizadas geralmente podem causar modificagbes na caracteristica olfativa do 6leo
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pela reducdo da intensidade da fragrancia ou pela producdo de compostos
secundarios.

A goma xantana foi selecionada devido as suas diversas vantagens para uso
em cosmeéticos e ao perfil reolégico ideal para o objetivo do trabalho, para aplicacéo
na pele e ndo manutencdo de residuos dos componentes utilizados. Essa goma
geralmente € considerada atoxica e ndo irritante nos niveis empregados em
produtos cosméticos. E compativel com a maioria dos outros componentes,
apresenta solubilidade tanto em agua fria quanto em &agua quente, e tem boa
estabilidade e propriedades de viscosidade sobre uma ampla faixa de pH e
temperatura (CHOLLET et al, 1999; BUMPHREY, 1986).

Os géis de goma xantana sao classificados com comportamento altamente
pseudoplastico, sendo diretamente proporcional a taxa de cisalhamento. A
viscosidade volta ao normal imediatamente na liberacdo da tenséo de cisalhamento
(PEDRO, 2000; CHOLLET et al, 1999; BUMPHREY, 1986).

O comportamento pseudoplastico do hidrogel € a grande vantagem da
microcapsula formada e a principal responsavel por obter as caracteristicas ideais
de protecdo e liberacdo do 6leo. Durante a espalhabilidade das microparticulas na
pele, ocorre o aumento da taxa de cisalhamento. Esse aumento da taxa de
cisalhamento resulta na diminuicdo da viscosidade da microcipsula e consequente
liberacdo do Oleo anteriormente protegido em seu interior. Desse modo, o 6leo de
laranja e seu odor caracteristico € liberado na sua maneira pura e protegida.

A goma xantana juntamente com o alginato de soédio, apresentam
comportamento sinérgicos com relacdo a reologia, intensificando o comportamento
pseudoplastico. Quando a goma € misturada com certos agentes inorganicos de
suspensdao, tais como magnésio, silicato de aluminio ou gomas orgéanicas, podem
ocorrer efeitos reoldgicos sinérgicos (WANG et al., 2006; GABRIELS, PLAIZIER-
VERCAMMEN, 2004; KOVACS, 1973). Provavelmente esse € o grande fator que
ocasione o melhor rompimento da particula e liberagédo do 6leo.

Essa goma também pode ser utilizada para producdo de matrizes que
exibem um alto grau de entumescimento devido a absorcdo de agua e pequena
quantidade de eros&o devido ao relaxamento do polimero. E bastante utilizada em
combinagcdo com diversos outros ingredientes. Zeng e colaboradores (2004)
utilizaram a goma xantana associada com alginato de sédio para encapsulacdo de

ranitidina para liberagcdo controlada. Associando a goma ao alginato e a acetato de
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zinco, 0s autores conseguiram liberacdo controlada do medicamento durante 24
horas. J4 a associacdo do alginato com a goma xantana para fim cosmético néo foi
encontrado na literatura.

Sendo assim, por se tratar da formulacdo com melhor performance para o
presente trabalho, a F8 foi escolhida para os demais testes de eficiéncia de
encapsulacdo, perfil de liberacdo, estudo de estabilidade e andlise sensorial. Essa
formulacéo foi mantida nos veiculos agua e gel de hidroxietilcelulose para as demais

analises.

4.5 CARACTERISTICAS DO VEICULO GEL DE HIDROXIETILCELULOSE
(NATROSOL®)

Na observacdo quanto as caracteristicas fisico-quimicas do Gel de
Hidroxietilcelulose, foi verificado que o pH manteve-se constante entre 6,0 e 6,5 no
produto recém preparado, apdés 24 horas e apdés uma semana, com e sem a
presenca das particulas.

Optou-se pelo gel de hidroxietilcelulose devido ao seu alto uso em
cosmeéticos, por tratar-se de uma formulacdo em gel incolor, que permite a
observacéo das particulas a olho nu e verificacdo de sua estabilidade. Além disso,
por tratar-se de um gel ndo ibnico, ndo influencia diretamente no roubo de cargas e
desestabilizacdo das microparticulas, aumentando assim sua estabilidade.

Outra opcdo de veiculo em gel bastante utilizado atualmente sdo os
carbomeros e a carboximetilcelulose. As amostras iniciais foram acondicionadas em
carbémero, porém, ocorreram grande desestabilizacdo apés 24 horas.

Em estudo realizado por Nguyen e colaboradores (2015), foi deselvolvido
nanocarreadores com base em alginato de sodio para aplicagdo topica. Como
veiculo da formulacdo, foi utlizado carboximetilcelulose e carbdmero 940
(Carbopol® 940). Os dois géis apresentam carga negativa quando dispersos em
agua e liberam ions sd6dio que podem desestabilizar as particulas. Desse modo,
durante o estudo de estabilidade das formula¢gbes apds 35 dias houve degradacéo
das nanoparticulas. Esse aumento da porosidade das particulas ou baixa
estabilidade pode estar associado a natureza quimica do veiculo, a forgca iénica ou

ao pH.
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O carbémero, quando na forma de pd6, a maior parte das carboxilas
encontra-se em um emaranhado compacto, na forma neutralizada. Ao ser hidratado,
parte das particulas ainda sera encontrada no estado associado (COOH), mas o
namero de cargas negativas aumenta (COO-), fazendo a molécula desenrolar e
estender, o que aumenta ligeiramente sua viscosidade. Quando é adicionado uma
base a formulacdo, ocorre a dissociacdo de mais carboxilas e o aumento da
repulsdo entre as moléculas de carbémero, resultando em maior organizacdo e
formacéao do gel (LABA, 1993; LOCHHEAD, 2015).

4.6 EFICIENCIA DE ENCAPSULACAO E CAPACIDADE DE ARMAZENAMENTO

A eficiéncia de encapsulacéo teve média de 87% (Tabela 13):

TABELA 13- AVALIACAO DA EFICIENCIA DE ENCAPSULACAO DE MICROCAPSULAS
CONTENDO OLEO DE LARANJA

QUANTIDADE TEORICA QUANTIDADE REAL DE

AMOSTRA DE OLEO (G) OLEO OB'I;I6D)O POR CG EE
1 0,0101721 0,0085 84%
2 0,0100212 0,0089 89%
3 0,0100293 0,0087 87%

FONTE: O autor (2017)

*Andlise realizada em triplicata.

Diferentes metodologias de encapsulacdo e suas variacdes, materiais de
revestimento e suas concentracdes e caracteristicas, além de diversas outras
variaveis, fornecem diferentes resultados para eficiéncia de encapsulacéo obtida.

Gonsalves e colaboradores (2009) realizaram a microencapsulacao do 6leo
essencial de Citrus sinensis (L) Osbeck pelo método da coacervacdo simples. No
estudo foi utilizada a quitosana como polimero formador de parede e a eficiéncia de
encapsulacéo foi de apenas 31,16 %.

Carmona (2011) também realizou estudos para microencapsulacéo de oleo
de laranja. O método utilizado foi a secagem por atomizacao onde foram realizados
varios testes para padronizacdo do processo. Também foram avaliadas diferentes
misturas de materiais de parede contendo concentrado proteico de soro de leite,

maltodextrina e goma arabica em diferentes razbes ou puros. No estudo foram
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avaliados e comparados diferentes variaveis, entre as quais o teor de solidos totais,
teor de Oleo, pressdo de homogeneizacdo, temperatura de saida do secador,
higroscopicidade, umidade, 6leo total e quantidade de Oleo encapsulado. Todas
essas variaveis associadas levaram a diferentes resultados de eficiéncia de
encapsulacédo, que variaram de 49 a 84 %.

Os maiores valores de eficiéncia de encapsulagcdo foram encontrados em
estudos realizados por Miuller (2011). Foi analisada a viabilidade do uso da
microencapsulacdo de 6leo essencial de laranja através de métodos spray dryer,
utilizando a maltodextrina e amido modificado, e microencapsulacdo por
coacervacao, utilizando alginato de sodio. As eficiéncias de encapsulacdo foram
superior a 99 % para os dois métodos.

4.7 PERFIL DE LIBERACAO DO OLEO ENCAPSULADO

Para a avaliacdo do perfil de liberacéo, quantifica-se o 6leo remanescente no
sistema, a partir da quantidade inicial. Deve-se atentar, neste caso, a0 ambiente
onde o sistema € incubado, cuidando-se para mimetizar o0 maximo possivel as
condicbes de temperatura e umidade que se deseja criar para o sistema (HSIEH,
CHANG e GAO, 2006; CAMERLO et al., 2013).

Os valores de Oleo essencial de laranja que permaneceram encapsulados
nas microcapsulas durante o periodo de tempo avaliado e condicbes de

armazenamento estdo descritos na Tabela 14:

TABELA 14- PERFIL DE LIBERAGAO DO OLEO ENCAPSULADO NO OLEO DISPERSO NO GEL
(OG), MICROCAPSULAS NA AGUA (MA) E MICROCAPSULAS NO GEL (MG) APOS 30, 60 E 90
DIAS NAS CONDICOES AMBIENTE, ESTUFA E GELADEIRA.

~ . 0 A
TEMPO CONDICAO QUANTIDADE DE OLEO ENCAPSULADO (%) E DESVIO PADRAO

DP MA DP MG DP
T30 Amb 88 +11,47 94 +3,86 95 +0,06
Est 73 +2 27 87 +8,52 93 +0,08

Gel 97 4,97 97 +0,91 98 +3,66




98

QUANTIDADE DE OLEO ENCAPSULADO (%) E DESVIO PADRAO

TEMPO CONDICAO

0G DP MA DP MG DP

T60 Amb 51 +7,43 87 +1,21 87 +3,52
Est 23 +3,25 56 +4,67 53 +4,87

Gel 79 +5,82 94 +1,43 95 +1,78

T90 Amb 19 +0,48 74 +5,64 81 +2,84
Est 6 +2,26 24 +5,72 21 +3,33

Gel 79 +7,77 98 +2,49 90 +2,34

FONTE: O autor (2017)

FIGURA 25- REPRESENTAGAO GRAFICA DO PERFIL DE LIBERAQAO DO OLEO ENCAPSULADO
NO OLEO DISPERSO NO GEL (OG), MICROCAPSULAS NA AGUA (MA) E MICROCAPSULAS NO
GEL (MG) APOS 30, 60 E 90 DIAS NAS CONDICOES AMBIENTE, ESTUFA E GELADEIRA.

0G MA MG
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FONTE: O autor (2017).

O principal objetivo dessa analise foi avaliar o perfil de liberacdo do 6leo
encapsulado quando comparado ao 6leo ndo encapsulado. E ainda, assim, verificar
em qual veiculo as microparticulas apresentam melhor comportamento de protecdo
do Oleo seja na agua ou no gel de hidroxietilcelulose.

Apods 30 dias de estabilidade, todas as amostras em todas as condicdes
permaneceram com, no minimo, 87 % do 6leo encapsulado. Com excecdo da
amostra OG na estufa, que teve perda de 27 % do 6leo e resultou em 73 % ainda
encapsulado.

Ja& apos 60 dias, as amostras na estufa obtiveram maior perda do 6leo, como
ja era previsto para essa condicdo, devido a elevada temperatura que resulta em
oxidacao e volatilidade do 6leo. Na estufa, foram mantidos 56 % e 53 % de Oleo

encapsulado para as amostras MA e MG, respectivamente. Ja para a amostra OG
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nessa mesma condicao, restou-se apenas 23 % do Oleo encapsulado, ou seja, 77 %
do oleo foi oxidado e/ou volatilizado. Em temperatura ambiente, a amostra OG
apresentava apenas 51 % do 6leo encapsulado, enquanto as amostras MA e MG
tinham 87 % ainda encapsulados. Na geladeira, a amostra OG apresentava 79 % de
0leo encapsulado e 94 % e 95 % para as amostras MA e MG, respectivamente.

Apos 90 dias de estabilidade, as amostras na estufa obtiveram grande perda
na quantidade de Oleo. Para a amostra OG, restou apenas 6 % do 0leo, ou seja,
guase todo o Oleo ja tinha sofrido volatilizacdo e/ou oxidacdo. As amostras
encapsuladas na estufa também tiveram bastante reducéo de 6leo, restando 24 % e
21 % para as amostras MA e MG, respectivamente. Esses resultados ficaram bem
préximos do valor de éleo ndo encapsulado quando em temperatura ambiente, que
obteve 19 % de Oleo. Nessa mesma tempertura, as amostras MA e MG
apresentavam 74 % e 81 %, respectivamente, do 6leo encapsulado. Em geladeira
todas as amostras obtiveram grande quantidade de 6leo ainda encapsulado, porém
com menor quantidade para o 6leo ndo encapsulado, com 79 %, 98 % e 90 %,
respectivamente, para as amostras OG, MA e MG.

Sendo assim, em andlise de todos os resultados apresentandos, deve-se
ressaltar algumas consideracdes. O Oleo de laranja, quando encapsulado nas
microcapsulas desenvolvidas, é protegido contra oxidacdo e/ou volatilizacdo e
mantém suas caracteristicas iniciais. Para maior protecdo do 6leo e manutencédo da
integridade e caracteristicas das microcapsulas, elas devem ser mantidas em
temperatura de 5 a 25°C durante armazenamento. Além disso, ndo devem ser
armazenadas em temperaturas elevadas e mantidas sob protecao de luz e umidade,
assim como orientacdo para os demais medicamentos e cosméticos.

As microcapsulas permanecem estaveis e podem ser incorporadas nos dois
veiculos avaliados gel de hidroxietilcelulose e agua destilada, pois ndo houve
diferenga significativa com o 6leo encapsulado nos diferentes veiculos, com
resultados bastante préximos para as amostras MA e MG.

Essas orientacbes devem ser consideradas quando deseja-se uma maior
manutencao da performance e protecao do 6leo durante armazenamento.

Em estudo realizado por Miiller (2011) foram desenvolvidos e comparados
diferentes encapsulantes para o Oleo de Citrus Sinensis (L.) Osbeck. A eficiéncia de
encapsulacdo em temperatura ambiente, as microparticulas com amido modificado e

maltodextrina mantiveram as concentracdes de Oleo essencial estaveis apés 10
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meses (300 dias) de preparo. Ja as microcapsulas de alginato de sédio secas em
estufa, apés 5 meses (150 dias), mantiveram o teor de Oleo essencial retido. Para
ambas as particulas, foi mantida a concentracao inicial de 99% do 6leo encapsulado
durante o periodo de estabilidade.

Carmona (2011) também realizou estudo de estabilidade de microparticulas
de Oleo de laranja. Na andlise, as amostras foram armazenadas durante 5 semanas,
a 40°C. No trabalho foi identificado o D-limoneno (principal constituinte do 6leo de
laranja) e os seus compostos resultantes da oxidacdo (epdxido de limoneno e
carvona). Os resultados obtidos mostraram que particulas constituidas por altos
teores de concentrado protéico do soro de leite foram mais estaveis contra a
oxidagdo do que as produzidas a partir de goma arabica. Embora a goma arabica
tenha proporcionado altas retencdes de 6leo, este polimero foi inferior em relacéo a
proteina para proteger as microparticulas contra a oxidagao.

Charve e Reineccius (2009), observaram que as proteinas tiveram uma alta
retencdo de limoneno (86 %) durante 28 dias de armazenamento. Estes autores
apontam que as perdas de limoneno foram principalmente devidas a formacéo de
produtos de oxidacdo, concluindo que particulas com proteinas como material
encapsulante sdo menos permeaveis ao oxigénio do que os carreadores tradicionais

e apresentaram superficie homogénea.

4.8 ESTUDO DE ESTABILIDADE DAS FORMULACOES

4.8.1 Oleo de laranja disperso no gel de hidroxietilcelulose (OG)

As caracteristicas organolépticas da formulagdo OG foram de acordo com 0s

tempos e condi¢des avaliadas (Tabela 15):

TABELA 15- CARACTERISTICAS ORGANOLEPTICAS DA AMOSTRA OG EM DECORRENCIA DO
TEMPO EM TEMPERATURA AMBIENTE, ESTUFA E GELADEIRA DURANTE ESTUDO DE
ESTABILIDADE

CONDICOES DE CARACTERISTICAS TEMPO (DIAS)
ARMAZENAMENTO ORGANOLEPTICAS
TO T30 T60  T90
Cor N N LM IM
Ambiente (25 = 2 °C) Odor N N LM IM

Aparéncia N N LM IM
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CONDICOES DE

CARACTERISTICAS

TEMPO (DIAS)

ARMAZENAMENTO ORGANOLEPTICAS
TO T30 T60 T90
Cor N N M IM
Estufa (40 £ 2 °C) Odor N N M IM
Aparéncia N N M IM
Cor N N N LM
Geladeira (5 £ 2 °C) Odor N N N LM
Aparéncia N N N LM
LEGENDA:

N - Normal, sem alteracdo em relacéo ao aspecto inicial.

LM - Levemente modificado em relagao ao aspecto inicial.
M- Modificado em relagao ao aspecto inicial.

IM — Intensamente modificada em relacdo ao aspecto inicial.
FONTE: O autor (2017)

Essas caracteristicas podem ser melhor visualizadas nas Figuras 26 e 27,

gue mostram as formulacdes apos 90 dias no teste de estabilidade.

FIGURA 26- AMOSTRAS APOS 90 DIAS DE ESTABILIDADE DO OLEO DE LARANJA DISPERSO
NO GEL DE HIDROXIETILCELULOSE (OG) NAS CONDICOES AMBIENTE, ESTUFA E GELADEIRA

— VISAO LATERAL.

FONTE: Imagem cedida pelo pesquisador MSc. Carlos Gemin, do laboratério de estabilidade do

Grupo Boticario.
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FIGURA 27- AMOSTRAS APOS 90 DIAS DE ESTABILIDADE DE OLEO DE LARANJA DISPERSO
NO GEL DE HIDROXIETILCELULOSE (OG) NAS CONDICOES AMBIENTE, ESTUFA E GELADEIRA
— VISAO SUPERIOR.

; ’/' = g =

-

FONTE: Imagem cedida pelo pesquisador Ms. Carlos Gemin, do laboratério de estabilidade do Grupo
Boticéario

As caracteristicas organolépticas e as fotos das formulacdes condizem com
a analise do perfil de liberacdo do 6leo encapsulado. Como pode ser observado,
apos 90 dias de estabilidade, as amostras que em ambiente e estufa estavam
intensamente modificadas, onde pode-se perceber pela imagem que a coloracéo do
gel mudou bastante, ficando quase totalmente transparente, indicando a grande
diminuicdo de 6leo de laranja existente. E pelos resultados de perfil de liberacéo,
nessas amostras restavam menos de 20 % de 6leo encapsulado. J& em geladeira,
onde havia 79% de 6leo de laranja presente, percebe-se a amostra levemente
modificada, com diminuigdo da intensidade da cor amarela com relagdo a amostra

no tempo inicial.
4.8.2 Microcépsulas de dleo de laranja acondicionadas em agua destilada (MA)

As caracteristicas organolépticas da formulagcdo MA foram de acordo com o0s

tempos e condi¢Oes avaliadas (Tabela 16):

TABELA 16- CARACTERISTICAS ORGANOLEPTICAS DA AMOSTRA MA EM DECORRENCIA DO
TEMPO EM TEMPERATURA AMBIENTE, ESTUFA E GELADEIRA DURANTE ESTUDO DE
ESTABILIDADE

CONDICOES DE CARACTERISTICAS ~_TEMPO (DIAS)

ARMAZENAMENTO ~ ORGANOLEPTICAS 19 T30 T60 T90
Cor N N N LM

Ambiente (25 +2°C)  Odor N N N LM

Aparéncia N N N LM
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CONDICOES DE CARACTERISTICAS ~_TEMPO (DIAS)

ARMAZENAMENTO  ORGANOLEPTICAS TO T30 T60 T90
Cor N N LM IM

Estufa (40 £ 2 °C) Odor N N LM IM
Aparéncia N N LM IM
Cor N N N N

Geladeira (5 = 2 °C) Odor N N N N
Aparéncia N N N N

LEGENDA:

N - Normal, sem alteracdo em relacéo ao aspecto inicial.

LM - Levemente modificado em relacdo ao aspecto inicial.
M- Modificado em relagao ao aspecto inicial.

IM — Intensamente modificada em relac@o ao aspecto inicial.

FONTE: O autor (2017)

Essas caracteristicas podem ser melhor visualizadas nas Figuras 28 e 29,

gue mostram as formulacdes apos 90 dias de estudo de estabilidade.

FIGURA 28- AMOSTRAS APOS 90 DIAS DE ESTABILIDADE DE MICRQCAPSULA DE OLEO DE
LARANJA ACONDICIONADA EM AGUA DESTILADA (MA) NAS CONDICOES AMBIENTE, ESTUFA
E GELADEIRA — VISAO LATERAL

FONTE: Imagem cedida pelo pesquisador Ms. Carlos Gemin, do laboratério de estabilidade do Grupo
Boticario
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FIGURA 29- AMOSTRAS APOS 90 DIAS DE ESTABILIDADE DE MICROCAPSULA EM OLEO DE
LARANJA ACONDICIONADA EM AGUA DESTILADA (MA) NAS CONDIGOES AMBIENTE, ESTUFA
E GELADEIRA - VISAO SUPERIOR

7
2l §
ly

FONTE: Imagem cedida pelo pesquisador Ms. Carlos Gemin, do laboratério de estabilidade do Grupo
Boticario

Apds 90 dias de estabilidade, a amostra em estufa estava intensamente
modificada. Esse fato pode ser comprovado através do perfil de liberacdo, onde
mostra que restava apenas 24 % de o6leo de laranja encapsulado nessa condicéo.
Como pode ser verificado na Figura 29, as microcapsulas aparecem quase
transparentes, indicando que ainda ha a sua presenca, porém quase sem 0Oleo em
seu interior. Ja a amostra em temperatura ambiente estava levemente modificada,
com 74 % do Oleo encapsulado. Observa-se a diferenca da coloracdo entre as
amostras, indicando a maior presencga do Oleo quando ha maior intensidade da cor
amarela. Na geladeira, a amostra apresenta aspecto normal, sem modificagdes, com

98 % do dleo encapsulado, verificado visualmente pela cor amarela intensa.

4.8.3 Microcapsulas de 6leo de laranja acondicionadas em gel de hidroxietilcelulose
(MG)

As caracteristicas organolépticas formulagdo MG foram de acordo com os

tempos e condi¢cBes avaliadasonforme (Tabela 17):
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TABELA 17- CARACTERISTICAS ORGANOLEPTICAS DA AMOSTRA MG EM DECORRENCIA DO
TEMPO EM TEMPERATURA AMBIENTE, ESTUFA E GELADEIRA DURANTE ESTUDO DE

ESTABILIDADE

CONDICOES DE

CARACTERISTICAS

TEMPO (DIAS)

ARMAZENAMENTO ORGANOLEPTICAS Tp T30 T60 T90
Cor N N N LM
Ambiente (25 + 2 °C) Odor N N N LM
Aparéncia N N N LM
Cor N N LM M
Estufa (40 £ 2 °C) Odor N N LM IM
Aparéncia N N LM IM
Cor N N N N
Geladeira (5 = 2 °C) Odor N N N N
Aparéncia N N N N

LEGENDA:

N - Normal, sem alteracdo em relacéo ao aspecto inicial.

LM - Levemente modificado em relagao ao aspecto inicial.

M- Modificado em relagao ao aspecto inicial.
IM — Intensamente modificada em rela¢do ao aspecto inicial.

FONTE: O autor (2017)

Essas caracteristicas podem ser melhor visualizadas nas Figuras 30 e 31,

gue mostram as formulacdes apos 90 dias de estudo de estabilidade.

FIGURA 30- AMOSTRAS APOS 90 DIAS DE ESTABILIDADE DE MICROCAPSULAS DE OLI%O DE
LARANJA ACONDICIONADAS EM GEL DE HIDROXIETILCELULOSE (MG) NAS CONDICOES

AMBIENTE, ESTUFA E GELADEIRA — VISAO LATERAL .

FONTE: Imagem cedida pelo pesquisador MSc. Carlos

Grupo Boticario

Gemin, do laboratério de estabilidade do
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FIGURA 31- AMOSTRAS APOS 90 DIAS DE ESTABILIDADE DE MICROCAPSULAS DE OLI%O DE
LARANJA ACONDICIONADAS EM GEL DE HIDROXIETILCELULOSE (MG) NAS CONDICOES

FONTE: Imagem cedida pelo pesquisador MSc. Carlos Gemin, do laboratério de estabilidade do
Grupo Boticéario

O estudo de estabilidade da amostra MG apresentou comportamento
bastante semelhante & amostra MA, indicando que as microcapsulas podem ser
acondicionadas tanto em agua destilada quanto em gel de hidroxietilcelulose.

Sobre a estabilidade da amostra, a Anvisa pontua que:

...0 produto deve manter-se integro durante todo o teste mantendo seu
aspecto inicial em todas as condic¢des, exceto em temperaturas elevadas. A
cor e odor devem permanecer estaveis por, no minimo, 15 dias a luz solar.

Pequenas alteracBes sdo aceitaveis em temperaturas elevadas (ANVISA,
2004, pag. 30).

De acordo com os parametros definidos pela Anvisa, as amostras de 6leo de
laranja encapsuladas obtiveram boa performance e podem ser consideradas
estaveis durante o periodo de estabilidade acelerada avaliado. Para maior
preservacdo das amostras, elas devem ser mantidas em local fresco, seco e
arejado, ao abrigo da luz solar.

Diversos fatores podem influenciar a estabilidade de qualquer produto
cosmético. Cada ingrediente que o compfe pode ser responsavel em afetar sua
estabilidade e performance. Além da propria formulagcdo, as variaveis durante o
processo de fabricacdo, o material de embalagem e/ou acondicionamento,
condi¢cdes ambientais e de transporte também podem influenciar na estabilidade.

Essas alteracbes podem ser ocasionadas por fatores externos ou fatores
inerentes a formulagéo, sendo classificadas como fatores extrinsecos ou intrinsecos,

respectivamente. O tempo, temperatura, luz e oxigénio, umidade, material de



107
acondicionamento e microorganismos sao 0s grandes representantes dos fatores
extrinsecos. J4 as incompatibilidades fisicas (separacdo de fase, precipitacdo) e
quimicas (pH e demais reac¢fes e interagbes quimicas) na formulacdo, compde os
fatores intrinsecos (ANVISA, 2004).

O estudo de estabilidade de produtos cosméticos é de extrema importancia
para o pesquisador e o consumidor final. Ele fornece informagdes com relagdo ao
grau de estabilidade dos produtos nas variadas condi¢cdes em que pode estar sujeito
durante toda sua vida util. Essa estabilidade € relativa e pode variar em funcéo do
tempo e de fatores que aceleram ou retardam as alteracbes no produto. As
modificacdes dentro dos parametros aceitaveis e limites determinados podem né&o
ser motivo de reprovacgéo do produto. Tudo vai depender da interpretagéo dos dados
obtidos e de critérios pré-estabelecidos segundo a experiéncia do formulador
(ANVISA, 2004).

4.9 TESTE COM CONSUMIDOR E ANALISE SENSORIAL DO OLEO DE LARANJA
MICROENCAPSULADO COMPARADO AO OLEO DE LARANJA NAO
ENCAPSULADO

4.9.1 Teste com consumidor

As consumidoras que participaram do teste tinham entre 18 a 55 anos, com

maior porcentagem entre 18 a 35 anos (GRAFICO 1)

GRAFICO 1- FAIXA ETARIA DOS CONSUMIDORES

2% 9
S/b

3% 17%

12%

N \’ h

W18a25 M26a30 m31a35 36a40 W41a45 MW46a50 EW51a55

FONTE: O autor (2017).
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Para agradabilidade geral e da fragrancia, nao houve diferenca significativa
entre as amostras. Ja para analise visual e textura, houve diferenca significativa,

como pode ser observado na Tabela 18.

TABELA 18- MEQIA ESTIMADA DAS AGRADABILIDADES COMPARATIVAS ENTRE AS
AMOSTRAS DE OLEO DISPERSO NO GEL (OG) E MICROCAPSULAS NO GEL (MG) NO TESTE
COM CONSUMIDOR

AGRADABILIDADE AMOSTRA MEDIA ESTIMADA GRUPOS*
oG 6,9 A
Geral
MG 6,7 A
a . oG 6,0 A
Fragrancia
MG 6,0 A
oG 7.2 A
Textura
MG 6.5 B
. oG 6,3 A
Visual
MG 7,1 B

*Letras diferentes para os grupos indicam que houve diferenca significativa, ou seja p-valor<0,05
(ANOVA).

FONTE: O autor (2017)

Na agradabilidade geral, as consumidoras gostaram moderadamente das
amostras, com média préximo de 7. Com relacdo a fragrancia, elas gostaram
ligeiramente, com média proximo de 6. A baixa agradabilidade da fragrancia pode
ser explicada pela sua baixa complexidade, uma vez que o produto foi constituido
por Oleo de laranja, conferindo um perfume citrico simples, ndao comumente
encontrado na industria de cosméticos. Como ideias futuras para melhor aceitacéao
do produto final, sugere-se combinar o 6leo de laranja com um bouquet de notas
aromaticas a fim de melhorar sua agradabilidade.

Houve diferenca significativa entre as amostras para textura, sendo que a
amostra OG foi melhor avaliada. A classificacado ficou entre gostei ligeiramente e
moderadamente (média de 6,5) para a amostra MG e gostei moderadamente (média
7,2) para a amostra OG. Nos comentéarios da pesquisa 0s consumidores afirmaram
nao gostar da dissolucdo das capsulas por demorar mais do que gostariam para
serem absorvidas.

Também houve diferenca significativa no aspecto visual das amostras,
porém a amostra MG foi melhor avaliada, representando que 0s consumidores
gostaram mais do visual da amostra contendo as microcapsulas. A classificacao

ficou entre gostei ligeiramente e moderadamente (média de 6,3) para a amostra OG
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e gostei moderadamente (média 7,1) para a amostra MG. Por ser um visual

inovador, diferente do que é comumente usado nos cosméticos, as voluntarias
avaliaram positivamente

Quando questionado com relacdo ao aspecto visual do produto, se é atrativo

e inovador, 87 % das voluntarias concordaram para a amostra MG, com diferenca

significativa. J4 para a amostra OG apenas 40% das voluntérias concordaram, como

pode ser observado na Tabela 19.

TABELA 19- RESULTADOS DAS AMOSTRAS DE OLEO DISPERSO NO GEL (OG) E
MICROCAPSULAS NO GEL (MG) NO ATRIBUTO “ATRATIVO E INOVADOR”.

AMOSTRA RESPOSTA PROPORCAO GRUPOS*
Indiferente 6% A

MG Discordo 6% A
Concordo 88% B
Indiferente 25% A

oG Discordo 34% A
Concordo 41% A

*Letras diferentes para os grupos indicam que houve diferenga significativa, ou seja p-valor<0,05
(ANOVA).

FONTE: O autor (2017).

Com relacdo a intensidade percebida da fragrancia, avaliada através da
escala JAR, ndo houve diferenca entre as amostras. Ambas tenderam a ser mais

fracas do que as consumidoras gostariam, conforme observado no Gréfico 2.

GRAFICO 2- RESULTADO DA INTENSIDADE DA FRAGANCIA NA ESCALA JAR NO TESTE COM
CONSUMIDOR

60%

50% 48%  479%

40%

33%

31%
MG

22% 0G

30%

19%
20% %

10%

0%
mais fraco ideal mais forte

FONTE: O autor (2017).
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Para impacto/ explosdo da fragrancia no momento da aplicacdo, as
amostras ficaram bem semelhantes, com 80 % de concordancia para ambas as
amostras. Aqui, o fato de a fragrancia estar encapsulada néo interferiu na exploséo e
impacto da fragrancia, ou seja, ambas amostras liberam o odor na mesma

intensidade quando aplicadas sobre a pele.

TABELA 20 - RESULTADOS DAS AMOSTRAS DE OLEO DISPERSO NO GEL (OG) E
MICROCAPSULAS NO GEL (MG) NO ATRIBUTO “IMPACTO/ EXPLOSAO DA FRAGRANCIA”.

AMOSTRA RESPOSTA PROPORCAO GRUPOS*
Indiferente 5% A

MG Discordo 16% A
Concordo 80% B
Indiferente 6% A

oG Discordo 14% A
Concordo 80% B

*Letras diferentes para os grupos indicam que houve diferenga significativa, ou seja p-valor<0,05.
FONTE: O autor (2017)

Porém, ao descreverem as amostras, pode-se perceber maior nimero de
citacOes para as palavras: revigorante e refrescante para a amostra MG, indicando
gue a microcapsula cumpriu seu papel de preservar o Oleo e evitar sua oxidacgéao,
claramente comprovado pelos consumidores, onde foi percebida a manutencéo da
caracteristicas peculiares do 6leo de laranja quando encapsulado, diferente do 6leo
apenas disperso no gel. No geral as duas amostras foram mais fortemente

relacionadas com citrico, ver&o, refrescante e revigorante (GRAFICO 3):



GRAFICO 3- DISTRIBUICAO DAS PALAVRAS/FRASES ASSINALADAS NO CATA NO TESTE COM CONSUMIDOR
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FONTE: O autor (2017)
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A grande maioria das moléculas presentes nos 0leos essenciais sao
instaveis devido a presenca de alguns grupos quimicos, como aldeido, cetona e
terpenos. Essas substancias sdo volateis e reagem facilmente com outros
compostos, sendo bastante sensiveis na presenca de luz, oxigénio, alta
temperatura, umidade, dentre outros fatores (TZHAYIK, O.; CAVACO-PAULO, A;;
GEDANKEN, 2012), alterando suas caracteristicas sensoriais (SOSA et al., 2014).
Desse modo, o 6Oleo de laranja quando encapsulado, provavelmente teve maior
manutencdo de suas caracteristicas quimicas, mantendo consequentemente, suas
caracteristicas olfativas que, na visdo do consumidor, remetem a revigorante e
refrescante.

O teste com consumidor foi realizado cerca de 10 dias apds o preparo das
amostras, provavelmente se tivesse sido realizado num tempo maior ap0os o preparo,
essa diferenca teria ficado mais evidente, pois o 6leo de laranja encapsulado estaria
mais protegido contra oxidagdo com relacdo ao 6leo ndo encapsulado.

Sosa e colaboradores (2014) encapsularam Oleo essencial de laranja em
duas microparticulas diferentes: uma com maltodextrina trehalose (MT) e outra com
maltodextrina sucrose (MS). Nas analises, eles correlacionaram os resultados
cromatograficos com os resultados sensoriais, também na analise de CATA. Nos
resultados obtidos, cada cdpsula teve maior retencao de um tipo de volatil diferente:
maior retencdo de limoneno para a MT e maior retengao de a-pineno e mirceno para
a MS. Essa diferenca também resultou em grande diferenca no perfil sensorial entre
as capsulas. Na correlagdo entre os resultados, o a-pineno foi mais fortemente
associado com laranja fresca; o mirceno mais associado com laranja madura, doce
de laranja e tangerina; e D-limoneno com casca de laranja e suco em pd. Desse
modo, verifica-se que o tipo de carreador utilizado interfere diretamente nos
compostos volateis que serdo retidos e, consequentemente, no sensorial olfativo
resultante.

Em outro estudo realizado por Moretti e Fiori (2014), o 6leo de laranja foi
encapsulado por spray dryer e realizada a analise sensorial comparativa entre 6leo
de laranja encapsulado e nado encapsulado, através de descritores que eram
avaliados por intensidade de 1 a 10. Nos resultados obtidos, foi possivel observar
variabilidade na intensidade dos descritores entre as amostras de 6leo encapsulado
e ndo encapsulado. Essas alteracbes apontam perdas arométicas de alguns

atributos e aparecimento de outros aromas indesejados, resultantes das
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modificacbes ocasionadas pela oxidacdo da amostra. No geral, o 6leo néao
encapsulado sofreu maior mudanga aroméatica durante o periodo do estudo. Os
descritores &cido, floral e citrico comegaram a ser percebidos somente apos 45 dias
para o 6leo encapsulado, enquanto floral e citrico ja sédo percebidos no comeco do
estudo para o 6leo ndo encapsulado. O termo laranja oxidada, o descritor que mais
indica oxidacdo, comeca a ser percebido apos 15 dias de armazenamento, sendo
potencializada ao longo do estudo, com maior intensidade para o Oleo néo

encapsulado.
4.9.2. Teste com painel olfativo

Com relacdo ao teste realizado com painelistas olfativos, existe diferenca
significativa para intensidade de perfumacdo entre as amostras em ambos 0S
tempos avaliados (pwo = 0,0196 e pimin = 0,0316). Ou seja, durante aplicacdo do
produto na pele, quando as cdpsulas comecam a se romper, € ap0s 2 minutos de
aplicado, quando o produto ja foi absorvido na pele, ha diferenca na intensidade de

perfumacao entre o 6leo encapsulado e ndo encapsulado(GRAFICO 4):

GRAFICO 4- INTENSIDADE PERFUMACAO LOGO APOS APLICACAO (TO) E APOS 2 MINUTOS
(T2MIN).
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FONTE: O autor (2017).

Segundo Matura e colaboradores (2005), a degradacdo dos compostos

presentes nos Oleos essenciais pode resultar em produtos alérgicos ao consumidor
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e ainda, segundo Sosa e colaboradores (2014), esses compostos podem ocasionar
alteragbes no sensorial olfativo dos produtos, como verificado nos resultados do
painel olfativo.

A encapsulacdo desses materiais volateis € uma técnica efetiva para
protecdo desses ativos contra 0 meio ambiente, rapida evaporagdo e contaminacao.
Segundo Bhargava e colaboradores (2010), a técnica permite a liberagdo controlada
do ativo, que pode ser liberado quando requerido, seja por pH, aguecimento e
pressdo. No caso das microcapsulas avaliadas, a liberagcdo do Oleo encapsulado
ocorre via pressdo mecanica das particulas contra a pele, resultando em
rompimento e liberacdo do Oleo, liberando-o em sua forma mais integra. Desse
modo, a encapsulacdo protege o Oleo contra degradacdo e mantém suas
caracteristicas, identidade e intensidade olfativa, além de estabilizar e controlar sua
taxa de volatilizacédo e degradacdo (SANSUKCHAREARNPON et al., 2010).

Esse teste reforga ainda mais a grande vantagem da encapsulagdo para
preservacdo das caracteristicas e identidade olfativa do Oleo de laranja e,
consequentemente, do produto final para o consumidor, seja em cosméticos,
produtos alimenticios, sanitizantes, entre outras. A técnica ainda pode ser aplicada
para diversos outros 6leos ou associagdo dos mesmos, afim de otimizar e proteger o
produto final, manter suas caracteristicas e aumentar o tempo de prateleira,
otimizando tempo e custo. Uma vez que as amostras haviam sido preparadas ha 30
dias, os resultados mostram que as capsulas foram efetivas em preservar o 6leo
essencial, mantendo a intensidade de perfumagé&o por mais tempo.

A estrutura de um perfume ou de qualquer fragrancia é constituida de uma
piramide olfativa, (FIGURA 32), que sao constitiidas e agrupadas por diferentes
familias olfativas de acordo com suas caracteristicas olfativas. Cada familia é
composta por esséncias. Cada esséncia é utilizada para transmitir uma sensacao,
fixagcdo e volatilidade diferente. Essa volatilidade, aliado ao seu peso molecular séo

0s grandes responsaveis pelas notas de saida, de corpo e de fundo.
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FIGURA 32- PIRAMIDE OLFATIVA

NOTAS DE SAIDA
DURACADO S A 10 MINUTOS

\ S&0 as que cousam a primeira impressdo, referindo-se as

, esséncios mais suaves ¢ leves. Gerolmente s&o notas frescas
como as citricos, verdes, frutas, deficadas ¢ marinhos.

NOTAS DE CORPO

DURALCAD 2 A O HORAS

Troto-se do personalidade da frograncio, passando de primeira
impressGopara tema principal, SGo estos as esséncios de floras
Qrvos € especiorios.,

NOTAS DE FUNDO
DURACAO DF 8 HORAS
Sdo as esséncias de fixocdo, responsdvel pela Gitima percepcdo

< longa duragdo. Geralmente essas frograncios s&o mais densaos,
como modeiros, bolsémicas ¢ de origem animol.

FONTE: Adaptado de SENSORY BRASII, 2016.

As notas de saida, por possuirem moléculas com menor peso molecular e
maior volatilidade, evaporam mais rapidamente e sdo responsaveis pela primeira
impressdo do perfume, aquelas notas frescas que sdo sentidas logo apds sua
borrifagdo. As frutas citricas sdo as grandes representantes dessa classe, que
incluem bergamota, laranja, limao, entre outros. Elas sdo as grandes responsaveis
pelo toque de frescor resultante da fragrancia.

O odleo de laranja, por ter alta volatilidade e evaporar rapidamente quando
constituente de uma fragrancia, seja para aplicagcdo em perfume ou qualquer outro
cosmeético, apresenta grande vantagem quando encapsulado. Essa encapsulacéo
protege o 6leo e garante sua identidade olfativa por mais tempo. Por isso as
empresas de grande porte tem investido tanto nessas técnicas para melhora da
performance e manutencdo da identidade olfativa de seus produtos. Desse modo,

pode prolongar-se o frescor e as notas citricas das fragrancias por maior tempo.

4.9.3. Teste com painel tatil-visual

N&o houve diferenga significativa em nenhum dos atributos avaliados com
relacdo a espalhabilidade, absorcdo, pegajosidade, oleosidade, gordura, maciez,
formacdo de filme e brilho. Porém, para o atributo filme, o 6leo encapsulado
apresentou maior intensidade quando comparado ao 6leo sem capsula, com
intensidade de 2,5 e 1,5, respectivamente. Esse filme percebido pelos painelistas

provavelmente € resultante do hidrogel de alginato de so6dio e goma xantana que
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compde a capsula do Oleo encapsulado. Ndo foram encontrados estudos na

literatura que comparem por andlise sensorial 0s ativos brutos e encapsulados.

FIGURA 33- PERFIL SENSORIAL ENTRE O OLEO DE LARANJA ENCAPSULADO (MG) E NAO
ENCAPSULADO (OG)
oG
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FONTE: O autor (2017).
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CONCLUSOES

O encapsulamento de ativos volateis é uma metodologia altamente utilizada
na industria com a finalidade de proteger esses ativos contra oxidacdo e
proporcionar um perfil de liberacéo controlado.

Baseado na encapsulacdo do éleo essencial de laranja por alginato de sodio
e goma xantana, obteve-se a protecdo efetiva do 6leo. Nos resultados obtidos no
trabalho, foi verificado a eficiéncia da encapsulacao de 87 % de Oleo de laranja.

O Oleo microencapsulado quando aplicado em formulacdo de gel de
hidroxietilcelulose apresentou diversas vantagens que também foram comprovadas
através do estudo de estabilidade, perfil de liberacdo, teste com consumidor e
analise sensorial com painel treinado.

No estudo de estabilidade e perfil de liberacdo, o Oleo de laranja
microencapsulado apresentou maior protecdo contra oxidacdo e manutencao de
suas caracteristicas quimicas, quando comparado ao 6leo de laranja nao
encapsulado.

No teste com consumidor, as palavras refrescante e revigorante foram mais
percebidas nas amostras contendo as cépsulas e indicando preservacao das
caracteristicas sensoriais olfativas do 6leo. Na analise sensorial com painel treinado,
houve diferenca significativa na intensidade da fragrancia microencapsulada quando
comparada a fragrancia ndo encapsulada. Esses dois testes comprovaram a

manutencao das caracteristicas sensoriais olfativas do 6leo quando encapsulado.
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CONSIDERACOES FINAIS

Como sugestdo para trabalhos futuros, pode ser realizado a andlise
sensorial e teste com consumidor nos diferentes tempos, a fim de correlacionar
esses resultados com o estudo de estabilidade e o perfil de liberacao.

A metodologia desenvolvida pode ser adicionada em outro produto
cosmeético, desde que seja alguma formulagcdo ndo-ibnica, podendo ser realizado
blend de Oleos essenciais ou outras substancias ativas para aumento da

performance e agradabilidade pelo consumidor final.
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ANEXO

ANEXO 1 — QUESTIONARIO AVALIACAO DO GEL CORPORAL
CONSUMIDOR

Aamosta 574 & um produto tradicioral ¢ a amastra 528 apresenta o diferencial de uma fragréincia
oncapsulada (bolinhas amaralas), fazendo com que a fragrincia figue preserada por mais fempo no
praduda.

O guastiondrio a seguir aprasneta pargurias sobme a baxdura, a frageiinca @ o aspoacio visual do produta
dos daois produios.
% §, Indique o guario vocd gostou da produto de uma maneira garal.
s 74

Fgrazatd it ate el

* . Indique o guario vocd gostou da eedtura.

s 74

Fgrazatd it ate el

* 7. Indique o quario vocd gostou da fragrincia.
s 74

Fgrazatd it ate el

* 8. Indique o quario voold gostou da visual do produto no frasca.
s 74

Fgrazatd it ate el

* 9, Como ostd a intansidade da fragrncia?

] B4

138

— TESTE
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* 10 Vool usaria esla produlo’?

el el ol i Privvasssimabinly s SO OlrieED Ml
o Sliara Lisaiia LA Ml S G USaa [ L
az8 )
574
* 11, Vioch compraria esle produlo?
Com oariera P rirwia el i b [y S Sl Prisvassdmanln nbo  Com obrisen nao

ey ] LU B i CorETEerE T oOmgraia CHETIO
574

* 12, Sobre as reses abaixo, diga se vood contorda ou discorda:

i LT

Esla Tmgriinci mm r r
[y T T A e T ]

i da A peoao.

O adpio visual o

piduio i it
[




140

* 15, Quass das palavwas abaixo combinam oom a AMDSTRA 374:

[[] ruwigommia

I:IFI-I'nmrl-l

Dl::tri:u

[] ctwsire de fnata estragrada

D Crwsire de e passada

* 15, Debos aqui culbros comenlanos sobre a amosira 574
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* 13, Quais das palavras abaixo combinam com a AMOSTRA 926:
[ regorarse
[ ] retrescanta
D Chrica
[] Fonai
[] Demsagranave
] Enjeative
[ ] cmire de fra estragrada
[[] creire ds tnutn passada

[] veesa

= 14, Deios aqu oulios comentanos sobre a amosira 828




ANEXO 2 — QUESTIONARIO DE ANALISE SENSORIAL OLFATIVA

Awvalie as amostras 828 e 574, com relagdo & intensidade de parfumacao.

1. Logo apods splicacdo.
| ]

| |
ALAENTE NMUITISS IO ALTO
2. Apods 2 minutos.
| I
| |

AUSENTE RUIMTIES IO ALTD
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ANEXO 3 — QUESTIONARIO TESTE SENSORIAL TATIL-VISUAL

Com base nos atributos abaixo, avaliel as amosiras 928 e 574.

1. Espalhabilidade
| 1

| |
AUSENTE MUITISSIMO ALTO
2. Absorgda
] 1
| |
AUSENTE MUITISSIMO ALTO
3. Pepsjosidade
| 1
| |
AUSENTE FALITISS IO ALTO
4. Clzosidads
| 1
| |
AUSENTE FALITISS IO ALTO
5. Gordura
] 1
| |
AUSENTE MUITISSIMO ALTO
6. Maciez
] 1
| |
AUSENTE MUITISSIMO ALTO
7. Brilho
| 1
| |
AUSENTE FALITISS IO ALTO
2. Filme
I 1
| |

AUSENTE RUITISSIMOALTO
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