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RESUMO: A encapsulagio de dleos essenciais ¢ um processo de fundamental
importancia, pois pode prevenir problemas de oxidacdo, contaminagdo por
micro-organismos ¢ aumentar a vida 1til do produto. Com isto, o presente
trabalho objetivou microencapsular o 6leo essencial de orégano, utilizando a
maltodextrina e 0 amido modificado como materiais de parede, com finalidade
de protegdo e liberagdo controlada. A microencapsulacio foi realizada pela
secagem por pulverizacdo. O rendimento do processo de secagem foi obtido
através do balango de massa. As microparticulas produzidas foram caracte-
rizadas quanto a atividade de agua, umidade, tamanho, polidispersividade,
morfologia, cor e espectroscopia no infravermelho. As particulas apresentaram
rendimento de 54%, atividade de agua igual a 0,12, umidade abaixo de 5,0%,
tamanho de 311 nm, polidispersividade inferior a 0,4. As microparticulas apre-
sentaram morfologia esférica e coloracdo L * (96,187+0,005), a (-0,623+0,005)
e b (4,680+0,022), resultado de um p6 com elevada luminosidade e coloragao
branca. Os espectros apresentaram interagdo dos grupos quimicos presentes nos
materiais de parede com o 6leo essencial promovido pelo processo de secagem
por pulverizagdo. O p6 constituido de microparticulas de 6leo essencial de
orégano pode ser aplicado como ingrediente de produtos alimentares devido as
caracteristicas inerentes aos produtos secos e com boa preservagio de aroma.
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ABSTRACT: Encapsulation of essential oils is a process of fundamental
importance, as it can prevent oxidation problems and contamination by mi-
croorganisms and increase the shelf life of the product. Therefore, the present
work aimed to microencapsulate oregano essential oil, using maltodextrina
and modified starch as wall materials, with the purpose of protection and
controlled release. Microencapsulation was performed by spray drying. The
yield of the drying process was obtained through mass balance. The produced
microparticles were characterized regarding water activity, moisture content,
size, polydispersity, morphology, color, and infrared spectroscopy. The par-
ticles showed a yield of 54%, water activity equal to 0.12, humidity below
5.0%, size 311nm, and polydispersity below 0.4. The microparticles showed
spherical morphology and coloration L*(96.187+0.005), a (-0.623+0.005) and
b (4.680+0.022), resulting in a powder with high luminosity and white color.
The spectra showed the interaction of the chemical groups present in the wall
materials with the essential oil promoted by the spray drying process. The
powder, consisting of microparticles of oregano essential oil, can be applied
as an ingredient in food products due to the inherent characteristics of dried
products and good aroma preservation.

Keywords: Microencapsulation. Carvacrol. Description.

Introducgao

A microencapsulagdo ¢ um processo de
encapsulamento de compostos alimentares
sensiveis ao calor, objetivando a prote¢do
dos mesmos, ampliando a sua estabilidade
ao restringir sua interacdo com o ambiente e
os outros constituintes alimentares. Existem
diversas técnicas disponiveis para a execugao
dessa etapa, no entanto, algumas tém adqui-
rido notoriedade significativa, recentemente,
como o spray dryer, a liofilizagdo e o spray
chilling (JAFARI, 2017, CHOUDHURY;
MEGHWAL; DAS, 2021).

A técnica de secagem por pulverizacao,
também conhecida como spray dryer, tem
sido amplamente empregada nos ultimos
anos para a encapsulagdo de diversos in-
gredientes alimentares, incluindo aqueles
que possuem moléculas sensiveis ao calor,
tais como polifenois, compostos fenolicos,
antocianinas, vitaminas e 6leos essenciais.

E considerada a técnica de encapsulagio
mais popular e amplamente utilizada para a
conversao de liquidos com alta concentragdo
de solidos em forma de pd. Além disso, esse
processo € conhecido por sua simplicidade,
eficiéncia economica e producao de pos de
alta qualidade. Essa técnica envolve um tinico
estagio, no qual uma emulsdo ou suspensao
¢ alimentada e convertida diretamente em
po (SHISHIR; CHEN, 2017; BARROSO et
al., 2021).

O ¢leo essencial de orégano (Origanum
vulgare L.) € rico nos compostos bioativos
como o carvacrol, apresentando diversos
beneficios como atividade antimicrobiana
e antioxidante. No entanto, sua aplicacdo
industrial ¢ limitada devido as caracteristi-
cas de alta volatilidade e baixa solubilidade
em agua. A utilizagao de polimeros naturais
como encapsulantes associados a técnica de
encapsulag@o se apresenta como uma alter-
nativa a esses problemas (CHAR et al., 2015;
PEREIRA et al., 2022; HIJO et al., 2017).
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A associacdo de polimeros naturais para
encapsular compostos sensiveis ao calor tor-
nou-se uma forma alternativa de producao de
microparticulas, sendo altamente demandada
em diversas aplica¢des alimenticias. Para
ampliar sua aplicabilidade nesses campos,
¢ necessario o estudo de sua estabilidade
fisico-quimica.

Portanto, o objetivo deste trabalho foi
microencapsular o 6leo essencial de orégano,
utilizando a maltodextrina e o amido modifi-
cado como materiais de parede, com finalida-
de de protecao e liberacao controlada, além
de avaliar caracteristicas fisicas e quimicas
das particulas produzidas por spray drying.

Material e Métodos

O o¢leo essencial de orégano (Origanum
vulgare) (OEQ), agente bioativo, foi adqui-
rido da Laszlo Aromatherapy Ltda. (Belo
Horizonte, Brasil). A matriz de microparti-
culas foi composta por maltodextrina 20DE
¢ amido modificado (Capsul®), cedidos pela
Ingredion Brasil (Mogi Guagu, Brasil).

Preparagao da emulsao

A proporcao do material de parede e ativo
utilizado foi de 1:9, pois foram realizados al-
guns testes prévios sobre a concentragao mais
apropriada, os quais nao estao presentes neste
trabalho. A preparacao de emulsdo foi reali-
zada com base nos conhecimentos de Liu e
colaboradores (2022). Primeiramente, a mal-
todextrina 20DE e amido modificado (Cap-
sul) foram hidratados e dissolvidos em 100
mL de agua destilada em torno de 40-50°C
em um homogeneizador Turratec (Tecnal, TE
102) a 20.000 rpm por 10 minutos. Apds a
dissolug@o completa, foram adicionados 10
mL de OEO a solug¢do e homogeneizados a
20.000 rpm por 5 minutos para formagao de
uma emulsdo uniforme.

Microencapsulagao por spray
drying

A microencapsulagido da emulsdo de OEO
foi realizada em um secador por spray LAB-
MAQ Brasil, modelo MSD 0.5 (Ribeirao Pre-
to, Brasil) equipado com um bocal de fluido
duplo com abertura de 1,0 mm. As condig¢des
de operacao do secador por aspersdo foram
temperatura do ar de entrada de 120+3°C,
vazao de ar de secagem regulada para 2,0
m?.min’!, rotimetro de 30 L.min"! e vazdo de
alimentagdo ajustada para 60 RPM. A pressdo
de ar comprimido para o fluxo de pulveriza-
cdo foi ajustada entre 2 e 4 bar. Testes prévios
de secagem foram realizados para determinar
quais as melhores condi¢des para a formagao
de p6 com a emulsao supracitada. Entretanto,
os testes ndao foram abordados neste traba-
lho, pois ndo se realizou um planejamento
experimental com as variaveis operacionais.

Caracterizacao das
microparticulas carregadas com
OEO

Atividade de agua

A atividade de agua das microparticulas
secas foi medida diretamente usando um
AQUALAB digital (modelo 4TE, EUA), a
25°C, realizado em triplicata. Neste equipa-
mento, foi possivel observar a temperatura
real da amostra em analise.

Umidade

A umidade das microparticulas secas
foi determinada por um determinador in-
fravermelho, Moisture Analyser, Bel Engi-
neering®. Os resultados foram expressos
diretamente em porcentagem de umidade.
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Tamanho de particula

A determinag@o do tamanho das micro-
particulas foi realizada em Zetasizer Nano
ZS (Malvern Instruments, Reino Unido).
Para isto, 1 g das microparticulas secas foi
reconstituido com 50 mL de dgua destilada
antes das medi¢des, que foram realizadas
em triplicata. Os parametros para analise do
tamanho de particula foram: dgua destilada
como dispersante, RI (Indice de Refragdo) do
dispersante de 1,330, RI do material de 1,59,
e a viscosidade do dispersante de 0,8872 cP.

Morfologia das microparticulas

A morfologia das microparticulas foi
examinada por microscopia optica (Modelo
E200 da Nikon Instruments, Shanghai, Co.
China). As microparticulas secas foram co-
locadas sobre uma lamina e observadas com
aumento de 100 e 400x.

Determinagéao de cor das
microparticulas

A determinagdo de cor das microparticu-
las de OEO foi aferida em Colorimetro de
bancada CR-5 (Modelo Chroma Meter CR-5
da Konica Minolta Inc., Lisboa, Portugal), em
que se determinou os principais parametros
de cor luminosidade (L *), coordenadas a ¢ b.

Rendimento do processo de
secagem

O rendimento da secagem foi determinado
em porcentagem pela divisdo da quantidade
(em gramas) de p6 formado e coletado no
fundo do ciclone, pela quantidade total (em
gramas) do material de parede utilizado.

Espectroscopia no Infravermelho
com Transformada de Fourier

A Espectroscopia no Infravermelho com
Transformada de Fourier (FTIR) foi realizada

na regido do infravermelho para os grupos
quimicos presentes nas microparticulas de
6leo essencial de orégano, maltodextrina e
Capsul, bem como a cristalidade observada
nos compostos, usando o modo de Reflexdo
Total Atenuada — ATR, no Espectrometro de
Infravermelho (Modelo Cary 630 da Agilent
Technologies, Santa Clara, California). Os
espectros foram obtidos na faixa de 4000 a
500 cm™, com resolugdo de 4 cm™, no modo
de transmissao com 40 varreduras.

Resultados e Discussao

A emuls@o do material de parede resultou
em uma mistura de coloragdo branca, indi-
cando a correta preparacdo do encapsulante.
Além disso, durante a preparagdo das parti-
culas de OEO encapsulado, foi observado
o movimento em espiral destas no ciclone
acoplado ao pulverizador.

O teor de umidade e a atividade de agua de
microparticulas sdo pardmetros importantes
para sua respectiva caracterizagao, pois estao
diretamente relacionados com sua vida de
prateleira. Por meio desses parametros, € pos-
sivel estimar a estabilidade microbiologica e
suas condi¢des de armazenamento (BOTREL
et al., 2014). Com relag@o aos dados obtidos
referentes as particulas de OEO, a atividade
de agua (0,12540,018) e a umidade (3,780%
+0,001) apresentaram valores significativa-
mente baixos, relacionando-os com a tem-
peratura da amostra 24,662 °C (£0,201), e
de acordo com a especificagdo minima para
a maioria dos pos secos (3-4%). Valores
semelhantes também foram encontrados por
Hijo e colaboradores (2017), que obtiveram
atividade de agua e teor de umidade entre
0,1-0,18 e 1,1-3%, respectivamente. Aqueles
autores também empregaram a encapsulagao
de 6leo essencial de orégano por spray dryer.

O tamanho das particulas, bem como a sua
polidispersao (PDI), foi de 311,080+17,407
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nm e 0,374+0,013, respectivamente. Segundo
a literatura, particulas que possuem tamanhos
de 1 a 1000 um sao classificadas como mi-
croparticulas (CHOUDHURY et al., 2021).
Além disso, o indice de polidispersividade
deve variar o minimo possivel para se con-
siderar uma baixa variabilidade no tamanho
das particulas. A variabilidade no tamanho
das particulas pode ser observada na Figura
1. Foi possivel observar diferentes didmetros
das particulas, em que a maior fracdo apre-
sentou diametros compreendidos entre 100
e 1000 nm. O resultado médio apresentado
anteriormente representa o tamanho detec-
tado pelo maior nimero de particulas. Essa
variabilidade ¢ afetada por varios fatores,
tais como viscosidade da emulsdo antes
da encapsulacdo, concentragdao do material
encapsulante e pelas condi¢des de secagem
(KOUAME et al., 2021). Segundo Jafari e
colaboradores (2008) altas temperaturas de
entrada no processo de secagem produzem
particulas maiores do que aquelas secas em
condi¢des que resultam em secagem lenta.
Além disso, particulas maiores tém maior
eficiéncia de encapsulamento.

A morfologia das particulas pode ser
visualizada na Figura 2, em que se observa
um aglomerado de microparticulas de OEO
(Figura 2A) e a presenga do OEO liberado
com a raspagem manual das microesferas
(Figura 2B).

Figura 1. Distribui¢ao do tamanho das microparticulas de OEO.

Figura 2. Morfologia das microesferas de OEO (A); Libe-
ragdo de OEO por raspagem manual das microesferas (B)
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A morfologia das particulas mostrou
pequenas esferas com um nucleo claro (con-
tendo o OEQO), circundado pelo material de
parede (de coloragdo mais escura), indicando
a efetividade do método de microencapsu-
lagdo. Além disso, a presenga de aglome-
rados de particulas que, devido a elevada
higroscopicidade, possuem a tendéncia de
formar grumos, o que dificulta a visualizacao
conforme absorvem a umidade do ar (Figura
2A) (PEREIRA et al., 2022). A liberacao do
OEO pode ser visualizada pela presenga de
6leo na lamina, como se observa a marca e
que nao foi observada com as microparticulas
intactas (Figura 2B).

Os parametros de cor determinados L ¥,
a e b, foram 96,187+0,005, -0,623+0,005 e
4,680+0,022, respectivamente. Ao projetar
as coordenadas e a luminosidade, obteve-se
microparticulas com elevada luminosidade e
coloragdo branca. A determinacdo de cor é de
fundamental importancia para a aplicagdo em
produtos alimenticios, pois pode interferir na
aceitagao do produto (ZANONI et al., 2020).

O rendimento do processo foi calculado
com base na massa seca utilizada no preparo
da emulsdo (26 g) e na quantidade coletada no
final do processo de pulverizacao (14,01 g),
sem considerar a quantidade retida na parede
do equipamento, sendo o rendimento de 54%.
O rendimento foi relativamente baixo, pois
como se pode observar pela Figura 3, uma
quantidade consideravel de microparticulas
ficou retida no equipamento (ponto A na Fi-
gura 3), além de haver perdas de particulas
finas pelo topo do ciclone (ponto B na Figura
3), possivelmente, pela vazao de alimentagao
elevada. No entanto, a quantidade retida no
equipamento nao foi considerada devido ao
tempo de residéncia possivelmente elevado,
o que pode ocasionar perda do OEO. O ren-
dimento pode ser aumentado com o emprego
de um planejamento experimental que inves-
tigue as melhores condi¢des do processo de

secagem, como por exemplo, a alimentagao
e vazao do ar de entrada.

A Espectroscopia de Infravermelho por
Transformada de Fourier foi realizada com
o intuito de averiguar os grupos quimicos
constituintes dos compostos presentes nas
microparticulas de OEO (MOEO) forma-
das por spray drying. O 6leo essencial de
orégano € rico em variados tipos de compo-
nentes quimicos, como o beta-bisaboleno,
beta-cariofileno, cimeno, linalol, timol e
carvacrol. O carvacrol ¢ o composto de maior
percentual no MOEO, sendo, portanto, o
objetivo de encapsulamento neste trabalho.
A molécula do carvacrol ¢ composta por um
anel benzénico com um grupo metil, ligado
a uma hidroxila na posigdo orto, e um grupo
propil na posi¢io para (TURKOGLU et al.,
2023; XU etal., 2023). A Figura 4 representa
o espectro de infravermelho do MOEO, do
Capsul e da maltodextrina. Em todos os trés
espectros se observa uma regiao 3500-3000
cm! que representa a ligacao quimica do gru-
po hidroxila, referente a um estiramento das
ligacdes, ou as interacdes intermoleculares
e intramoleculares. Entre os comprimentos
de onda 2904 ¢ 2938 cm! ha picos referentes
a bandas de grupos alquila. Esses picos na
curva MOEO séo caracteristicos da presenca
de carvacrol, pois estes possuem grupos
metilicos (GUTIERREZ-PACHECO et al.,
2020; ERTAN et al., 2023).

Os espectros caracteristicos de carvacrol
podem ser descritos por comprimentos de
onda entre 500 ¢ 1750 cm™! (BAO et al.,
2023). Apresenga do carvacrol nas micropar-
ticulas foi confirmado pelos picos proximos
a 995 e 1179 cm’'. Os picos em torno de
1421 e 1460 cm™! se referem as flexdes das
ligacdes simples entre carbono e hidrogénio.
Os picos em 1521 ¢ 1620 cm! sdo atribuidos
ao alongamento das ligagdes duplas entre
carbonos, o que estd presente na molécula
de carvacrol (TURKOGLU et al., 2022).
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Além disso, existem alguns picos na curva
de MOEO que representam a presenca do
carvacrol encapsulado, os quais estdo entre
813 e 1255 cm™ (TURKOGLU et al., 2022;
FRINE et al., 2019).

Entretanto, alguns desses picos estdo
sobrepostos pelos picos caracteristicos do
material de parede (maltodextrina 20 e amido
modificado — CAPSUL). O espectro com pi-
cos de 800 a 1500 cm™ é ideal para descrever
os carboidratos utilizados, principalmente,
pela presenta de grupos éter (1149 cm™). O
espectro da maltodextrina é caracterizado
por picos intensos em 1015 cm™ (referente
ao estiramento de ligagdes carbono-carbono),
bandas fracas em 1696 cm™! (banda fraca refe-
rente a flexdo dos grupos hidroxila presentes
em carboidratos) e banda em torno 2928 cm-1
(referente ao estiramento de ligagdes carbono
e hidrogénio). A interagcdo da maltodextrina
com outros polimeros constituintes de ma-
terial de parede de microparticulas, faz com
que os picos se desloquem, como é o caso
da banda fraca da flexdo de grupos hidroxila
em torno de 1602 cm™ e o pico 2952 cm’!
(estiramento carbono-hidrogénio) (BAO et
al., 2023).

Algo caracteristico do Capsul (amido
octenilsuccinato) e que ndo aparece na mal-
todextrina € a presenca de carbonila (1730
cm™), o que ¢ caracteristico de amidos mo-
dificados comerciais; além de uma cadeia
hidrofobica com uma liga¢ao dupla (1680-
1600 cm™) (NEVES etal., 2015; SILVA et al.,
2006; GAUTAM; TALUKDAR; MAHAN-
TA, 2023). Sendo assim, pelo espectro IR
pdde-se observar que houve a encapsulacao
do OEO e a respectiva interagdo entre os
materiais de parede.

O ponto A mostra a opacidade do vidro do
spray, indicando retencao das microparticulas
de OEO. O ponto B mostra o local por onde
houve perda de particulas finas formadas
com as condi¢des de operagao do spray dryer.

Figura 3. Spray dryer utilizado na encapsulagdo do OEO

Figura 4. FTIR dos compostos constituintes das micropar-
ticulas de OEO

3300
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Os dados do espectro foram tratados com
a técnica de Smooth do Origin, utilizando o
método Savitzky-Golay e polindomio de 4°
ordem. A transmitincia ¢ uma unidade arbi-
traria, por isso ndo foi expressa em termos nu-
méricos. Onde se 1&: Capsul — Amido modifi-
cado comercial; MT 20 — Maltodextrina 20;
MOEO — Microparticulas de 6leo essencial
de oregano. As setas indicam alguns pontos
que podem ser atribuidos as caracteristicas
especificas de cada espectro separadamente,
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como presenga de carbonila e presenca de
ligagdes duplas de acenos.

Consideragoes Finais

Diante dos resultados obtidos no presente
trabalho observou-se que as microparticulas
de 6leo essencial de orégano apresentaram
baixas atividade de agua (0,12) e umidade
(>5,0%) apresentando-se como pos seguros
para armazenagem ao qual garante uma maior
vida de prateleira para fins alimenticios. A
dimensao das particulas obtidas foram de 311

nm, e polidispersividade menor que 0,4, ca-
racterizando-se como microparticulas e com
boa uniformidade. A morfologia apresentada
foi microesférica e oval, e a cor obtida para
L* (96,187+0,005), a (-0,623+0,005) ¢ b
(4,680+0,022) infere que o pod obtido apre-
sentou elevada luminosidade e coloracdo
branca. O rendimento do processo foi igual a
54%, considerado satisfatorio pelo processo.
A encapsulagdo por spray dryer se apresenta
como um método eficaz de preservagao de
compostos sensiveis ao calor e possibilita sua
aplicagdo em diversas matrizes alimenticias.
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