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Resumen

Los aceites esenciales han sido ampliamente adoptados en la sociedad moderna y
tienen su importancia como fragancia con potencial curativo para el cuerpo, la mente
y el espiritu. Pero, es una sustancia de alta tasa volatil y su uso directo es limitado. La
tecnologia de microencapsulacion puede ayudar en la estabilidad,

La microencapsulacion ayuda a la aplicacion de aceites esenciales aromaticos en te-
jidos, y su utilizacion en la industria textil ha sido utilizada para el desarrollo de pro-
ductos innovadores, dando caracteristicas sensoriales a los productos textiles que
pueden ser utilizados en aromaterapia.

Por medio de la microenpsulacion se puede proteger a través de la membrana, la
sustancia inestable y volétil del aceite esencial, facilitando el mantenimiento del olor y
la posterior aplicacion en textiles. Por eso, el desafio es aislar el aceite en el nlcleo
de las microcépsulas y posibilitar un ambiente controlado y de liberacion persistente y
continua de estos ingredientes activos.

El aceite esencial de naranja (citrus sinensis) fue seleccionado para el trabajo, pues
tiene tanto caracteristicas funcionales de accion biocida como propiedades sensoria-
les de control de ansiedad y relajacion, alivio de nduseas y aliviar dolor crénico, siendo
también un aroma caracteristico ya asociado con sensaciones agradables.

Por eso, este estudio pretende optimizar el proceso de obtencion de microcapsulas
de aceite esencial de naranja para el uso en aromaterapia. Primeramente, se selec-
ciond el aceite esencial de naranja por sus propiedades aromaticas y terapéuticas
como material de nacleo de las microcapsulas para después, producir, caracterizar y
sistematizar los procedimientos y las condiciones de formacién y de fabricacién de
microcipsulas de membrana de melamina-formaldehido con el aceite esencial. Se
realizaron diversas pruebas de sintetizacion de microcapsulas por polimerizacion in-
terfacial con el aceite esencial de naranja y con la fragancia pure Joy para validar la
eficiencia de las microcapsulas obtenidas por en laboratorio. Las microcapsulas sinte-
tizadas fueron caracterizadas por Microscopio Electrénico de Barrido, Microscopio
Electrénico de Transmision y Calorimetria Diferencial de Escaneado. Como resultado
se obtuvo un procedimiento optimizado para la obtencion de las microcapsulas de
aceite esencial de naranja.



Abstract

Essential oils have been widely adopted in modern society and have their importance
as a fragrance with curative potential for body, mind and spirit. But, it is a high volatile
rate substance and its direct use is limited. Microencapsulation technology can help in
the stability,

Microencapsulation helps the application of aromatic essential oils in fabrics, and its
use in the textile industry has been used for the development of innovative products,
giving sensorial characteristics to textile products that can be used in aromatherapy.

Through the microencapsulation can be protected through the membrane, the volatile
and unstable substance of the essential oil, facilitating the maintenance of the aroma
and the subsequent application in textiles. Therefore, the challenge is to isolate the oll
in the core of the microcapsules and to enable a controlled environment and persistent
and continuous release of these active ingredients.

The orange essential oil (citrus sinensis) was selected for the work, as it has both
functional biocidal properties and sensorial properties of anxiety control and relaxation,
relief of nausea and relieve chronic pain, being also a characteristic aroma already
associated with sensations Nice

Therefore, this study aims to optimize the process of obtaining microcapsules of or-
ange essential oil for use in aromatherapy. Firstly, the orange essential oil was selected
for its aromatic and therapeutic properties as the core material of the microcapsules,
to produce, characterize and systematize the procedures and conditions for the for-
mation and manufacturing of melamine-formaldehyde membrane microcapsules with
the essential oil. Various microcapsule synthetization tests were performed by interfa-
cial polymerization with the orange essential oil and Joy pure fragrance to validate the
efficiency of the microcapsules obtained by the laboratory. Scanning Electron Micro-
scope, Transmission Electron Microscope and Differential Scanning Calorimetry char-
acterized the synthesized microcapsules. As a result, an optimized procedure was ob-
tained for the preparation of the orange essential oil microcapsules.
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1 INTRODUCION

Los aceites esenciales tienen su importancia como fragancia con potencial curativo
para el cuerpo, la mente y el espiritu [1]. Son compuestos organicos volatiles que son
producidos naturalmente por varias partes de plantas aromaticas, la funcién de estas
moléculas de aroma son muy potentes gracias a la presencia de compuestos quimicos
organicos de las plantas, generando un entorno libre de enfermedades, bacterias, vi-
rus y hongos [1,2,3]. Por eso, han sido ampliamente adoptados en la sociedad mo-
derna debido a su diversidad de bioactividad (actividad biocida y potencial antioxi-
dante) [4,5,6], asi como por la fuerte demanda de ingredientes naturales puros en
muchos campos [7]

Dichos aceites tienen un caracter versatil, de naturaleza antibacteriana, antiviral, anti-
inflamatoria junto con el efecto de refuerzo inmune con efecto hormonal, glandular,
emocional, circulatorio, efecto calmante, memoria y mejorador de alerta, esta bien do-
cumentado por muchos cientificos y su papel en el estado de animo, la alerta y el
estrés mental en sujetos sanos fue un tema recurrente de discusion entre la comuni-
dad cientifica recientemente [1,8].

Pero, debido a su alta tasa volatil, el uso directo de aceites esenciales esta limitado
[3]. Por eso, la tecnologia de microencapsulaciéon puede ayudar en su estabilidad,
siendo un método econdmicamente viable, rapido y eficaz, y que deja residuos mini-
mos, ademas, protege de la luz, del aire y del calor [3,5]. La microencapsulacion ha
sido ampliamente utilizada en la industria textil para revestimiento de tejido, pues, evita
gue la cdpsula se rompa durante el proceso de recubrimiento [3]. Los avances cienti-
ficos actuales en el area de microencapsulacion se estan utilizando para el desarrollo
de la innovacién en productos textiles, como en el caso de la utilizacion de tejidos que
contienen: fragancias de larga duracion [9 -19] aromaterapia [14,20] y anti fangicos
[21].

Existen estudios en que los aromas de lavanda, rosa, frutas citricas y vainilla fueron
encapsulados y aplicados en tejidos, mostrandose como una buena manera de satis-
facer importantes necesidades psicologicas y emocionales, asi como aquellas de na-
turaleza puramente fisica y sensorial, esos tipos de tejidos se llaman ‘'textiles aroma-
terapicos' [20].

La aromaterapia ha ganado mucha atencion a finales del siglo XX y es muy popular
en el siglo XXI también, y debido a su importancia, la popularidad y el uso generali-
zado, es reconocido como ciencia en Inglaterra y Francia [1,22]. Los franceses consi-
deran la aromaterapia una especialidad médica y los britanicos utilizan la aromatera-
pia como una practica alternativa y complementaria [22].

Por lo tanto, la utilizacion de las fragancias para el desarrollo de productos estéa direc-
tamente relacionada con los aspectos psicolégicos, que se determinan por todos los



aspectos espirituales, psiquicos y sociales del uso [23] que pueden conferir caracte-
risticas Unicas y productos de calidad [17]. Esto, junto con el hecho de que los consu-
midores de todo el mundo son cada vez més exigentes y dispuestos a pagar mas por
productos de mayor valor afladido, que proporcionan mayor individualidad y estatus,
asi como comodidad y estética [16,24] hace que los aceites esenciales sean cada vez
mas apreciados.

Por medio de la aplicacion de microcdpsulas, es posible microencapsular una amplia
gama de sustancias que confieren propiedades diferentes relacionadas a la naturaleza
del producto, pudiendo asi combinar materiales de nucleo y membrana, dando carac-
teristicas olfativas [13,16,17,25]. En este sentido, la investigacion en el area de mi-
croencapsulacion en conjunto con la aromaterapia por medio de los aceites esenciales
tiene enorme potencial para agregar a los materiales caracteristicas ventajosas, re-
sultando en productos de calidad superior [24,26].

Los procesos de encapsulacion se han introducido en la industria textil para la aplica-
cion de propiedades especificas a materiales textiles recubriéndolos con diversas sus-
tancias activas [13] y la fabricacion de microcéapsulas de nucleo liquido es de conside-
rable interés practico para la industria, principalmente por la encapsulacion de ingre-
dientes activos que incluyen las fragancias [27]. En los aceites esenciales la microen-
capsulacion permite obtener la forma en polvo sélida de los liquidos para una facil
deposicion sobre las fibras textiles [28]. Por eso, para que los tejidos tengan propie-
dades de liberaciéon de fragancia de larga duracion se fabrican recubriendo fibras con
microcapsulas cargadas con perfumes [12-16,28].

Debido a las restricciones técnicas, el desafio para el encapsulamiento de aceites
aromaticos es mantenerlos dentro de las microcapsulas durante el almacenamiento,
pues los perfumes son mezclas de bajo peso molecular y materias primas a menudo
reactivas, por lo que pueden perturbar el proceso de formacién de la microcapsula o
pueden difundirse facilmente a través de su envoltorio [29]. La facilidad de liberacién
del aroma presente en el nicleo de la microcapsula esté directamente relacionada con
el tamafio de la microcdpsula, cuando mayor, mas facil es el rompimiento de la mem-
brana [16].

Hasta 2011 existian pocos estudios que buscaban microencapsular aceites esencia-
les para disminuir su volatilidad, mejorar la estabilidad y proporcionar la liberacion
controlada de ingredientes, con propiedades perfumadas, dentro de este contexto,
este trabajo viene para contribuir con esta area de estudio cientifico y tecnolégico [30].
Por eso, los parametros para un buen rendimiento de las microcapsulas deben ser
optimizados, pues, factores como el tamafio y la distribucién de las particulas, las re-
laciones de encapsulacion y las relaciones nucleo/membrana, influyen directamente
en el rendimiento de las microcapsulas preparadas [9,31]. Eso, conjuntamente con la
estructura de la membrana de las microcapsulas, incluyendo el espesor, la densidad



y la estructura de la molécula, puede influir en la resistencia mecanica y la estabilidad
térmica de las microcapsulas [31]. Por eso, un proceso preciso de microencapsulacion
controlable necesita de un guiobn de mecanismo preciso y detallado. Hasta ahora hay
pocos informes rigurosos y elaborados sobre el proceso de microencapsulacion y el
mecanismo de microencapsulacion con membrana de Melamina-Formaldehido (MF)

[9]

De esta manera, para que las microcapsulas sean utilizadas efectivamente para el
desarrollo de productos sensoriales para ser utilizados en aromaterapia necesita un
meétodo eficiente, pues los principales ingredientes de los perfumes son inestables y
volatiles y los métodos disponibles para produccion todavia pueden ser perfecciona-
dos. Por eso, el desafio es aislar esa sustancia dentro de las microcapsulas que posi-
bilitan un ambiente controlado y de entrega persistente de estos ingredientes activos
y una adecuada aplicacién puede ayudar a preservar esas propiedades.

1.1 Microcapsulas

La microencapsulacion es una tecnologia de proteccion para encapsular sustancias
activas, funcionales, sensibles o volatiles [9]. Desde sus primeros usos, en los afios
1930, la tecnologia de las microcapsulas se utilizo principalmente para protegery con-
trolar los componentes sensibles del nucleo [32].

En la mayoria de los casos, las microcapsulas estan disefiadas para proteger los ac-
tivos de condiciones externas desfavorables y para controlar su posterior liberacion
[27]. Por eso, la microencapsulacién del aceite lleva muchas ventajas, entre ellas: (1)
Proporciona la forma de convertir los liquidos a solidos; (2) Altera las propiedades
coloidal y de las superficies; (3) Proporciona la proteccion del ambiente y; (4) Controla
la liberacion del aroma durante un largo tiempo [33].

Las microcapsulas tienen forma esférica o irregular y se dividen en dos partes: el na-
cleo (parte intrinseca) que contiene el ingrediente activo y la membrana (parte extrin-
seca) que protege el nicleo de manera permanente o temporal del ambiente externo
[12,17,25,26].

La membrana esta generalmente compuesta de matrices de polimeros sintéticos o
naturales, utilizados por su capacidad para formar una pelicula, es importante que
estos materiales no reaccionen con los utilizados en el nucleo [11,18,34]. Los mate-
riales de pared permiten la liberacion de sustancias funcionales y sirven para proteger
y aislar eficazmente el material del nicleo del ambiente externo para evitar su volatili-
zacion y deterioro [9,10,11]. Para evitar que la membrana se rompa durante el proceso
de recubrimiento, en la industria textil, para el revestimiento de tejido se utilizan poli-
meros de alta resistencia [3].
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Por lo tanto, las microcapsulas ejecutan una variedad de funciones, incluyendo la li-
beracion de sustancias funcionales, a una velocidad controlada y la proteccion de ma-
teriales inestables dentro de un ambiente particular [11,28]. Por lo tanto, un gran nu-
mero de técnicas de microencapsulacion han sido desarrolladas para la liberacion
controlada de ingredientes activos [34,35].

1.1.1 Principios activos

Debido a la diversidad de principios activos, la tecnologia de microencapsulacion ha
sido ampliamente explotada, en los ultimos diez afios, principalmente en las industrias
agricola, alimentaria, cosmética, textil, farmacéutica, quimica e impresion industrial
[10,12,13,25,28,29].

Los aromas mas frecuentemente utilizados son menta, limoén, pino y naranja [14,16].
Este tipo de microcapsula es muy utilizado en la industria textil, pues por medio de la
microencapsulacién las fragancias son capaces de permanecer en una prenda du-
rante una parte significativa de su vida, o sea, la vida util de los compuestos puede
ser extendida [14,15,16].

En particular, la proteccién de aceites aromaticos como material susceptible al am-
biente exterior hecha por microencapsulacién ha sido objeto de estudio, pues, puede
aumentar la estabilidad del aceite [9,11], debido a su capacidad de liberar la sustancia
activa por un mecanismo adecuado y poseer estabilidad y resistencia mecanica sufi-
ciente, otras ventajas incluyen su no toxicidad [9,10,11,18].

1.1.2 Membrana

Por lo tanto, se debe prestar especial atencion a la membrana que rodea el nicleo de
la microcapsula, pues es el material que es sucinto al exterior y puede aumentar su
estabilidad. La membrana polimérica generalmente tiene una parte permeable con alta
porosidad y una parte menos permeable con baja porosidad, esta porosidad de la
pared es la que determina el comportamiento de liberacion de los materiales del nu-
cleo [18].

La resina de MF es uno de los materiales de recubrimiento preferidos para la fabrica-
cion de microcapsulas, debido a que cubre las funciones perfectamente, incluyendo
dureza elevada y robustez mecanica, excelente resistencia térmica, resistencia al
agua, resistencia a la intemperie y al aire libre Y aln existe la posibilidad ilimitada de
coloracioén [9]. La preparacion de microcapsulas de resina de MF para el material de
la cascara de aceites aroméaticos aumenta la durabilidad del perfume [10,11], ademas,

11



la resina de MF curada no es toxica y puede utilizarse tanto en un ambiente himedo
como seco [9].

1.1.3 Proceso de Encapsulacion

Un proceso de microencapsulacion controlado y preciso obtiene microcdpsulas con
tamanfo de particula y distribucién deseable, pero, esto solo es posible, si las variables
del proceso son precisas y detalladas por su método de produccion, esto se vuelve
crucial para el desempefio de las microcapsulas preparadas [9]. Hasta ahora hay po-
cos estudios rigurosos y buenos informes elaborados sobre el proceso de microen-
capsulacion con MF, generalmente la formacion de microcapsulas de MF es identifi-
cada como un proceso de polimerizacion interfacial [9].

En esta técnica, se parte de una emulsion de un producto de base oleica sobre agua
y la membrana se formaré en o sobre la superficie de la gota o particula por polimeri-
zacion de los monémeros reactivos [3]. Permite la fabricacion de microcapsulas por
medio de dos liquidos inmiscibles (emulsion aceite/agua) por la formacion de paredes
gruesas de polimero en torno a gotas de liquido, la polimerizacién ocurre en la inter-
fase [3,28]. Las sustancias utilizadas son monémeros multifuncionales. Los monéme-
ros generalmente utilizados incluyen isocianatos multifuncionales y cloruros de acido
multifuncionales. Estos se utilizaran individualmente o en combinacion. El monémero
multifuncional disuelto en material de ndcleo liquido y se dispersara en fase acuosa
gue contiene agente dispersante. Un co-reactivo. Se afiade amina multifuncional a la
mezcla. Esto genera en una polimerizacién rapida en la interfaz y ocurre la generacion
de la capsula. Se puede utilizar para crear una envoltura polimérica alrededor de una
gotita de emulsion dispersada en agua (el sistema inverso), hacer reaccionar moné-
meros en la fase oleosa con mondmeros en la fase acuosa [27]. El método tiene varias
ventajas, incluyendo encapsulacion, rendimiento alto, bajo costo de preparacion y fa-
cilidad de regulacién del proceso de encapsulacion, la utilizacion de resina de MF
como material de membrana también contribuye a la durabilidad del aroma [11].

Finalmente indicar que, las caracteristicas de las microcapsulas que contienen acei-
tes aromaticos, tales como morfologia y distribucion de tamafio de particula, dependen
de las condiciones de preparacién como el tipo de emulsionante utilizado y la viscosi-
dad del material de nucleo [34].

1.2 Aromaterapia

Aromaterapia es el uso terapéutico de aceites esenciales volatiles aromaticos obteni-
dos a partir de plantas para la mejora del bienestar fisico, emocional y espiritual
[1,22,36-38]. El término aromaterapia es originario del francés "aromathérapie” y fue
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utilizado por primera vez por René-Maurice Gattefosse, en 1928 [22,39]. La Organiza-
cion Mundial de la Salud publicé un libro con el mismo nombre en 1937, por eso que
el quimico francés es considerado por muchos como el padre de la moderna aroma-
terapia [22,39].

En el mundo, la Aromaterapia se consolido como ciencia en Inglaterra y en Francia
[22]. Para los franceses es considerada una especialidad médica, ya los ingleses la
entienden como Précticas Integrativas y Complementarias (PIC) [22]. Es una préactica
también utilizada en los Estados Unidos de América y en Australia como complemen-
taria, y culturalmente empleada en paises de Oriente como parte de la Medicina Tra-
dicional [22]. Pruebas mas recientes apoyan la aromaterapia en una variedad de pa-
cientes para el alivio del dolor, de las nauseas, de la ansiedad, del estrés, de la de-
presion y la mejora de la calidad del suefio [8,40].

La accion de un aceite esencial en el organismo dependera de la via por la que se
administran sus moléculas, pueden ser aplicados externamente en aromaterapia por
via terapéutica, mezclado con un aceite vegetal puro; a través de una compresa; como
un vendaje para la herida tépica, mezclado con un gel o pasta; como un spray; en un
bafio o por inhalacién [22,39]. En este trabajo, el énfasis es en la sensacion olfativa.
El sentido del olfato desempefia un papel importante en la funcion fisiolégica del indi-
viduo, cuando el contacto se da por la via inhalatoria, las moléculas de los aceites
esenciales estimulan los nervios olfativos que, a su vez, tienen una conexion directa
con el Sistema Limbico, responsable de emociones, sentimientos e impulsos motiva-
cionales [22].

Las moléculas de olores de los aceites esenciales se transmiten al cerebro por las
neuronas sensoriales olfativas través de bulbo olfativo, que estimulan la memoria ol-
fativa que influencia, pensamientos y emociones [1,41]. Estas sefiales hacen que el
cerebro libere neuro mensajeros como la serotonina y endorfinas, para vincular nues-
tro sistema nervioso y otros sistemas del cuerpo asegurando un cambio deseado y
proporcionar una sensacion de alivio. La serotonina, la endorfina y la noradrenalina se
liberan, para dar efecto esperado a la mente y al cuerpo los cuales producen una
sensacion de bienestar y relajacion [1,22]. Incluso una pequefia cantidad de moléculas
odoriferas tomadas por la respiracion provoca un efecto fisico indirecto, activando esa
memoria olfativa [1, 41]. La "memoria olfativa" resulta de un proceso de identificacion
olfativa de un aroma especifico asociandolo a algun recuerdo accionado por el Sis-
tema Limbico [22]. Los efectos de la aromaterapia son el resultado de la union de los
componentes quimicos presentes en el aceite esencial a los receptores en el bulbo
olfativo, impactando en el centro emocional del cerebro, el sistema limbico.

Por eso, cuando una molécula de aceite esencial es inhalada, el desencadenamiento
y la ejecucion de las emociones en el cerebro se inician con la aparicion en la mente
del estimulo-emocional-competente, esa fase del proceso es llamada de presentacion,
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atraviesa las vias respiratorias superiores, llegando a las vias inferiores, donde es
absorbida por los vasos sanguineos pulmonares y distribuida en el organismo por me-
dio de la circulacion sanguinea hacia los 6rganos y tejidos [42]. Las sefiales relacio-
nadas con la representacion sensitiva del olfato se envian a diferentes lugares del
cerebro, principalmente a los lugares que son capaces de desencadenar las emocio-
nes [42]. Estos estimulos en lugares especificos del cerebro que desencadenan la
emocion, o sea, las alteraciones emocionales inducidas por medio de la estimulacion
olfativa ya han sido comprobadas incluso por estudios de neuroimagen [43].

Los estudios indican que la estimulacion olfativa produce cambios inmediatos en pa-
rametros fisioldgicos, tales como presion arterial, pulsacion, tension muscular, dilata-
cion de la pupila, temperatura corporal, flujo sanguineo, actividades electrodérmicas,
cerebrales [22], o sea, bienestar emocional, la calma, la relajacion o el rejuveneci-
miento del cuerpo humano [1]. La liberacion del estrés se genera con aromas agrada-
bles que desbloquean recuerdos de olor [1,8].

En este sentido, los olores son capaces de alterar el estado emocional de los seres
humanos, por eso que los efectos fisioldgicos y psicolégicos de los aceites esenciales
se han reconocido en la medicina popular y la aromaterapia durante mucho tiempo
[1,43]. Las fragancias citricas se asocian al humor, caracteristica que es reforzada por
la aromaterapia [43]. En general, la literatura sugiere que el uso de aceites esenciales
se trata de una practica complementaria de bajo costo, no invasiva y segura, y puede
ser usada como parte de un enfoque integrado y multidisciplinar [1,44,45].

De esta manera, se comprueba que los aromas de aceites esenciales, cuando se ad-
ministran por inhalacion, pueden ejercer un efecto sobre el cerebro, resultando en al-
teraciones de comportamiento en animales y seres humanos [46]. Ya existe también
la comprobacion de que el olfato puede alterar el animo: pruebas revelan una mejora
del 40% en el animo de individuos expuestos a fragancias agradables, ese efecto es
potenciado por un recuerdo alegre asociado al olor [47].

Por eso, la inhalacién de un aceite esencial puede evocar memorias, sentimientos y
recuerdo de agradables, pues el perfume se asocia a ellas y puede estar relacionado
con conexiones emocionales positivas que conducen al relajamiento general y la re-
duccion del estrés. Pueden haber efectos biolégicos o energéticos sobre el sistema
nervioso por la inhalacion de aceites esenciales [44].

Por lo tanto, la aromaterapia ha sido ampliamente utilizada como apoyo para el bie-
nestar general [36,44,48]. Una serie de estudios apunta a un uso prometedor de la
aromaterapia clinica en diferentes tratamientos, como por ejemplo: uso terapéutico de
control del dolor, incluyendo el dolor abdominal en nifios con sindrome del intestino
irritable; nduseas de postoperatorio; calmar a los pacientes psiquiatricos adolescen-
tes; los sintomas relacionados con el tratamiento del cancer como nauseas y depre-
sion [44,49,50,51].
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Ademas, hay muchos relatos de casos de aromaterapia en los que los aceites esen-
ciales se utilizan en inhalacion para una serie de condiciones, incluyendo la relajacion,
la depresion, la mejora de los signos vitales, la reduccion de la ansiedad, el estrés, el
alivio psicoldgico de la afliccion y el insomnio, y la prevencion de infecciones
[1,36,38,43,44,45,46,50,52,55,56].

Por lo tanto, los efectos terapéuticos de los aceites esenciales en los trastornos fisicos
y psicolégicos son bien conocidos. Aromas también se han utilizado en el aumento de
la productividad en la psicologia y la educacion, utilizada para el tratamiento de pro-
blemas emocionales, como apoyo a nifios con dificultades de aprendizaje y aprendi-
zaje en la ensefianza de lenguas extranjeras [41].

De hecho, estudios de aromaterapia han reportado las propiedades medicinales de
aromas que han sido utilizados hace miles de afios por los seres humanos para pro-
mover el bienestar y el tratamiento de varias enfermedades. En realidad, el efecto
relajante de aceites esenciales ha estimulado el interés tanto de investigadores y de
usuarios que tradicionalmente administran estos productos por inhalacion con el ob-
jetivo de restaurar la salud. En el caso de las drogas sintéticas [46], los enfoques no
farmacoldgicos, que se clasifican en la categoria de terapias complementarias, son
mas seguras que los enfoques farmacoldgicos y tienen menos efectos adversos
[41,52]. Por lo tanto, el uso de la aromaterapia ha crecido sustancialmente en los ulti-
mos afios en comparacion con otros enfoques médicos [41,52]. La aromaterapia es
una adicion segura, efectiva y barata a un enfoque holistico centrado en el paciente
para el manejo del dolor [40].

1.2.1 Aceites en aromaterapia

Los aceites esenciales normalmente utilizados en aromaterapia son: lavanda, menta-
pimienta, limén y naranja [20,44,68]. A continuacién se presentaran algunas propie-
dades utilizadas en aromaterapia de los primeros tres aceites, el aceite esencial de
naranja, va a ser mas detallado a continuacion, pues, se trata de objeto del estudio.

Aceite esencial de Lavanda (Lavandula officinalis Chaix)

Lavanda (Lavandula officinalis Chaix) es una planta aromatica que pertenece a la fa-
milia Lamiaceae y presenta efectos antibacterianos, antifingicos, anti-hinchazon, re-
lajantes musculares y analgésicos [1]. Lavanda es el mas utilizado y verséatil de todos
los aceites esenciales, es ampliamente utilizado en la aromaterapia, muy utilizado
para los problemas del sistema nervioso, tiene efectos antiespasmodicos, sedantes y
anestésicos, por lo que es conocido por su efecto relajante y sedante [1,20 44,68].
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El acetato de linalilo y la esencia linalol de Lavanda que estimula el sistema parasim-
pético reduciendo la frecuencia cardiaca, la frecuencia respiratoria y la presion arterial
y, consecuentemente, actlan como narcoéticos y sedantes [1, 68]. Algunos estudios
mostraron el efecto de la aromaterapia con lavanda en el alivio del dolor [68]. Se ha
estudiado también para cambios de humor, inestabilidad emocional, histeria y depre-
sion, para calmar los sentimientos de ansiedad, por lo que ha sido utilizado en el tra-
tamiento del letargo que esta asociado con la depresion, ademas de ayudar en la
obtencion de buenas noches de suefio [69].

Aceite esencial de Menta-Pimienta (Mentha piperita)

La menta-pimienta (Mentha piperita), pertenece a la familia de las Lamiaceae, obte-
nida a partir de la planta de menta fresca (hojas y ramas) [1,70,71]. La menta-pimienta
es la mas importante especie de menta utilizada [1,70,71]. Tiene olor fuerte de carac-
ter dulce, sus constituyentes del aceite incluyen el carvacrol, el mentol, la carbén, el
acetato de metilo, el limoneno y la mentona [1,70, 71].

La accion farmacoldgica es debido al mentol, un constituyente principal del aceite de
menta [1,70]. El mentol es una sustancia cerosa, cristalina utilizada para diversos fines
meédicos, tales como dolores de garganta, fiebre, dolores musculares y congestion
nasal mientras que en mentona se utiliza en perfumeria y como agente de sabor
[70,71]. El aceite de menta es estudiado y documentado en cuanto a sus efectos an-
tiinflamatorios, analgésicos, anti-infecciosos, antimicrobianos, antisépticos, astrin-
gente, digestivo, carminativos, efectos fungicidas, estimulante, vasoconstrictor, des-
congestionante y propiedades estomacales [1, 72]. El aceite esencial de Mentha pipe-
rita es comunmente utilizado en la medicina popular para las enfermedades respirato-
rias como expectorante y anti congestiva y como antiespasmaédico en los sistemas
digestivos y vasculares [72]. Posee accion contra dolor de cabeza, sinusitis y conges-
tion pulmonar [1].

Aceite esencial de Limon (citrus limon)

El Limon (citrus limon) pertenece a la familia de Rutaceae, los componentes principa-
les del aceite son abundantes los terpenos, d-limoneno y L-limoneno, formando cerca
del 90 por ciento de la masa del aceite [1]. Estudios de aromaterapia presentan el
aceite de limén como es refrescante y edificante para el espiritu [69]. Es uno de los
aceites perfumados que presenta gran demanda para el uso en aromaterapia, sea
puro, o mezclado, utilizado en el tratamiento de una variedad de condiciones [73]. Su
uso popular es global, entre pacientes, especialmente en nifios y pacientes geriatricos,
contribuye significativamente al éxito de la terapia [73].
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En comparacién con otros aceites esenciales, sus constituyentes tienen propiedades
antisépticas, astringentes, desintoxicante, analgésico, antidepresivo, afrodisiacos, an-
tiespasmadico, desodorante, digestivo, expectorante, sedante y tonico [1,73]. Un es-
tudio doble ciego, condujo recientemente, aleatorizado, controlado ensayo clinico en
aceite citrico aromaterapia sugirio que es bueno en el alivio del dolor [1]. Es eficaz en
el control de nduseas y vomitos y posee propiedades de mejorar el humor [1]. También
se ha encontrado un efecto sobre el refuerzo de los psicolégicamente deprimidos o
temerosos y también ha sido utilizado para estimular el sistema inmunolégico y com-
batir la infeccion [69].

Aceite esencial de naranja (citrus sinensis)

El aceite esencial de naranja (citrus sinensis) es un aceite citrico, y al igual que todos
los demas de esta naturaleza, contiene una variedad extremadamente amplia de com-
puestos, pudiendo variar entre 20 y 60 [53,54]. Los componentes de los aromas vola-
tiles de plantas citricas se encuentran en las glandulas localizadas en la superficie de
la cascara de citricos y representan el 85-99% de su composicion [53,54].

Estos compuestos volatiles presentan una mezcla que contiene principalmente mono-
terpenos (limoneno: 32-98%), hidrocarburos de sesquiterpeno, derivados oxigenados
de los mismos, asi como aldehidos alifaticos, alcoholes y ésteres de acido [53,54].
Los principales componentes son monoterpenos, combinaciones de dos moléculas de
isoprenos (C5H8), que representan cerca del 97% del aceite esencial citrico, las otras
sustancias, alcoholes, aldehidos y ésteres, representan entre el 1,8-2,2% de los acei-
tes esenciales Citricos [54].

Las propiedades sensoriales de los aceites esenciales se han asociado con el control
de la ansiedad y la relajacion [1,36,38,43,55,56] Para aliviar nauseas o para alentar la
relajacion en pacientes en tratamiento de cancer [49] y aliviar el dolor crénico [51].

Con respecto a la ansiedad y la relajacion, estudios investigaron los efectos del aceite
esencial de naranja en ratones machos, los animales fueron expuestos al aroma de
naranjay los resultados demostraron actividad ansiolitica [36]. Los estudios con aceite
de naranja también redujeron la ansiedad y mejoran el humor en pacientes a la espera
de tratamiento odontoldgico [43,56]. Del mismo modo, la fragancia de naranja cuando
se utiliza en consultorios odontoldgicos puede ser Util para la reduccién de la ansiedad
[55]. Existen también resultados de estudios que sugieren que la inhalacion de fragan-
cia de aceite de naranja tiene un efecto en el alivio del dolor, por lo que es posible que
la aromaterapia tenga efecto paliativo, es decir, de ralentizar el dolor crénico. En re-
sumen, inhalar fragancia puede aliviar el dolor de larga duracién tales como postope-
ratoria o dolor crénico [51]. Aromaterapia y masaje con aplicacion de aceite esencial
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de naranja se han utilizado con éxito para producir una union significativamente mayor
en la reduccion de la ansiedad prenatal [57].

La eficacia del aceite de naranja en disminuir la actividad de la corteza prefrontal, y
dado que el aceite presenta efectos fisiologicos, puede derivar en que estos aceites
seran usados con mas frecuencia en el futuro sea en la vida diaria o en ambientes
médicos para ayudar a inducir la relajacién [38]. En este estudio, en consonancia, se
propone desarrollar microcdpsulas para posterior aplicacion en textiles para aprove-
charse de su efecto relajante, pues, la exposicion a ambientes con olor de naranja
tiene efecto relajante [43,56,55].

Se selecciond el aceite esencial de naranja (citrus sinensis) para el principio activo de
las microcépsulas, pues, se trata de un aceite que posee caracteristicas funcionales
y propiedades sensoriales. Como caracteristicas funcionales, se destaca su funcién
antimicrobiana [54], antifungicas [53] e insecticidas [5] y propiedades sensoriales con-
trol de la ansiedad y relajacion [1,36,38,43,55,56), alivia nAuseas y relaja pacientes en
tratamiento de cancer [49], y aliviar el dolor cronico [51]. Ademas, Espafia esta entre
los mayores exportadores mundiales de naranja (citrus sinensis) representando el
28,9% de toda la produccién mundial [74] y la Comunidad Valenciana, una regién
compuesta por 23.255 km?, representa el 60% de la cosecha total de naranjas De
Espafia [75].
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2 OBJETIVOS

2.1 Objetivo general

Optimizar el proceso de obtencion de microcapsulas de aceite esencial de naranja
para el uso en aromaterapia.

2.2 Objetivos especificos

A. Seleccionar un aceite esencial con propiedades aromaticas y terapéuticas como
material de nucleo de las microcapsulas;

B. Producir, caracterizar y sistematizar los procedimientos y las condiciones de forma-
cion y de fabricacién de microcapsulas con los aceites esenciales seleccionados;

C. Validar la eficiencia de las microcapsulas obtenidas por medio de analisis en labo-
ratorio;

D. Optimizar los procedimientos desarrollados en la investigacion para la obtencion
de las microcapsulas;
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3 EXPERIMENTAL

El experimental de este trabajo presenta los materiales y métodos utilizados para to-
mados en consideracion los objetivos de la investigacion, optimizar el proceso de ob-
tencion de microcapsulas de aceite esencial de naranja para el uso en aromaterapia,
buscando utilizar el potencial antimicrobiano, aromaterapico y terapéutico de sus in-
gredientes activos de acuerdo con las propiedades relacionadas a la naturaleza del
material.

3.1 Materiales empleados

En este trabajo se utilizaron los siguientes materiales: fragancia pure Joy adquirida de
Disaromas; aceite esencial de naranja (citrus sinensis); tensioactivo polisorbato 20
(Tween 20), tensioactivo polisorbato 80 (Tween 80), bromuro de cetiltrimetilamonio
(CTAB) y Melamina-Formaldehido (MF), adquiridos de Sigma-Aldrich®; y aceite trigli-
céridos del &cido caprico y caprilico o Triglicéridos de Cadena Media (TCM) adquirido
de Delaware®.

3.2 Métodos empleados

Se realizaron dos baterias de pruebas: la primera (pruebas de 1 a 6) se realizo utili-
zando aceite esencial de naranja mezclado con TCM en diferentes proporciones y
aceite de naranja puro que fueron probados con dos tensioactivo diferentes Tween 20
y CTAB. La segunda (pruebas de 7 a 10) se realizaron pruebas de formulacién en
diferentes parametros sin la utilizacién de ultrasonido en la preparacion de la emulsion,
fue utilizando un agitador mecanico y de material de nucleo fragancia pure Joy pro-
bado con tensioactivo Tween 80, para entender el comportamiento De los materiales
utilizados durante el proceso de encapsulacion.

A continuacién se presentan los materiales y métodos utilizados para obtener y carac-
terizar las microcapsulas de aceites esenciales.

3.2.1 Sintesis de las microcapsulas de aceite esencial de naranja

En las sintesis de las microcapsulas se utilizaron como material de nucleo la combi-
nacion de dos aceites: aceite esencial de naranja (citrus sinensis) y TCM en diferentes
proporciones. Las variaciones en las proporciones de aceite de naranjay TCM (1: 1,
1: 2, 2: 1) fueron utilizadas en un intento de mejorar la estabilidad y la volatilidad del
aceite esencial de naranja, buscando encontrar mejor eficiencia en la encapsulacion.
También se probaron los tipos de tensioactivo Tween 20 y CTAB. Se realizé también
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una preparacion sin la utilizaciéon de TCM, sdlo con el aceite esencial de naranja'y con
tensioactivo Tween 20. Se probaron las siguientes formulaciones, conforme Tabla 1:

Prueba Aceite esencial de naranja TCM Proporcién Tensioactivo
1 3,5 mL 3,5mL 1:1 Tween 20-2,59g
2 2,4 mL 4,6 mL 1:2 Tween20-25¢g
3 4,6 mL 2,4 mL 2:1 Tween 20-2,5¢
4 7 mL - Tween 20-2g¢g
5 3,5mL 3,5mL 1:1 CTAB-2g
6 2,4 mL 4,6 mL 1:2 CTAB-2g

Tabla 1: Formulacién de la sintesis de las microcapsulas de aceite esencial de naranja.

Se han sintetizado utilizando el método de polimerizacién interfacial, como se describe
a continuacion.

Para la preparacion de la emulsion se coloco en becker encamisado de 600 mL, 200
mL de agua destilada con el tensioactivo. La mezcla fue agitada en un agitador meca-
nico (Fisatrén 713D), después de la agitacion se afiadio el aceite esencial (aceite
esencial mas TCM de acuerdo con las proporciones 1: 1, 1: 2, 2: 1) y llevado al ultra-
sonido (Cole Parmer Modelo CV33) con una amplitud de 60% a 15 min. Se realizo el
ajuste del pH a 4,5 con una solucion de acido acético 90%, para la medicion se utilizé
una cinta de medicién de pH, la emulsién fue reservada. El pre-polimero fue preparado
en otro vaso de 50 mL conteniendo 7 mL de agua destilada y 6 mL de formaldehido,
se utilizé un agitador magnético (TE-085) a una temperatura de 70 °C, manteniendo
una agitacion suave se afiadio 2,5 g de melamina. Con una solucién de trietanolamina
60% el pH se ajusté a 8,5 y se verificd con una cinta medidora de pH. El pre-polimero
fue reservado.

Para la sintetizacion de las microcdpsulas, en el becker encamisado que contenia la
emulsion fue conectado a un bafio termostatico con una temperatura de 70 °C. La
emulsion fue sometida a un agitador mecénico a 500 rpm. Durante la agitacion, el pre
polimero se afiadié lentamente a la emulsidén. Después de la adicién del pre-polimero
el temporizador del agitador mecanico fue ajustado a 1h y 30 min y su velocidad a 100
rpm, ajustando también el pH a 9,0 con una solucion de trietanolamina 60%, para esa
conferencia se utilizaron cintas medidoras PH. Se filtraron las microcapsulas en un
papel filtro con la utilizacién de una bomba de vacio. Después de las microcapsulas
fueron llevadas al desecador para el secado.
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3.2.2 Sintese das microcapsulas de fragancia pure Joy

En las sintesis de las microcapsulas se utilizaron como material de nucleo la fragancia
pure Joy. Se realizaron pruebas de formulacion sin la utilizacion de ultrasonido en la
preparacion de la emulsion, fue utilizando un agitador mecanico y tensioactivo Tween
80. Las cantidades también fueron aumentadas, en el intento de obtener mayor can-
tidad de microcdpsulas con apenas un preparado. Se probaron las siguientes formu-
laciones, segun Tabla 2:

Prueba Agua Fragancia Emulsion: tiempo y veloci- Polimerizacion:
pure Joy dad tiempo, velocidad e
temperatura 70 °C

7 1000 mL + 35 50 mL Aproximadamente 15 min a 1,5 h a 1500 rpm
mL 1500 rpm

8 800 mL + 35 mL 100 mL Aproximadamente 15 min a 1,5 h a500 rpm
4000 rpm

9 800 mL + 35 mL 100 mL Aproximadamente 20 min a 1,5 h a 1000 rpm
3000 rpm

10 1000 mL + 35 100 mL Aproximadamente 20 min a 1,5 h a 1000 rpm
mL 2500 rpm

Tabla 2: Formulacién de la sintesis de las microcapsulas de fragancia pure Joy.

Se han sintetizado utilizando el método de polimerizacion interfacial, como se describe
a continuacion.

Para la preparacion de la emulsion se coloco en un becker encamisado de 3000 mL,
agua destilada (cantidades descritas en la Tabla 2) con 5 g de tensioactivo Tween 80.
La mezcla fue agitada en un agitador mecanico (Fisatron 713D), después de la agita-
cion se afadio la fragancia pure Joy (cantidades descritas en la Tabla 2) y mantenido
en el agitador mecanico para la preparacion de la emulsion (tiempos y velocidades
descritas en la Tabla 2). Se realiz6 el ajuste del pH a 4,5 con una solucion de acido
acético 90%, para esa conferencia se utilizé una cinta de medicion de pH, la emulsion
fue reservada. El pre-polimero fue preparado en otro vaso de 100 mL conteniendo 35
mL de agua destilada y 30 mL de formaldehido, se utilizé un agitador magnético (TE-
085) con una temperatura de 70 °C, manteniendo una agitacién suave se afiadi6 12,5
g de melamina. Con una solucion de trietanolamina 60% el pH se ajust6 a 8,5y se
verifico con una cinta medidora de pH. El pre-polimero fue reservado.
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Para la sintetizacion de las microcapsulas el becker encamisado de 3000 mL conte-
niendo la emulsion fue colocado en el agitador magnético con temperatura, de 70 °C.
La emulsion fue sometida a un agitador mecanico (velocidades descritas en la Tabla
2). Durante la agitacion, el prepolimero se afiadid lentamente a la emulsion. Después
de la adicién del prepolimero se esper6 1hy 30 min (velocidades descritas en la Tabla
2), ajustando también el pH a 9,0 con una solucién de trietanolamina 60%, para esa
conferencia se utilizaron cintas medidoras de pH. Las microcapsulas fueron filtradas
en un papel filtro y permanecio ahi por aproximadamente 24 horas para su secado.

3.3 Técnicas instrumentales empleadas

Se utilizé un conjunto de técnicas instrumentales para la caracterizacion de las micro-
capsulas sintetizadas en este trabajo, Microscopio Electronico de Barrido (SEM, del
inglés, Scanning Electron Microscopy), Microscopio Electrénico de Transmision (TEM,
del inglés Transmission Electron Microscopy) y Calorimetria Diferencial de Barrido
(DSC, del inglés, Differential Scanning Calorimetry).

3.3.1 Microscopio Electronico de Barrido

El SEM es un instrumento versatil para la observacion y andlisis de las caracteristicas
microestructurales de materiales sélidos, debido a la alta resolucion que puede obte-
nerse cuando las muestras se observan [17,58]. Se utilizan electrones para solucionar
el problema de resolucion relacionado con la fuente de luz blanca [58]. Sus compo-
nentes basicos son: columna Optico-electrénico adaptada a una camara con puerta de
muestra con conexion a tierra, sistema electronico, detectores y sistema de vacio [58].

Entre sus ventajas estan: posibilidad de aumentos de 300.000 veces o0 mas, para la
mayoria de los materiales soélidos, conservando la profundidad de campo y compatible
con la observacion de superficies rugosas; proporcionar rapidamente informacion so-
bre la morfologia e identificacién de elementos quimicos de una muestra sélida; y pre-
senta la facilidad de elegir una determinada region de interés en la muestra y ubicarla
en bajo aumento "[58, 59].

Este equipo tiene la capacidad de conferir una apariencia tridimensional y la posibili-
dad de obtener pequefios aumentos con gran profundidad de foco, lo que facilita la
visualizacion e identificacion de las microcapsulas [17]. De este modo, el SEM viene
siendo utilizado para observar la distribucion, la morfologia de la superficie y el espe-
sor de la membrana de microcapsulas [59,60,61].
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El SEM, FEI modelo Phenom (Fei, Oregon, Estados Unidos) de la Universidad Poli-
técnica de Valencia (UPV) fue utilizado para visualizar la morfologia y la distribucién
de las microcapsulas sintetizadas.

La muestra de microcapsulas fue montada en un porta muestras especifico para el
SEM, colocadas sobre una cinta adhesiva conductora y revestida con una fina capa
de paladio en su superficie para mejorar su conductividad y visualizacion.

Algunas de las formulaciones fueron seleccionadas para un intento de rompimiento
de la membrana con el auxilio de un mortero, con el objetivo de observar por medio
de las imagenes de SEM, el espesor de la membrana y si ocurrié el encapsulado del
principio activo.

3.3.2 Calorimetria Diferencial de barrido.

La reaccion de plegado/desdoblamiento de proteinas, como cualquier otra reaccion
guimica, es acomparfada por efectos térmicos [62, 63]. El calor de desdoblamiento
medido a una presion constante y representa la entalpia del proceso. EI DSC mide la
cantidad de calor emitida o absorbida durante el cambio de fase, en relacion con una
muestra de comportamiento conocido [64,65,66]. Las termo resistencias se alimentan
con una corriente de excitacion para la temperatura que varia de acuerdo de referen-
cia para lograr una sensibilidad calorimétrica constante, independiente de la tempera-
tura de funcionamiento [64].

El DSC permite determinaciones cuantitativas, estando el area de los picos/curvas
relacionados con la energia involucrada en el proceso, siendo utilizados estandares
para calibracién del equipo [65]. Estos estandares presentan variacion de entalpia co-
nocida, normalmente como fusion, y el area del pico/curva de este proceso es com-
parada con el area del proceso presentado por la muestra [65].

Para la caracterizacion de las microcapsulas en este trabajo se utilizé el DSC Mettler
Toledo, modelo DSC 1 Stare System con software Stare de la UPV para determinar
la forma, la posicion y el nimero de picos. Para las analisis de las propiedades termo-
dindmicas de las microcapsulas, aceite esencial y de la membrana los materiales fue-
ron pesados en una balanza de precision, se utilizaron aproximadamente 2 mg de
material y se colocaron en una capsula de aluminio sellada con una tapa y fuga, otra
capsula vacia en las mismas condiciones fue utilizada como referencia. Las explora-
ciones se realizaron a una tasa de calentamiento de 10 °C/min.
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3.3.3 Microscopio Electrénico de Transmision

El TEM es un instrumento cientifico que puede ofrecer una amplia gama de técnicas
de caracterizacion con una alta resolucion espacial y analitica y sigue siendo mejorado
a lo largo del tiempo [65]. Un TEM esta constituido por un haz de electrones y un
conjunto de lentes electromagnéticas, que tiene la funcién de controlar el haz dentro
de una columna de vacio con una presion de aproximadamente 10-5 mm Hg [65,66].
Los ultimos microscopios existentes tienen cinco o seis lentes magnéticas, ademas
de varias bobinas electromagnéticas de deflexion y aberturas localizadas a lo largo
del camino del haz electrénico [67]. Tres componentes del TEM son de gran impor-
tancia para los fendmenos de difraccion electronica: lente objetiva, apertura objetiva y
apertura selectiva de difraccion [67]. Las lentes proyectoras producen un haz paralelo
y de suficiente intensidad incidente en la superficie de la muestra, los electrones salen
de la muestra por la superficie inferior con una distribucion de intensidad y direccion
controladas principalmente por las leyes de difraccion impuestas por el arreglo crista-
lino de los atomos en la muestra [67]. Después, la lente objetiva forma la primera
imagen de esta distribucion angular que los haces electrénicos difractados, después,
las lentes restantes sirven apenas para aumentar la imagen o diagrama de difraccion
para futura observacion en la pantalla o en la placa fotografica [67].

Una desventaja del TEM es que presenta imagenes bidimensionales de cosas tridi-
mensionales, otra limitacion es que generalmente toda la informacion del TEM se cal-
cula en base al grosor de la muestra, es decir, una sola imagen TEM no tiene sensi-
bilidad de profundidad [65]. Pero, aun asi, "imagenes, medicion, modelado y manipu-
lacion de materia" pueden realizarse con la ayuda del TEM y muchas veces forman
parte del campo emergente de la "nanocaracterizacion", por lo que se utiliza con fre-
cuencia para la observacion y analisis de Precipitados muy finos, de dimensiones na-
nomeétricas, dispersos en una matriz de otra fase [66].

Para las analisis de este trabajo se utilizd el TEM, JEM modelo 1010 - 100kV con
camara digital AMT RX80 (JEOL, Estados Unidos.) de la UV.
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4. RESULTADOS Y DISCUSSION

4.1 Caracterizacion de los materiales por Calorimetria Diferencial de Barrido

Inicialmente se realiza un analisis térmico del aceite esencial y de los aceites emplea-
dos. Uno de los motivos por el que se valora el comportamiento térmico de las mues-
tras es estudiar la estabilidad térmica del aceite durante el proceso de encapsulacion,
debido a que durante el proceso de microencapsulacion se alcanzan los 70°C, siendo
éstas condiciones necesarias para obtener la polimerizacion de la materia que con-
forma la membrana. En la Figura 1, se representa la curva obtenida por DSC del aceite
esencial de naranja (citrus sinensis), muestra el pico endotérmico en torno a 185 °C
atribuido a la temperatura de descomposicion del aceite esencial, cabe destacar que
segun la ficha técnica del suministrador, el aceite empieza a evaporarse a los 54 °C,
este efecto podria estar representado en la curva del DSC resultante por el comporta-
miento descendente de la curva entre 50 °C a los 170 °C.

Posiblemente seria necesario completar dicho estudio con la técnica termogravimé-
trica TGA, la cual no ofrece informacién sobre la pérdida al someter la muestra a dis-
tintas temperaturas.
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Figura 1: Calorimetria Diferencial de Barrido del aceite esencial de naranja (citrus sinensis).

En la Figura 2, se muestra la curva obtenida por DSC del aceite TCM. En la curva
DSC se observan claramente dos zonas a estudiar alrededor de 240 °C podemos ver
el punto de cristalizacién del TCM y su temperatura maxima de degradacion en torno
a los 390 °C. Mostrando un comportamiento totalmente distinto al aceite esencial de
naranja.
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Figura 2: Calorimetria Diferencial de Barrido del aceite fijo Triglicéridos de Cadena Media.

Con tal de evitar la evaporacion y con ello la estabilidad del aceite esencial de naranja
durante el proceso de microencapsulacion, se realizan distintas mezclas del aceite
esencial objeto a encapsular y el TCM empleando distintas concentraciones.

En la Figura 3, la curva obtenida por DSC del aceite esencial de naranjay TCM en la
proporcién 1:1. Los resultados de la grafica representada en la figura 3 muestran el
cambio de comportamiento al comparar la curva DSC del aceite de naranjay el aceite
esencial al emplear una mezcla junto el aceite de triglicéridos de cadena media, los
resultados de la mezcla no muestran la curva endotérmica propia del aceite esencial
de naranja.
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Figura 3: Calorimetria Diferencial de Barrido del aceite esencial de naranja (citrus sinensis) y aceite
fijo Triglicéridos de Cadena Media en la proporcion (1:1).
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En la Figura 4, se muestra la curva obtenida por DSC del aceite esencial de naranja y
TCM en la proporcion 1:2, no observandose diferencias significativas al emplear ma-
yor concentracion de TCM en la mezcla.

mw |

-10

-20

1 40 €0 80 100 120 140 160 180 200 220 240 260 280 300 320 340 360 380 °C
L r ettt L e B B B e e L =
i/ 4 5 7

N " g G4 ooy s
T 5 R T ) R =

4 |
T T
8 9 10 11 min

&

Figura 4: Calorimetria Diferencial de Barrido del aceite esencial de naranja (citrus sinensis) y aceite
fijo Triglicéridos de Cadena Media en la proporcion (1:2).

En la Figura 5, la curva obtenida por DSC del aceite esencial de naranjay TCM en la
proporcion 2:1. Contrariamente a los resultados de las mezclas de proporciones 1:1y
1:2, en las que se utiliza mayor o igual concentracion de TCM que de aceite esencial
de naranja, al emplear mayor concentracion de aceite esencial que de TCM, no se
observa una modificacién del comportamiento térmico.

La curva resultante es coincidente con el aceite de naranja, y no se aprecian tazas del
aceite TCM por lo que esta proporcién encubre el comportamiento térmico de dicho
aceite.
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Figura 5: Calorimetria Diferencial de Barrido del aceite esencial de naranja (citrus sinensis) y aceite
fijo Triglicéridos de Cadena Media en la proporcion (2:1).
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En la Figura 6, se muestra la curva obtenida por DSC s6lo de la membrana MF sin
aceite esencial. En la curva DSC de la membrana MF, podemos ver su temperatura
méaxima de degradacion alrededor de 110 °C.
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Figura 6: Calorimetria Diferencial de Barrido de la membrana de las microcapsulas, sin el material del nicleo.

4.2 Prueba 1 - aceite esencial de naranja : aceite Triglicéridos de Cadena Media
(1:1), tensioactivo Tween 20

4.2.1 Microscopia electronica de Barrido

En la Figura 7, las imagenes obtenidas por SEM de las microcapsulas de aceite esen-
cial de naranjay TCM en la proporcion 1:1.

Figura 7: Imagenes obtenidas por Microscopio Electrénico de Barrido (ampliaciones de 6000x, a la
izquierda, y de 11000x, a la derecha) de las microcépsulas de la Prueba 1.
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Se observa por el andlisis de la imagen al SEM (Figura 7) que hubo formacion de
microcapsulas, pero ocurrieron algunos aglomerados microcapsulas. También es po-
sible observar que algunas membranas estan abiertas y otras con pequefios agujeros,
pudiendo haber ocurrido a causa de la formacion de espuma (burbujas de aire) en la
emulsion.

En la Figura 8, las imagenes de obtenidas por Microscopio Electronico de Barrido se
observa intento de rompimiento de la membrana de las microcapsulas la Prueba 1.
Con el auxilio de un mortero se hizo un intento de rompimiento de las microcdpsulas,
como podemos observar en las imagenes las microcapsulas no se rompieron, soélo se
deformaron como si fuera un material maleable, pudiendo ser que el polimero no sea
lo suficientemente rigido o un indicativo de que tal vez las microcapsulas estan maci-
zas sin el principio activo en su interior.

Figura 8: Im4genes de obtenidas por Microscopio Electrénico de Barrido (ampliaciones de 3000x, a la
izquierda, y de 5000x, a la derecha) del intento de rompimiento de la membrana de las microcdpsulas
de la Prueba 1.

4.2.2 Microscopia Electronica de Transmision

En la Figura 9, las imagenes obtenidas por TEM de las microcapsulas de aceite esen-
cial de naranjay TCM 1:1 de la Prueba 1. Podemos también observar, la formacion
de microcépsulas, pero, en las imagenes por TEM, por su caracter bidimensional, se
puede observar mejor algunos puntos oscuros, lo que indica que las microcapsulas
no se han generado sino que se ha obtenido un nudcleo polimérico sélido y lo que
aparentemente eran microcapsulas contiene un nacleo macizo. Asi pues, se ha gene-
rado la formacion de esferas de polimero, sin el principio activo contenido en ellas.
Pero también se pueden observar algunos puntos mas claros, lo que puede indicar la
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presencia del principio activo (aceite de naranja) en la periferia de las microcapsulas,
presentando el aceite esencial encapsulado. Estas encapsulaciones superficiales
pueden ser las causantes de la deformacion de las supuestas capsulas cuando se han
intentado romper con la ayuda de un mortero.

De este modo, las imagenes por TEM (Figura 9), pudieron complementar las image-
nes obtenidas por SEM (Figura 8) en el analisis morfolégico de las microcépsulas,
principalmente con relacion a la presencia del principio activo. El TEM ha permitido
determinar que el proceso seguido no ha generado microcdpsulas sino microesferas
sélidas de polimero, con nanocapsulas adheridas a la superficie.

4 um 600 nm

Figura 9: Imagenes obtenidas por Microscopia Electrénica de Transmisién (ampliaciones de 8000x, a
la izquierda, y de 60000x, a la derecha) de las microcapsulas de la Prueba 1.

4.2.3 Calorimetria Diferencial de Barrido

En la Figura 10 se muestra la curva DSC de las microcapsulas de aceite esencial de
naranjay TCM en la proporcién de 1:1.
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Figura 10: Calorimetria Diferencial de Barrido de las microcapsulas de la Prueba 1.
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En la curva DSC (Figura 10) podemos observar un pico endotérmico propio de la
membrana en torno a 110 °C, a temperaturas mas altas se observan dos picos exo-
térmicos, 245 °C y 370 °C propios del TCM. Por lo contrario no se visualiza la curva
caracteristica del aceite esencial de naranja, alrededor de 180 °C. Cabe indicar que
los resultados del DSC de la mezcla 1:1 tampoco mostraba este pico.

Podemos observar por medio de los analisis de las imdgenes SEM, TEM y DSC, que
la Prueba 1 formé microcapsulas aglomeradas con indicativo de encapsulacion del
aceite de naranja, pero todavia persisten algunas esferas macizas.

4.3 Prueba 2 - aceite esencial de naranja : aceite Triglicéridos de Cadena Media
(1:2), tensioactivo Tween 20

4.3.1 Microscopia Electronica de Barrido

En la Figura 11, las imagenes obtenidas por SEM de las microcapsulas de aceite
esencial de naranjay TCM en la proporcion de 1: 2, de la prueba 2. Se observa, por
el andlisis de las imagenes SEM, la formacién de microcapsulas, pero, estan muy
aglomeradas. También es posible notar que algunas capsulas estan con pequefios
agujeros, que puede haber ocurrido debido a la formacién de espuma (burbujas de
aire) en la emulsion.
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Figura 11: Imagenes obtenidas por Microscopio Electrénico de Barrido (ampliaciones de 5000x, a la
izquierda, y de 10000x, a la derecha) de las microcapsulas de la Prueba 2.
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4.3.2 Microscopia Electronica de Transmision

En la Figura 12, las imagenes obtenidas por TEM de las microcapsulas de aceite
esencial de naranjay TCM 1:2 de la Prueba 2.

En la Figura 12, podemos observar la formacion de microcapsulas, pero también, pre-
senta algunos puntos oscuros, de la misma manera que en la Prueba 1 (Figura 7), lo
gue indica que las microcapsulas contienen un alto porcentaje de polimero, pero tam-
bién se aprecia la formacion de pequefias circunferencias mas claras que no contie-
nen polimero y que han incluido el principio activo. Estos puntos mas claros, estan
repartidos en todo el material polimérico, incrementando su densidad cuanto mas pro-
ximos a la periferia se sitian, lo que indica la presencia del principio activo (aceite de
naranja) en su interior, lo que puede indicar el aceite esencial encapsulado.

600 nm

Figura 12: Imagenes obtenidas por Microscopia Electrénica de Transmisién (ampliaciones de 6000x,
a la izquierda, y de 25000x, a la derecha) de las microcapsulas de la Prueba 2

Del mismo modo que en las analisis de la Puebla 1, las imagenes por TEM fueron
complementarias a las por SEM para andlisis de la presencia del principio activo.

4.3.3 Calorimetria Diferencial de Barrido

La Figura 13, muestra la curva DSC de las microcapsulas de aceite esencial de na-
ranjay TCM en la proporcion 1:2. En la curva, podemos observar la temperatura ma-
xima de degradacién de la membrana (MF) en torno a 120 °C y aproximadamente otro
punto de inflexiébn a 390 °C, correspondiendo con el pico exotérmico del TCM. En este
analisis, no fue posible identificar la presencia de aceite de naranja, ya que no pre-
senta una curva significativa en torno a su pico de temperatura de degradacion. No
obstante, la mezcla de aceites en la proporcion 1:2 tampoco permitia detectar el aceite
esencia, tal y como se observo al estudiar mediante DSC Unicamente la mezcla si ser
encapsulada.
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Figura 13: Calorimetria Diferencial de Barrido de las microcapsulas de la Prueba 2.

Podemos observar por medio de los analisis de las imagenes SEM, TEM y DSC, que
la Prueba 2, asi como las de la Prueba 1, formé microcapsulas aglomeradas, pero
todavia persisten algunas esferas macizas. Pero, el DSC (Figura 13), no fue conclu-
yente con indicativo de la presencia del aceite de naranja.

4.4 Prueba 3 - aceite esencial de naranja : aceite Triglicéridos de Cadena Media
(2:1), tensioactivo Tween 20

4.4.1 Microscopia Electronica de Barrido

En la Figura 14, las imagenes obtenidas por SEM de las microcipsulas de aceite
esencial de naranjay TCM en la proporcion de 2:1, de la Prueba 3. Podemos observar,
por el andlisis de las imagenes SEM (Figura 14), una buena formacion de microcap-
sulas, las cuales a diferencia de las muestras analizadas previamente estan un poco
menos aglomeradas y, se aprecia una gran diversidad en el tamafio de las capsulas.
En algunas capsulas es posible notar pequefios agujeros en su membrana, que tam-
bién puede haber ocurrido debido a la formacion de espuma (burbujas de aire) en la
emulsion, del mismo modo que la Prueba anterior.
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Figura 14: Imagenes obtenidas por Microscopio Electrénico de Barrido (ampliaciones de 5000x, a la
izquierda, y de 10000x, a la derecha) de las microcépsulas de la Prueba 3.

4.4.2 Microscopia Electronica de Transmision

En la Figura 15, las imagenes obtenidas por TEM de las microcdpsulas de aceite
esencial de naranja y TCM 2:1 de la Prueba 3. También se observa formacion de
microcapsulas, pero también como las otras imagenes de las Pruebas 1y 2, presenta
la formacion de algunos puntos oscuros, lo que indica que también las microcapsulas
no se han formado sino que corresponde a microesferas solidas de polimero.

um

Figura 15 : Imagenes obtenidas por Microscopia Electrénica de Transmision (ampliaciones de
30000x, a la izquierda, y de 100000x, a la derecha) de las microcapsulas de la Prueba 3.

En la Figura 15, se aprecia tanto la formacion de esferas de polimero, sin el principio
activo y nanoesferas en la periferia del polimero. Pero también se pueden observar
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puntos mas claros, lo que indica cierta presencia del principio activo (aceite de naranja
0 aceite de naranja + TCM) en el nacleo de las microcapsulas, lo que indica que man-
tuvo el aceite esencial encapsulado. No obstante, las capsulas obtenidas en este caso
se presentan aglomeradas.

4.4.3 Calorimetria Diferencial de Barrido

En la curva de la Figura 16, obtenida por DSC a partir de las microcapsulas de aceite
esencial de naranjay TCM en la proporcién de 2:1, podemos observar la curva endo-
térmica propia de la membrana en torno a 120 °C, aproximadamente a 190 °C, una
curva que indica la presencia del aceite naranja, aunque cabe destacar que no esta
claramente definida a diferencia de la curva resultante del analisis de la mezcla 2:1
sin encapsular donde se podia apreciar muy claramente la curva endotérmica del
aceite de naranja. Alrededor de 250 °C y 390 °C se aprecia las curvas exotérmicas de
TCM. Las curvas indicativas de los tres principales compuestos que se utilizaron en la
sintetizacion, lo que puede sefalar la formacion de microcapsulas en la Prueba 3.
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Figura 16: Calorimetria Diferencial de Barrido de las microcapsulas de la Prueba 3.

Podemos observar por medio de los andlisis de las imdgenes SEM, TEM y DSC, que
la Prueba 3, permite intuir la formacion de microcapsulas como tales, con pocos aglo-
merados, pero todavia persisten algunas esferas macizas y la combinaciéon de las
imagenes del TEM y DSC pude indicar la presencia del aceite de naranja y sefalizar
el encapsulamiento.
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4.5 Prueba 4 - aceite esencial de naranja y tensioactivo Tween 20
4.5.1 Microscopia Electronica de Barrido

En la Figura 17, las imagenes obtenidas por SEM de las microcapsulas de aceite
esencial de naranja sin la adiciéon de TCM, de la prueba 4. Podemos observar, por el
analisis de las imagenes SEM, que ocurrio la formacion microcapsula pero estan bas-
tante aglomeradas, con variaciones en su tamafo. Al incrementar los aumentos (ima-
gen de la derecha) se observa que no todas tienen forma esférica. Parecen deshin-
chadas.

Figura 17: Imagenes obtenidas por Microscopio Electrénico de Barrido (ampliaciones de 7000x, a la
izquierda, y de 12000x, a la derecha) de las microcapsulas de la Prueba 4.

4.5.2 Microscopia Electronica de Transmision

En la Figura 18, las imagenes obtenidas por TEM de las microcdpsulas de aceite
esencial de naranja sin la adicién de TCM, de la Prueba 4. También podemos observar
los puntos oscuros, lo que indica que las microcapsulas son macizas, obteniendo sélo
la formacion de pequefias bolas de polimero, sin el principio activo en su nucleo, lo
gue indica que se consigui6 el aceite esencial encapsulado.
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Figura 18: Imagenes obtenidas por Microscopia Electronica de Transmision (ampliaciones de 12000x,
a la izquierda, y de 15000x, a la derecha) de las microcapsulas de la Prueba 4.

La presencia de esferas parcialmente deshinchadas se puede deber a que la polime-
rizacion no se ha generado en forma de esferas perfectas, pero el TEM evidencia que
no se debe a que se ha perdido parte del principio activo encapsulado.

4.5.3 Calorimetria Diferencial de Barrido

En la Figura 19, la curva obtenida por DSC a partir de las microcapsulas de aceite
esencial sin la adicion de TCM, podemos observar la curva endotérmica de la mem-
brana en torno a 120 °C, aproximadamente a 210 °C y una curva que indica la pre-
sencia del aceite naranja. Las curvas indicativas de los dos principales compuestos
gue se utilizaron en la sintetizacion, lo mismo que ocurrié en las Pruebas 1y 3, puede
también sefalar la formacion de microcéapsulas en la Prueba 4.
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Figura 19: Calorimetria Diferencial de Barrido de las microcapsulas de la Prueba 4.
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Podemos observar por medio de los analisis de las imagenes SEM, TEM y DSC, que
la Prueba 4, asi como las de la Prueba 1y 3, la presencia de los tres compuestos,
membrana aceite esencial y TCM pero no permite concluir con que se ha logrado la
formacion de microcapsulas, ya que persisten las esferas macizas y la combinacion
de las imagenes del TEM y DSC, pude indicar la presencia del aceite de naranja pero
no su encapsulacion.

4.6 Prueba 5 - aceite esencial de naranja : aceite Triglicéridos de Cadena Media
(1:1), tensioactivo bromuro de cetiltrimetilamonio

4.6.1 Microscopia Electronica de Barrido

En la Figura 20, las imagenes obtenidas por SEM de las microcapsulas de aceite
esencial de naranjay TCM en la proporcion de 1:1, de la Prueba 5. Podemos observar,
por el andlisis de las imagenes SEM, una buena formacion microcdpsula, pero con
muchas variaciones en su tamafo.

Figura 20: Imagenes obtenidas por Microscopio Electrénico de Barrido (ampliaciones de 3000x, a la
izquierda, y de 6000x, a la derecha) de las microcapsulas de la Prueba 5.

En la Figura 21, las imagenes de obtenidas por SEM del intento de rompimiento de la
membrana de las microcdpsulas de aceite esencial de naranja 'y TCM (1:1) de la
Prueba 5. También con el auxilio de un mortero se hizo un intento de rotura de las
microcapsulas, como podemos observar en las imagenes las microcapsulas (Figura
21) no se rompieron, apenas se deformaron como si fuera un caucho maleable, esto
puede ser debido al polimero no ser rigido suficiente para romper, sin embargo el TEM
nos ha permitido concluir que las microcapsulas son macizas, y por tanto son micro-
esferas de polimero sin el principio activo en su interior.
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La Figura 21, también presenta algunas microcapsulas con aberturas, tal vez indi-
cando que hay algo en su interior pero sin una confirmacion precisa de que el principio
activo ha sido encapsulado. También como en la Figura 7 esto puede haber ocurrido
por algun problema en la polimerizacion o puede haber ocurrido debido a la formacion
de espuma (burbujas de aire) en la emulsion.

Figura 21: Imagenes de obtenidas por Microscopio Electrénico de Barrido (ampliaciones de 5000x a la
izquierda y de 5000x a la derecha) del intento de rompimiento de la membrana de las microcapsulas
de la Prueba 5.

4.6.2 Microscopia Electronica de Transmision

En la Figura 22, las imagenes obtenidas por TEM de las microcapsulas de aceite
esencial de naranjay TCM en la proporcién 1:1, de la Prueba 5.

4um 2pum

Figura 22: Imagenes obtenidas por Microscopia Electronica de Transmision (ampliaciones de 8000x,
a la izquierda, y de 20000x, a la derecha) de las microcapsulas de la Prueba 5.
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Podemos observar en las imagenes (Figura 22), puntos oscuros, lo que indica que las
microcapsulas son solidas, obteniendo soélo la formacién de esferas de polimero, sin
el principio activo contenido en su interior, o que indica que no mantuvo el aceite
esencial encapsulado.

4.6.3 Calorimetria Diferencial de Barrido

La Figura 23, muestra la curva DSC de las microcapsulas de aceite esencial de na-
ranjay TCM en la proporciéon 1:1. En la curva, podemos observar la curva propia de
la membrana en torno a 120 °C y a aproximadamente a 245 °C la curva que indica el
punto de cristalizacion del TCM. En este analisis, no fue posible identificar la presencia
de aceite de naranja, ya que no presenta una curva significativa en torno a su pico de
temperatura de degradacion.

L
4

T
[

I
T
8 9 10 11 min

] 40 &0 80 100 120 140 160 180 200 220 240 260 280 300 320 340 360 380 °C
ettt ettt et e e t R o
1 3 S 7

Figura 23: Calorimetria Diferencial de Barrido de las microcapsulas de la Prueba 5.

4.7 Prueba 6 - aceite esencial de naranja : aceite Triglicéridos de Cadena Media
(1:2), tensioactivo bromuro de cetiltrimetilamonio

4.7.1 Microscopia Electronica de Barrido

En la Figura 24, las imagenes obtenidas por SEM de las microcipsulas de aceite
esencial de naranjay TCM en la proporcion de 1:2, de la prueba 6. Podemos observar,
por el analisis de las imagenes SEM, una buena formacion de microcapsulas, con
morfologia regular y buena distribucion.
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Figura 24: Imagenes obtenidas por Microscopio Electrénico de Barrido (ampliaciones de 5000x, a la
izquierda, y de 10000x, a la derecha) de las microcapsulas de la Prueba 6.

En la Figura 25, las imagenes de obtenidas por Microscopio Electronico de Barrido del
intento de rompimiento de la membrana de las microcapsulas de aceite esencial de
naranja y TCM en la proporcién 1:2 de la Prueba 6. También con el auxilio de un
mortero se hizo un intento de rompimiento de las microcapsulas. Como podemos ob-
servar en las imagenes (Figura 25), nuevamente, las microcapsulas no se rompieron,
algunas apenas presentaron una pequefia deformacién aparentando ser mas rigidas
gue las anteriores. Una vez mas, esto puede ser un indicativo que tal vez estén maci-
zas sin el principio activo en su interior.

Figura 25: Imagenes de obtenidas por Microscopio Electrénico de Barrido del intento de rompimiento
de la membrana de las microcépsulas de la Prueba 6.
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4.7.2 Microscopia Electronica de Transmision

En la Figura 26, las imagenes obtenidas por TEM de las microcapsulas de aceite
esencial de naranjay TCM, en la proporcion 1: 2, de la Prueba 6. Podemos observar
también, nuevamente, como en los analisis anteriores, los puntos oscuros en las ima-
genes, lo que indica que las microcapsulas estan macizas, obteniendo sélo la forma-
cion de esferas de polimero, sin el principio activo en contenido su interior, lo que
indica que no hubo el encapsulado del aceite esencial.

Figura 26: Imagenes obtenidas por Microscopia Electronica de Transmision (ampliaciones de 8000x,
a la izquierda, y de 12000x, a la derecha) de las microcapsulas de la Prueba 6.

4.7.3 Calorimetria Diferencial de Barrido

En la Figura 27, la curva obtenida por DSC a partir de las microcapsulas de aceite
esencial de naranja y TCM en la proporcion 1:2, podemos observar la temperatura
maxima de degradacion de la membrana en torno a 130 °C, pero, presenta un poco
de ruido, y alrededor de 350 °C curva que indica el punto de cristalizacion del TCM.
No observando el pico propio del aceite de naranja, aunque cabe destacar que tal y
como se ha comentado anteriormente al analizar la mezcla sin encapsular 1:2 el com-

portamiento térmico era distinto al del aceite de naranja, no apreciandose la curva a
180 °C.
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Figura 27: Calorimetria Diferencial de Barrido de las microcdpsulas de la Prueba 6.

4.8 Prueba 7 - Fragancia pure Joy, tensioactivo Tween 80

4.8.1 Microscopia Electronica de Barrido

En la Figura 28, las imagenes obtenidas por SEM de las microcapsulas de fragancia
pure Joy de la Prueba 7. Se observa, en el andlisis de las imagenes de SEM, la for-
macién de microcépsulas, pero, ocurrieron muchos aglomerados de microcapsulas.
También es posible notar que algunas capsulas estan abiertas y otras con pequefios
agujeros, también puede haber ocurrido debido a la formacion de espuma (burbujas
de aire) en la emulsién.

Figura 28: Imagenes de obtenidas por Microscopio Electrénico (ampliaciones de 10000x, a la iz-
quierda, y de 10000x, a la derecha) de las microcapsulas de la Prueba 7.
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4.9 Prueba 8 - Fragancia pure Joy, tensioactivo Tween 80

4.9.1 Microscopia Electronica de Barrido

En la Figura 29, las imagenes obtenidas por SEM de las microcapsulas de fragancia
pure Joy de la Prueba 8. Se observa, en el analisis de las imagenes de SEM, que
ocurrié formacion de microcapsulas, pero, su morfologia presenta variaciones en ta-
mafio y podemos ver también algunos aglomerados.

Figura 29: Imagenes de obtenidas por Microscopio Electrénico (ampliaciones de 4500x, a la izquierda,
y de 10000x, a la derecha) de las microcapsulas de la Prueba 8.

4.10 Prueba 9 - Fragancia pure Joy, tensioactivo Tween 80

4.10.1 Microscopia Electrénica de Barrido

En la Figura 30, las imagenes obtenidas por SEM de las microcapsulas de fragancia
pure Joy de la prueba 9.
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Figura 30: Imagenes de obtenidas por Microscopio Electrénico (ampliaciones de 5000x a la izquierda
y de 10000x a la derecha) de las microcapsulas de la Prueba 9.

Se observa, en el andlisis de las imagenes de SEM (Figura 30), la formacion de mi-
crocapsulas, también ocurri6 muchos aglomerados y una gran variacion en su tamafio,
pues, podemos ver microcipsulas grandes con muchas microcapsulas mas pequefias
a su alrededor. También es posible observar que algunas en la Figura 30, capsulas
abiertas, otras con pequefios agujeros y otras no estan bien formadas. Esto puede
deberse a la formacion de espuma (burbujas de aire) en la emulsion o en el proceso
de polimerizacion.

4.11 Prueba 10 - Fragancia pure Joy, tensioactivo Tween 80

4.11.1 Microscopia Electrénica de Barrido

En la Figura 31, las imagenes obtenidas por SEM de las microcapsulas de fragancia
pure Joy de la prueba 10. Se observa, en el andlisis de las imagenes de SEM, del
mismo modo que en la Prueba 9 (Figura 30), la formacién de microcapsulas, pero
también con algunos aglomerados y, variaciones en su tamafio. Podemos ver también
gue algunas microcapsulas estan con pequefos agujeros, esto puede haber ocurrido
debido a la formacién de espuma (burbujas de aire) en la emulsion o en el proceso de
polimerizacion.
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Figura 31: Imagenes de obtenidas por Microscopio Electrénico (ampliaciones de 6000x, a la izquierda,
y de 12000x, a la derecha) de las microcapsulas de la Prueba 10.
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5. CONCLUSIONES

Después de la bateria de pruebas, todavia es necesario optimizar el proceso de ob-
tencidén de microcapsulas de aceite esencial de naranja para el uso en aromaterapia,
delimitando los siguientes aspectos para la sintetizacion de microcapsulas.

El aceite esencial de naranja (citrus sinensis) fue considerado como adecuado, pues,
posee tanto caracteristicas funcionales como propiedades sensoriales, teniendo un
aroma caracteristico ya relacionado con sensaciones agradables. Como caracteristi-
cas funcionales, se destaca su accion biocida, es decir, funcién antimicrobiana, anti
fungica e insecticida y propiedades sensoriales de control de ansiedad y relajacion,
alivio de nauseas y aliviar el dolor croénico.

Las microcdpsulas de membrana polimérica de MF conteniendo aceite esencial de
naranja (citrus sinensis) + TCM, esencial de naranja (citrus sinensis) puro y fragancia
pure Joy fueron sintetizadas por medio de polimerizacion interfacial en la emulsién
aceite-en-agua. Se utilizé un conjunto de métodos de caracterizacion de las microcép-
sulas sintetizadas para confirmar su composicién y su morfologia: SEM, TEM y DSC.

Con respecto especifico a la optimizacién de la sintetizacion de las microcapsulas, por
medio de la realizacion de las pruebas, se logré observar por medio de las combina-
ciones de los analisis de imagenes de SEM y de TEM, la morfologia de las microcap-
sulas. De este modo, por los procesos utilizados para la sintesis se logro obtener cierta
formacion de nanocapsulas o alguna microcapsula . Estas pruebas, ademas de la
buena formacion de microcapsulas por su morfologia, por medio de los analisis de las
curvas de DSC, también fue posible identificar la indicacion de la presencia del aceite
esencial de naranja. Pero aun es necesario optimizar estos procesos de formacion
para evitar que las microcapsulas formen aglomerados.

Las Pruebas 2 y 5 no se consideraron satisfactorias, pues en las imagenes de SEM,
se observaron aglomerados de microcapsulas (Prueba 2) y microcdpsulas de tamafios
irregulares (Prueba 5). Ademas, las imagenes de DSC, no pudieron detectar las cur-
vas caracteristicas del aceite esencial de naranja. Por lo tanto, las formulaciones utili-
zadas todavia necesitan ser estudiadas y mejoradas, es decir, hay que revisar los
pardmetros de obtencion para mejorar su encapsulacion y rehacer las caracterizacio-
nes para confirmar el principio activo en su interior.

Las pruebas 7 a 10 se realizaron con la fragancia pure Joy para verificar la posibilidad
de aumentar la cantidad de microcapsulas obtenidas, aumentando su proporcién a 1L
en la obtencion. En las pruebas 7, 9, y 10 ocurrié la formacién, pero con algunas fallas
en su morfologia, como indicaron los analisis de las imagenes SEM, indicando que es
necesario verificar el proceso de polimerizacion para obtener una buena formacion de
microcapsulas y verificar el caso de aglomeracion. En la prueba 8 se observé que
hubo una buena formacion de microcapsulas con muy pocos aglomerados.
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6. LINEAS FUTURAS

En el estudio de sintesis y caracterizacion de microcapsulas de aceite esencial de
naranja para el uso en aromaterapia, se pueden afiadir mas estudios para seguir con-
tribuyendo en la optimizacién del proceso de obtencién de microcapsulas, como los
citados a continuacion:

Profundizar los estudios de compatibilidad del aceite esencial con el tensioac-
tivo, para ello son necesarias nuevas pruebas utilizando otros tensioactivos.

Verificar el motivo por el cual esta ocurriendo la formacion de microcapsulas
masivas.

Completar el estudio de andlisis de comportamiento térmico con la técnica del
analisis termogravimétrico (TGA).

Se necesitan mas estudios con el aceite esencial para resolver el problema de
la volatilidad, por ejemplo: comparacion de DSC a 40 °C y otro a 70 °C por 1h
y 30 min. Tiempo aproximado de la polimerizacion.

Realizar pruebas en las mismas condiciones de temperatura haciendo el uso
de la placa de calentamiento que se utiliza para la sintetizacion de las micro-
capsulas.

Probar la polimerizacién con temperaturas mas bajas.

Hacer pruebas usando un anti-espumante y un dispersante para mejorar los
aglomerados y los agujeros que ocurrieron en las microcapsulas.

Realizar pruebas de estabilidad con la emulsion, probar nuevos parametros de
sintetizacion, nuevos métodos de caracterizacion, nuevas caracterizaciones
con las microcdpsulas y con los materiales utilizados para sintetizarlos,

Profundizar y mantener actualizado el referencial teérico sobre el tema.
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9 ANEXOS
9.1 Publicaciones

Una parte de este trabajo ha sido expuesta en la conferencia “17th World Textile Con-
ference AUTEX 2017” celebrada en Mayo de 2017 en Piraeus University of Applied
Sciences, bajo el titulo “Characterization of orange oil microcapsules for application in
textiles” y estara publicado en “The proceedings of the conference AUTEX 2017”.

Y otra parte del trabajo ha sido expuesta en el congreso internacional “Innovative So-
lutions for Sustainable Development of Textiles and Leather Industry” celebrado en
Mayo de 2017 en la Universidad de Oradea, bajo el titulo “Production of Essential
Orange Oil Microcapsules: Comparison of The Use of Surfactants Cetiltrimetilamonous
Bromide And Polysorbate 20 By Electronic Scan Microscopy” y esta publicado en “An-
nals of the University of Oradea. Fascicle of textiles, Leatherwork”.
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Abstract: Commercial applications of microcapsules began to appear in the textile industry in the late 1990s
increasing investments in research to develop functional tissues, with a special focus on value aggregation,
coating them with various active substances for the development of innovative products and according to
fashion. Microcapsules have been presented as an alternative with regard to the encapsulation of essential oils
since it is one of the most effective methods to achieve the goal of controlled release. The orange essential oil
has biocidal properties and has been used microencapsulated as an ecological botanical insecticide. The
characteristics of microcapsules containing aromatic oils, such as morphology and particle size distribution,
depend on the preparation conditions such as the type of emulsifier used and the viscosity of the core material.
Thus, for the microcapsules to be effectively used for the development of innovative products in the textile
industry, studies on their formulation and characterization are necessary. This article proposes to compare the
use of cetyltrimethylammonium bromide and polysorbate surfactants by means of their morphology, by
scanning electron microscopy analysis on the formulation of microcapsules whit melamine formaldehyde shell
with core of orange essential oil (citrus sinensis) combined with a non-volatile oil Medium Chain
Triglycerides produced by interfacial polymerization method. At the end, the microcapsules were analyzed by
microcoscopies and the differences in microcapsule morphologies were observed according to the kind of
surfactant used.

Key words: Microcapsules. Essential Orange Oil. Electronic Scan Microscopy. Textile.

1. INTRODUCTION

In the textile industry, commercial applications of microcapsules began to appear in the
1990s, more specifically in 1999, with the launch of the first fabric with microcapsules applied onto
textile fibers [1]. This has contributed to a significant increase in investment in research to develop
functional fabrics, developing textile materials with specific properties, adding value to the products
by coating them with active substances, resulting in innovative and fashionable products [1] [2] [3]
[4]. Also, worth mentioning are studies on the controlled release of fragrances for the development
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of textile products with long lasting fragrances, which is seen as a challenge for industries that use
perfumes in their products, due to the great attraction of consumers [4] 5] [6] [7] [8]. Through
microencapsulation it is possible to encapsulate a wide range of substances that impart different
properties related to the nature of the product [4] [7], thus being able to combine core and shell
materials, also giving visual, tactile and olfactory characteristics, but specifically in the sector Of
textile finishes with fragrances has been an important commercial target and a challenge [3].
Therefore, the use of microcapsules has been presented as an alternative to achieve satisfactory
results with regard to encapsulation of fragrances and active substances such as biocidal agents [2]
[31[91[10] [11][11] 12].

Orange essential oils have been used for medicinal purposes since the fourth century [13]
[14]. The biocidal properties of citrus essential oils are well known and historically [11] [13] [14], as
for example, antifungal [15] [16] and insecticides [16]. The orange essential oil (citrus sinensis) is a
citric oil, and like all others of this nature, contains an extremely wide variety of compounds, being
able to vary between 20 and 60, composed mainly of monoterpenes (limonene: 32-98%), ,
Sesquiterpene hydrocarbons, oxygen derivatives thereof, as well as aliphatic aldehydes, alcohols and
esters [14] [18]. The antifungal capacity has been attributed mainly to the presence of limonene,
linalool or citral [18]. As for insecticide properties, studies have shown that orange essential oil has
its proven and proven insecticidal activities and is recognized as safe by the United States Food and
Drug Administration (FDA) [17]. The orange essential oil also has strong activity against some
insects and its components may be potential candidates for new botanic insecticides [17], because
the oil, when microencapsulated can aid in the application, being an economically feasible, fast and
effective method, besides leaving minimal residues [19]. Another advantage of the use of orange oil
is that the crop of the genus Citrus, of which orange is a part, is the largest in the world (100 million
cubic tons per year), oranges account for 60% of the total product volume [15]. After processing the
oranges, approximately 45% are available as a sub-product and can create environmental problems,
especially water pollution due to the presence of biomaterials such as essential oil, pectin and sugars
[15]. In this case the use of the essential oil represents a decrease in the disposal of this material.

The use of microcapsules has been presented as an alternative with respect to the
encapsulation of essential oils and other active substances. Using this microencapsulation
technology, it is one of the most effective methods to achieve the goal of controlled release [5] [20].
To solve restrictions on the material to be encapsulated, the microencapsulation of aromatic oils
plays important roles, for example: it captures the fragrance in its original form with minimal
alteration and maximum retention; protects the fragrance from interaction with an uncontrolled
environment and from premature release during storage; and completely releases the fragrance,
when desired [1].

Therefore, special attention should be paid to the shell that envolve the core material, as this
is the material that is susceptible to the outside and may increase the stability of the microcapsule.
Preparing microcapsules of melamine formaldehyde (MF) resin for the aromatic oil shell material
increases the durability of the perfume [8], in addition, the cured MF resin is non-toxic and can be
used in both wet and dry environments [6]. Thus, MF resin has been extensively studied and applied
in the elaboration of functional products, such as microcapsules containing essential oils, and due to
its excellent performance, its fields of application are being expanded [6].

For the microemcapsulation of aromatic oils are used the chemical methods, among them,
the interfacial polymerization [1] [6] [8] [21]. In interfacial polymerization many types of
polymerization reactions can be induced to occur in interfaces resulting in microcapsules [8]. It is a
widely used method that allows the manufacture of microcapsules from two immiscible liquids (oil /
water emulsion) by forming thick polymer walls around liquid droplets [21].
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The preparation conditions such as the type of emulsifier used and the viscosity of the core

material directly influence the characteristics of the microcapsules containing aromatic oils such as
morphology and particle size distribution [22], therefore, it is important to analyze the morphologies
of the microcapsules. In this case, we can use the Scanning Electron Microscope (SEM), one of the
most versatile instruments available for the observation and analysis of the microstructural
characteristics of solid materials [23]. Among the main advantages of the SEM are to allow
increases of 300.000 times or more, keeping the depth of field compatible with the observation of
rough surface and provide information quickly on morphology [23]. Another advantage is the ease
with which a particular region of interest in the sample can be chosen and located at low
magnification [24]. Therefore, SEM is one of the most versatile instruments available for the
observation and analysis of micro-structural characteristics of solid objects, this is mainly due to the
high resolution that can be obtained when the samples are observed [23]. One of the most important
characteristics of the SEM is the three-dimensional appearance given to the images of the samples,
only possible because of their large depth of field, and the possibility of doing the small exam with a
great depth of focus [23]. This ability to confer a three-dimensional appearance and the possibility of
obtaining small increases with great depth of focus, which facilitates the morphological analysis of
the microcapsules.
Thus, for the microcapsules to be effectively used for the development of innovative, functional and
sensorial products in the textile industry, studies on its formulation and characterization are
necessary, so this article proposes to compare the use of cetyltrimethylammonium bromide
surfactants (CTAB ) and polysorbate 20 (Tween 20) by means of its morphology, performed by
scanning electron microscopy (SEM) analysis in the formulation of melamine formaldehyde (MF)
shell microcapsules with orange essential oil nucleus (citrus sinensis) combined with a fixed oil
medium-chain triglycerides (MCT) produced by interfacial polymerization method.

2. MATERIALS AND METHODS

Materials: Essential orange oil (citrus sinensis), surfactants CTAB and Tween 20, all was
purchased from Sigma-Aldrich®.; MF; MCT was purchased from Delaware®. Preparation of
microcapsules: Microcapsules containing essential orange oil combined with a MCT (1:1) and
surfactants Tween 20 and CTAB with MF resin as shell material were synthesized by interfacial
polymerization technology. To characterization of microcapsules: SEM FEI model Phenom (Fei,
Oregon, USA).

The microcapsules were obtained by the interfacial polymerization method. To prepare the
emulsion was placed in a beaker, deionized water with surfactant. The mixture was stirred on a
mechanical stirrer (Fisatron 713D), after stirring the essential oil was added and brought to the
ultrasound (Cole Parmer model CV33). The pH was adjusted to 4.5 using a solution of acetic acid.
The emulsion was reserved. The prepolymer was prepared in another beaker containing deionized
water and formaldehyde, after using a magnetic stirrer (TE-085) at a temperature of 70 ° C, while
maintaining gentle agitation was added the melamine. The pH was adjusted to 8.5. The prepolymer
was reserved.

For the preparation of the microcapsules the jacketed beaker containing the emulsion was
connected to the thermostatic bath with a temperature of 70 ° C. This emulsion was subjected to a
mechanical stirrer. During this stirring the prepolymer was slowly added to the emulsion. After
addition of the prepolymer the mechanical stirrer timer was adjusted, also adjusting the pH to 9.0.
After of shaking, the solution was placed in a centrifuge (Quimis, Tubes Centrifuge) at its maximum
speed for phase separation. The microcapsules were filtered and washed with deionized water. After
the microcapsules were taken to the desiccator (ARSEC). The obtained method was tested with

93



ANNALS OF THE UNIVERSITY OF ORADEA
FASCICLE OF TEXTILES, LEATHERWORK

different surfactants, CTAB and Tween 20 in proportion (1:1) with essential oil. At the end of the
production, the microcapsules were analyzed by microcoscopies and the differences in microcapsule
morphologies were observed according to the kind of surfactant used.

3. RESULTS AND DISCUSSION

The conditions of preparation of the microcapsules, more specifically, the use of the two
surfactants (CTAB and Tween 20) directly influenced the characteristics, according to the images
obtained by SEM. In Figure 1, SEM images of the orange essential oil microcapsules with CTAB
surfactant are ob- served. It is observed that the CTAB surfactant interacted well with the core
material (orange essential oil), forming microcapsules of regular morphology, according to Figure
A(C), that is, the formation of regular capsules, in addition, are evenly distributed in the sample,
according to Figures 1(A) and 1 (B), indicating a satisfactory formation. In Figure 2, in SEM images
of the orange essential oil microcapsules with the change of surfactant to Tween 20 and the same
formulation of the previous production, it is observed that the surfactant Tween 20, unlike CTAB,
did not interact well with the orange essential oil, forming irregular microcapsules, according to
Figure 2(B), in addition, the microcapsules formed, according to Figure 2(C), present some pores,
according to Figure 2(C), that can come from formation of foam in the emulsion. Unlike the
previous sample, Figure 1, the microcapsules produced with Tween 20 surfactant, as in Figure 2(A),
are not uniformly distributed in the sample, in addition to the formation of agglomerates of
microcapsules, indicating an unsatisfactory formation.
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Fig. 1: SEM of microcapsules with surfactant CTAB, (4) images with magnification 2000x, (B) images
with magnification 4000x and (C) images with magnification 8000x.
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Fig. 2: SEM of microcapsules with surfactant Tween 20, (4) images with magnification 2000x, (B)
images with magnification 4000x and (C) images with magnification 8000x.
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3. CONCLUSIONS

At the end of the work by comparing the images obtained by SEM with different
magnifications, it was possible to observe the differences in the morphologies of the microcapsules
according to the type of surfactant used.

The use of SEM allowed us to understand the influence that the use of different surfactants
produced on the morphological characteristics of the analyzed microcapsules, emphasizing the
importance of the analysis of microcapsule morphologies.

By means of SEM, it is possible to obtain magnifications of 2000 times, 4000 times and
8000 times, conserving the depth of field of the samples and providing information on their
morphology in different regions of interest, both in larger planes (2000 times) and In more detail
(8000 times), with three-dimensional appearance and great depth of focus, which facilitated the
morphological analysis of the microcapsules.

Through the analyzes the morphological differences of the microcapsules related to the
surfactant were realized. The CTAB, according to the images obtained by the SEM, interacted well
with the core material (orange essential oil), forming microcapsules of regular morphology and
evenly distributed in the sample, indicating a satisfactory formation. After modification of the
surfactant type for Tween 20, it was observed that the surfactant Tween 20, unlike CTAB, did not
interact well with the orange essential oil, irregularly forming microcapsules, in addition to the
formation of pores, were not uniformly distributed in the sample, forming agglomerates of
microcapsules, indicating an unsatisfactory formation.
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