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RESUMEN

Este trabajo tuvo por objetivo principal evaluar el efecto que presentaron diferentes
matrices biopoliméricas conformadas por alginato de sodio (AS) y una mezcla de
alginato de sodio (AS) — mucilago de tamarindo (MT) como agentes encapsulantes
en las tasas de liberacion de aceite de ajonjoli (AA) encapsulado por medio de la
técnica de gelificacion idnica. Se produjeron perlas de hidrogel unicamente con AS
y con una mezcla (AS-MT) en proporciones de masa 1:1 y 1:2. Los resultados
mostraron que los hidrogeles producidos con la mezcla de biopolimeros presenté
un menor porcentaje de liberacion de AA en comparacién con el AS puro. Los
perfiles de liberacion del AA encapsulado se ajustaron a diferentes modelos
cinéticos tedricos y empiricos, resultando que el modelo de Korsmeyer-Peppas
presentd un mejor ajuste (0.904 < R? < 0.944); de manera que este modelo
empirico indica que la liberacion del aceite se dio mediante un mecanismo de
transporte Fickiano controlado por difusion. Las perlas de hidrogel AS-MT
returvieron mayor cantidad de agua por la presencia del MT, y por ende los
hidrogeles tuvieron una estructura mas compacta, menos porosa en comparacion
con los hidrogerles de AS puro, lo que permitid que la tasa de liberacion del AA
estuviese mas controlada. Por lo tanto, el MT actué como un soporte estructural
eficiente en la confromacién del agente encapsulante, realizo la funcién de relleno

en la matriz biopolimérica teniendo tamafos de particula entre 2.09 y 2.91 mm.
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INTRODUCCION

En la actualidad los extractos de aceites esenciales son muy utilizados en la
produccion de alimentos farmacos y cosméticos, debido a sus propiedades
antibacterianas, analgésicas, antiinflamatorias, antioxidantes, etc., ya sea como

aditivos sintéticos o biocomponentes.

Sin embargo, el aceite de ajonjoli presenta alta volatilidad, es hidrofébico, se
degrada ante factores como luz, temperatura, oxigeno humedad lo cual limita su
uso en la industria, para solucionar este problema es que sea sometido a alguna
tecnologia de encapsulacion las cuales usan los biopolimeros como agentes
encapsulantes. Pero también el aceite de ajonjoli es una fuente rica en nutrientes
y contiene acidos grasos poliinsaturados, como el omega-3 y omega-6, tienen

benéficos en la salud humana.

Un buen agente encapsulantes es el alginato de sodio, por otra parte el mucilago
de tamarindo es un hidrocoloide con alto peso molecular y con ata capacidad de
absorcion de humedad, por lo que enconjunto con el alginato de sodio producen

hidrogeles con caracteristicas propias.

Los hidrogeles son polimeros que tienen la capacidad e hincharse en presencia de
agua y a la vez pueden ser insolubles a ella, de esta manera de ve afectada la tasa

de liberacion del componente que esta encapsulado.

Por ello en el presente trabajo se contempla determinar las propiedades fisicas de
hidrogeles obtenidos mediante gelificacion ibnica emplendo mezclas de alginato de
sodio (AS) y mucilago de tamarindo (MT) como agentes encapsulantes y evaluar
las tasas de liberacion controlada del aceite de ajonjoli (AA) por medio de métodos
matematicos, y saber cual es el mecanismo de difusién que predomina en estos

hidrogeles.
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1. ANTECEDENTES

ACEITES VEGETALES

La industrializacion de los aceites vegetales es una actividad importante dentro de
la industria alimenticia, farmacéutica y cosmética. Los procesos para la produccién
de estos implican la molienda mecanica, seguida del uso de disolventes organicos
liquidos en la extraccidn y recuperacion de disolventes por destilacion. Un proceso
alternativo para minimizar el uso de solventes organicos es el uso de fluidos
presurizados, lo cual permite la remocion eficiente de triglicéridos de aceites

vegetales, facilita la separacion de solvente, aceite y residuo del proceso.

La mayoria de extracciones de aceites vegetales con fluidos supercriticos utilizan
dioxido de carbono como solvente debido a las caracteristicas fisicoquimicas de
esté. Sin embargo, estudios resientes muestran que el propano es mas efectivo
para la extraccion de los aceites vegetales por su alta solubilidad de estos en el

propano (Corso et al., 2009).

Los aceites vegetales han sido estudiados por sus distintas propiedades
medicinales como lo son: antiinflamatorios, antivirales, analgésicos, antimicrobiano,

antioxidante, anticanceroso, etc. (Bakkali et al., 2008).
ACEITE DE AJONJOLI

Aceite de sésamo (Sesamum indicum L.) comunmente conocido como ajonjoli, es
el cultivo mas antiguo y se ha cultivado durante 2000 afios (Xu-Yan et al., 2012),
India y China son los principales productores de semilla de sésamo, contribuyendo
alrededor de 70% de la produccion mundial. La semilla de ajonjoli rinde alrededor
del 45-50% en peso de aceite altamente estable con un sabor distintivo y es
utilizado en la medicina tradicional India (Reshma et al., 2010). En Méxcio el ajonjoli

se cultiva principalmente en los estados de Baja California, Chiapas, Guerrero,

HIRIDIANE VERA GOMEZ
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Michoacan, Oaxaca, Sinaloa y Sonora, siendo adecuada su produccion en

condiciones del trépico seco y humedo (Solis Avila et al., 2019).

El aceite de ajonjoli se emplea como fijador en la industria de la perfumeria, en
diversos cosméticos como portador de sustancias liposolubles, en productos
farmacéuticos como la penicilina, en insecticidas, pinturas, en la fabricacion de
jabones (Mohammed & Hamidu, 2018) y en la producciéon de biocombustibles
(Sarve et al., 2015).

En particular, el aceite de ajonjoli es diferente a todos los demas aceites vegetales,
debido a sus altos valores nutricionales y terapéuticos, esta compuesto por 43 %
de &cidos grasos oleico y linoleico, 9 % palmitico y 4% estearico; estudios recientes
han revelado beneficios para la salud como antioxidantes, antihipertensivos,
hipocolesterolémico, anticancerigeno y antimutagénicas (Reshma et al., 2010),
esto debido a los niveles de lipidos séricos, los glucdsidos y lignanos, los cuales
son una clase de metabolitos vegetales secundarios producidos por la dimerizacion
oxidativa de dos unidades fenilpropanoides, los principales lignanos en el aceite de

ajonjoli son la sesamina y la sesamolina (Reshma et al., 2010).

El aroma del aceite de ajonjoli es de los criterios mas importantes para determinar
la calidad del aceite y la aceptabilidad del consumidor, se han identificado pirazinas,
pirroles, tiazoles, tiofenos y furanos como los principales compuestos volatiles
responsables del aroma (Xu- Yan et al., 2012); el aceite de ajonjoli con sabor
caracteristico tiene una marcada actividad antioxidante y por lo tanto una alta
estabilidad de oxidacion (Latif & Anwar, 2011) lo cual destruye los acidos grasos
esenciales con la produccion de trans dienos acidos y conjugados, produciendo
compuestos polares como polimeros oxidados, los cuales llegan a ser perjudiciales
a la salud (Lee & Choe, 2012), no obstante, la estabilidad del aceite puede

mejorarse mediante un proceso de encapsulacion (Fuentes-Ortega et al., 2017).

HIRIDIANE VERA GOMEZ
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FIGURA 1 Semilla de ajonjoli

ENCAPSULACION Y METODOS DE ENCAPSULACION

La encapsulacion es un recurso tecnoldgico para la optimizacion de la conservacion
de principios activos en alimentos durante el procesamiento, en materias primas y
en el almacenamiento (Ye et al., 2018), es aplicable en la industria alimentaria,

agricola, farmacéutica, textil y biotecnolégica (Ray et al., 2016).

La encapsulacién involucra un area amplia con material de encapsulacion, material
de pared, proceso y propiedad, funcionalidad y propiedades de los sistemas

encapsulados (Ray et al., 2016)

La encapsulacion es un proceso que se encarga de atrapar una sustancia (agente
activo) en el material de la pared de otra sustancia produciendo particulas (Lakkis,

2007), las cuales se pueden clasificar por tamafio, donde se utilizan 3 categorias:

Macroparticulas: > 5.000 ym
Microparticulas: 0.2 — 5.000 pm
Nanoparticulas: < 0.2 ym. (Veiga et al., 2019)

La sustancia encapsulada (principio bioactivo) puede denominarse fase de nucleo,

de carga util, de llenado activo o interna. La sustancia que se encarga de

HIRIDIANE VERA GOMEZ
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encapsular se denomina revestimiento, cubierta, membrana, capsula, material de
pared, fase externa o matriz (Ray et al., 2016). Los componentes bioactivos son
diferentes en peso molecular, polaridad, solubilidad, etc., lo que conlleva a la
aplicacion de diferentes enfoques de encapsulacion con el fin de satisfacer los

requisitos especificos, moleculares y fisicoquimicos (Augustin & Hemar, 2009).
Se pueden caracterizar diferentes tipos de encapsulado:

Deposito:Tiene una capa alrededor del material del nucleo (llamado capsula).
Matriz: El agente activo se distribuye por todo el material de soporte y también se
puede ser detectado en la superficie.

Matriz recubierta: El agente activo es una capsula que se encuentra cubierta por

una capa adicional (Ray et al., 2016).

Reservair

FIGURA 2 Tipos de encapsulado (Zuidam & Nedovic, 2010).

La encapsulacion mejora las propiedades de manipulacion de los aceites y protege
los aceites contra la oxidacién (Aksoylu & Gung Ergonl, 2017) tomando en cuenta
que el principio basico de la encapsulaciéon es comun en todos los métodos, la
eleccion de la técnica adecuada depende de varios factores como es las
propiedades fisicas y quimicas tanto del nicleo como del material de pared, el
mecanismo de liberacion del nucleo y los costos (Veiga et al., 2019). Los principales
métodos de encapsulacion son la extrusion, secado por aspersion, coacervacion,

liofilizacidn, emulsificacion, gelificacion, polimerizacién y lecho fluidificado (Khan et

al., 2016).
HIRIDIANE VERA GOMEZ| 15 I
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1.2.1. SECADO POR ASPERSION

El secado por aspercion ha sido utilizado desde la década de 1930 para preparar
los primeros compuestos de sabor encapsulados (Veiga et al., 2019), es la forma
mas eficaz para aquellos compuestos en forma de polvo debido a sus ventajas
como los son la gran disponibilidad de equipo, la amplia variedad de agentes
encapsulantes que pueden ser utilizados, la produccién potencialmente a gran
escala, equipo simple, buena eficiencia (Sharma & Borah, 2021). Se pueden
obtener excelentes propiedades de proteccidon, solubilidad, estabilizacion vy

liberacion controlada de los compuestos bioactivos.

Es una operacion unitaria en el que un producto liquido se dispersa por un gas
caliente para tener como resultado un polvo. El gas tipicamente empleado es el aire

0, mas raramente, un gas inerte como el nitrogeno (Poornima & Sinthya, 2017).

Los tipos de agentes encapsulantes utilizados para el secado por aspersion
incluyen polisacaridos (almidones, jarabes de maiz, maltodextrinas y goma
arabiga), lipidos (mono y diglicéridos, acido estearico) y proteinas (gelatina, suero

de leche, caseina, soja y trigo) (Ray et al., 2016).

Este proceso consiste en la formacién de una solucién, emulsion o suspension que
contiene el material del nucleo y de la pared, seguida de la aspersion en una
camara de secado con aire caliente circulante. Debido al contacto continuo con el
aire caliente, el agua se evapora instantaneamente y el material encapsula el
nucleo (Sharma & Borah, 2021). Las capsulas se recolectan después de caer en el

fondo del secador.

HIRIDIANE VERA GOMEZ
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FIGURA 3 Representacion esquematica del proceso de microencapsulacion por secado por
atomizacion (Bakry et al., 2015).

La temperatura de entrada y salida deben ser las adecuadas, si la temperatura es
baja en la entrada el agua no se evapora completamente en poco tiempo y el polvo
todavia este humedo por lo tanto el rendimiento es bajo. Si la temperatura es

demasiado alta se produce el agrietamiento de la microcapsula (Ray et al., 2016).

Sus principales desventajas son la produccidon de polvo de microcapsula fina, la
limitada gama de materiales de pared para la microencapsulacion y que ademas

deben tener una buena solubilidad en agua (Bakry et al., 2015).

1.2.2. LIOFILIZACION

La liofilizacion es el método mas adecuada para deshidratar y encapsular todos los
materiales sensibles al calor. Ademas, conserva la mayoria de las propiedades
iniciales de la materia prima como dimensiones, forma, apariencia, color, sabor,

actividad bioldgica y textura (Ray et al.,2016).

Se compone de 3 etapas principalmente:
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El producto se congela
El hielo se subclasifica del estado sélido al vacio (etapa de sublimacién)
El agua no congelada se elimina por evaporacion a presion reducida (paso de

desorcién) (Aksoylu & Gung Ergonl, 2017).

Cooled or heated
shelves

Condenser

Vacuwm pump

FIGURA 4 Diagrama esquematico de un liofilizador (Bakry et al., 2015).

Las ventajas en términos de encapsulacion de aceite: Disminucion de deterioro de
los compuestos sensibles al calor (acidos grasos insaturados) y humedad
controlable de los productos finales (Aksoylu & Gulng Ergonl, 2017). A pesar de
estas ventajas; el alto aporte de energia, el largo tiempo de procesamiento, los altos
costos, y la estructura porosa abierta de producto final limitan el uso de esta

tecnologia de encapsulacion (Ray et al., 2016).

Las particulas liofilizadas tienen generalmente estructuras porosas e irregulares.
Por otro lado, la porosidad de la matriz contribuye a la difusién del oxigeno a través
de las capsulas y esto puede afectar a la vida util del producto durante el

almacenamiento (Aksoylu & Gung Ergonul, 2017).
1.2.3. RECUBRIMIENTO MEDIANTE LECHO FLUIDIFICADO

Es el proceso por el que se producen particulas recubiertas por medio de la

pulverizacidon de un agente encapsulante sobre un lecho de polvo fluidificado. Los
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diferentes métodos de revestimiento en lecho fluidificado son: (1) pulverizacion

superior, (2) pulverizacién inferior y (3) pulverizacion tangencial. (Ray et al., 2016)

La optimizacion de los procesos de encapsulacion con tecnologia de lecho
fluidificado depende de evaluar la influencia de las condiciones de procesamiento
como la velocidad de circulacion de solidos y la presion de atomizacidon de la
boquilla (Kage & Col, 2003) velocidad y temperatura de alimentacion del

recubrimiento (Guignon et al., 2002).
1.2.4. COACERVACION

De acuerdo a Aksoylu & Gung Ergonul (2017), la separacion de fases dentro de la
fase liquida de una solucion acuosa de hidrocoloides en condiciones controladas y
la deposicién de la fase resultante conocida como coacervado, en la superficie del
nucleo, el material se llama coacervacion, existiendo 2 tipos de esté el “simple” que
incluye un solo polimero y el “complejo” que consta de 2 fases liquidas inmiscibles

con iones de carga opuesta.
Las etapas fundamentales de la coacervacion son:

El material del nucleo es emulsionse emulsiona dentro de una solucién acuosa que
consta de 2 polimeros a una temperatura de gelificacion superior a la de la proteina
y al pH isoeléctrico de la proteina superior

Se forma fase inmiscible.

Polimero liquido se deposita en torno al material del nucleo.

Las capsulas son estabilizadas por medio de agentes recirculantes en diversos

procesos de secado, como el secado por pulverizacion o liofilizacion.

La superioridad de la coacervacion sobre las otras técnicas de encapsulacion de
aceite es producir polvos con menos aceite en la superficie incluso a niveles mas

altos de carga de aceite (material del nucleo).

HIRIDIANE VERA GOMEZ

19



“EFECTOS DEL MUCILAGO DE TAMARINDO EN LAS PROPIEDADES FiSICAS DE PERLAS DE HIDROGEL Y TASAS DE
LIBERACION DEL ACEITE DE AJONJOLI ENCAPSULADO MEDIANTE GELIFICACION IONICA”

1.2.5. EMULSIFICACION

Se utiliza ampliamente en las industrias cosmética, farmacéutica y alimentaria para
crear una barrera protectora al compuesto activo encapsulado,permitiendo que se
libere en sitios especificos y sea mas estable durante el almacenamiento (Silva et
al., 2019).

Por lo general es usado para encapsular sustancias bioactivas en solucion acuosa
que puede utilizarse directamente en estado liquido o secarse para formar polvos
después de la emulsificacién (Bakry et al., 2015). El proceso involucra al menos
dos liquidos inmiscibles generalmente aceite y agua y uno de los liquidos se

dispersa como pequefas gotas esféricas en el otro (Veiga et al., 2019).

Las ventajas de estos sistemas es que son econdmicos y su fabricacion es facil,
pero tienen las desventajas de la inestabilidad fisica (cuando se exponen a pH
extremos, enfriamiento, calentamiento, secado, congelacién, altas concentraciones

de minerales) y liberacién de control limitado (McClements et al., 2007).

1.2.6. EXTRUSION

Se ha utilizado para encapsular algunos aceites vegetales y esenciales, incluyendo
aceite de oliva, clavo, tomillo y canela, para la alimentacion e industrias de

plaguicidas (Bakry et al.,2015).

De acuerdo con Bakry et al. (2015), la extrusion incluye 3 procesos: extrusion por

fusion, la inyeccion de masa fundida, y extrusion centrifuga (coextrusion).
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FIGURA 5 Diagrama esquematico de microencapsulacion por (i) inyeccion de masa fundida, (ii)
extrusion de masa fundida y (iiij) proceso de extrusién centrifuga (coextrusion)

En el proceso de inyeccion de masa fundida, el material del nicleo se esparce en
carbohidrato fundido y luego se presiona por medio de uno o mas orificios en un
bafo de liquido deshidratante frio, como isopropanol y nitrégeno liquido. EI material
de la pared se solidifica con el liquido formando una matriz encapsulante para
atrapar el material del nucleo. Los granulos se recuperan por medio de la filtracion
o centrifugacion, el disolvente residual se elimina mediante secado al aire o al vacio.
(Gouin, 2004)

El proceso de fusion-extrusion es un proceso de tornillo horizontal, con particulas
que no estan lavados en la superficie. Las extrusoras utilizadas en este proceso
son un cilindro que contiene mezcladores termo mecanicos que estan constituidos

de uno o mas tornillos.

La extrusion centrifuga se basa en que un tubo de alimentacidén concéntrico por
medio del cual la pared y los materiales directos del nucleo se bombean por
separado a las boquillas, montado en la superficie externa del dispositivo. Al mismo
tiempo el material del nucleo fluye a través del tubo exterior.
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Algunas de las ventajas de la encapsulacion por extrusion de aceites, es que estos
frente a la oxidacion son muy estables, ademas de que el aceite es de superficie
baja y tiene una vida util prolongada en comparacién con la del secado por
aspersion (Gouin, 2004), sin embargo, este proceso es mas caro y las particulas
son bastantes grandes (150-200 um) limitando el uso de aceites esenciales (Bakry
et al., 2015).

1.2.7. GELIFICACION IONICA

La gelificacién idnica comprende la formacién de particulas por interaccion idnica
entre un biopolimero como el alginato de sodio (Silva et al., 2019), una fuente de
aceite vegetal, un agente tensioactivo, un acido organico que reacciona
especificamente con una solucion electrolitica como la solucion de cloruro de calcio
(Ca?"), esto para fundar las microcapsulas (Holkem et al., 2016), es una alternativa
interesante para producir ingredientes alimentarios con aceites ricos en acidos
grasos polinsaturados, permitiendo una mayor carga de aceites en comparacion

con el secado por aspersion. (Silva et al., 2019)

La gelificacion idnica se ha desarrollado para encapsular y estabilizar compuestos
activos labiles en condiciones de procesamiento moderado (Vasile et al., 2016), no
utiliza agitacion vigorosa, altas temperaturas, solventes organicos, lo que permite
la encapsulacién de sustancias que se degradarian en tales condiciones (de Moura
et al., 2019). Otra ventaja de este método es a produccion de particulas pequefas
(< 100mm), lo cual es muy conveniente ya que evita la necesidad de equipos
especializados y técnicas complejas, bajos costos debido a las condiciones simples
de la formulacion con una alta eficiencia de viabilidad celular, haciendo esta técnica

una de las mas prometedoras (Holkem et al., 2016).

Como desventaja es necesario el uso de métodos combinados (doble emulsion)
para bioactivos hidrofilicos, ya que el proceso tiene aplicabilidad directa para

bioactivos hidrofébicos o de baja solubilidad (de Moura et al., 2019)
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Uno de los métodos mas comunes de encapsulacion es la gelacion idnica con
formacion de geles de alginato por entrecruzamiento idnico con cationes
multivalentes (Otalora et al., 2016), se puede realizar mediante procesos de
atomizacion, extrusién y coextrusion o pulverizacién electrostatica (de Moura et al.,
2019).

Para la formacion de gel, los iones divalentes (Ca?*) se asientan en las cavidades
entre dos 0 mas cadenas de bloque G, conectando los grupos carboxilo de los
residuos glurénicos, lo que da como resultado una disposicion de red tridimensional
comunmente conocida como “caja de huevos” (Figura 6) Esta estructura se
identifica por tener un 99% de agua y presenta caracteristicas similares a los solidos
ya que conservan su forma y resisten el estrés fisico. Las reacciones quimicas que
se llevan a cabo entre los grupos urénicos del alginato y el catidon pueden ser
temporales o permanentes. Si se busca formar una solucion viscosa vy tixotropica,
entonces la concentracion de calcio debe ser baja; al emplearse concentraciones
altas, el polimero gelifica produciendo microesferas que precipitan y forman

asociaciones permanentes (George & Abraham, 2006).

Moedelo "Caja de huevos"
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FIGURA 6 Mecanismo de gelacién del alginato en presencia de iones de calcio (Ca2+) (Martins et
al., 2017).
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Existen 2 métodos de gelacion ionica: externa e interna.

Gelificacion externa: El ion de calcio como fuente catidénica se difunde en una
emulsion W/O, que contiene alginato como fuente polianidnica y la sustancia
encapsulada, la cual debe diluirse en una solucion teniendo en cuenta su carga
iGnica para asegurar que no surja ninguna contradiccion al formar el recubrimiento
del hidrocoloide, el tamafio de particula resultante oscila entre 400 ym y 1 mm
(Villena et al., 2009). La formacién del gel comienza en la interfaz y avanza para el
interior a medida que la superficie se con iones calcio, de modo que el ion sodio
proveniente de la sal de alginato es desplazado por el catidén divalente disuelto en
agua (Helgerud , et al., 2010).

Gelificacion interna: En este método se liberan iones de calcio provenientes de
una fuente interna que es insoluble en la solucién de alginato de sodio, con este
método se pueden obtener particulas con un tamafo aproximado de 50 ym. Los
iones de calcio se liberan de manera controlada desde una fuente interna de

naturaleza insoluble o parcialmente soluble (Villena et al., 2009)

HIDROCOLOIDES

Los hidrocoloides son polimeros de largas cadenas que tienen un alto peso
molecular que actian como agentes gelificantes, espesantes y/o estabilizadores al

mezclarse con agua (Rodriguez & Sandoval, 2003).

Los hidrocoloides son compuestos hidrofilicos debido a su afinidad para enlazar
moléculas de agua, ya que presentan una gran cantidad de grupos hidroxilos
(Milani & Maleki, 2012). Los hidrocoloides se clasifican en 3 categorias:los
naturales y semi-sintéticos que principalmente son empleados en alimentos y los
de origen sintético que su aplicacion en productos de cuidado personal es muy

extensa (Broze, 2011).

Entre los principales hidrocoloides se encuentran las gomas, los alginatos, los

mucilagos, los almidones, polimeros vinilicos, etc.
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1.3.1. ALGINATO

El alginato es un biopolimero anionico natural con grupos carboxilo terminales,
producidos por algas pardas y bacterias (Otalora et al., 2016), consta de 114
enlaces de residuos de (M) y a-L acido gulurénico (G) , f-D acido manurénico y una
amplia composicion y estructuras secuenciales que poseen la capacidad para
formar hidrogeles por reaccion entre cationes divalentes y bloques G (Us-Medina
et al., 2017).
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FIGURA 7 Estructura quimica del alginato (Avendafio-Romero et al., 2013).

El alginato ha sido ampliamente utilizado como vehiculo en muchas aplicaciones
debido a sus propiedades no toxicas, biodegradables y biocompatibles (Us-Medina
et al., 2017), es una de las principales matrices poliméricas utilizadas en los
sistemas de administracion debido a su facil accesibilidad y disponibilidad (S.M.
Hosseini et al., 2013). Tiene la propiedad de gelificarse instantdneamente cuando

se pone en contacto con cationes multivalentes (Bera et al., 2015).

Los hidrogeles de alginato se utilizan a menudo para la inmovilizaciéon de
compuestos bioactivos derivados de plantas mediante una técnica de gelificacion
idnica rapida y sencilla. La estructura de la red de gel de alginato es muy porosa y
en su mayoria da como resultado altas tasas de difusion del compuesto
encapsulado lo que limita su aplicacién como vehiculo de entrega (Busi¢ et al.,
2018).
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Se ha demostrado que los biopolimeros, como el alginato de sodio brindan
proteccion eficaz cuando se usan como material de recubrimiento lo que da como
resultado valores altos en la eficiencia de encapsulacion de los compuestos

fendlicos que han sido extraidos de plantas (Aceval Arriola et al., 2016)

Durante la ultima década se ha desarrollado frecuentemente perlas de hidrogel a
base de alginato como sistemas intragastricos de administraciéon de farmacos de
unidades multiples debido a sus propiedades intrinsecas, también se estan
desarrollando varias perlas de alginato mezcladas con biopolimeros naturales, que
confieren un potencial de retencién mejorado y un perfil de liberaciéon de las

moléculas bioactivas encapsuladas (Bera et al., 2015)

1.3.2. MUCILAGOS

La globalizacion del mercado alimentario, farmaco y cosmético han aumentado la
demanda de ingredientes minimamente procesados, seguros, sostenibles y de
etiqueta limpia, sin comprometer las caracteristicas tecnolégicas de cada uno. El
mucilago de origen vegetal, es decir el material gelatinoso que se encuentra en los
cladodios de las plantas o en la cubierta de las semillas, han ganado recientemente
mucha atencién como biopolimeros alternativos en aplicaciones de estos mercados
(Soukoulis et al.,2019).

Los mucilagos son polisacaridos con una alta capacidad de retencion de agua,
producidos por ciertas plantas, algas y microorganismos constituidos por uno o mas
monosacaridos, o por sus derivados unidos en una desconcertante variedad de
enlaces y estructuras (Prajapati et al.,2013). La capacidad de estos polimeros para
formar hidrogeles surge de los grupos funcionales hidrofilicos adheridos al
esqueleto polimérico, mientras que su resistencia a la disolucién surge de los

enlaces cruzados (Us-Medina et al., 2017).

La formacion de un mucilago es un proceso complejo que involucra el contacto
inicial de una matriz solida (hueso con tejido conectivo) y agua, el humedecimiento

de las macromoléculas que se encuentran incrustadas en la matriz solida seguido
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de su hinchamiento, su extraccion en la fase acuosa formando una dispersién hidro
coloidal; la relajacion de las macromoléculas en su nuevo entorno; lo que conduce

a la modificacién de las propiedades reoldgicas. (Ritzoulis ,2016)

Estas notables propiedades del mucilago natural se utilizan ampliamente en
aplicaciones de administracion de farmacos, asi como en el acondicionamiento del
suelo y el disefio de la estructura de los alimentos (Haseeb et al., 2016). También
se han utilizado como potenciadores de la viscosidad, estabilizadores, des
integrantes, solubilizantes, emulsionantes, agentes de suspensién, gelificantes,

bioadhesivos y aglutinantes. (Prajapati et al.,2013)

Una de las principales caracteristicas de los mucilagos es la viscosidad, por lo que
tiene varias aplicaciones en distintos sectores de la industria (alimenticia,
farmacéutica, alimenticia, cosmética,), entre esas aplicaciones se encuentra el uso
como adhesivo de pinturas ,aditivo de alimentos, y recubrimiento de mucosa
gastrica ulcerada, entre otras (Vargas Rodriguez et al., 2016).En la actualidad ha
tenido gran realce por su papel como agente emulsionante, fibra dietética, agente

estabilizador y farmaco excipiente de entrega (Waghmare et al., 2021).

Los mucilagos son polimeros interesantes debido a su no toxicidad, bajo costo, libre
disponibilidad en la naturaleza, no irritante y buena funcionalidad (Prajapati et
al.,2013). Entre los mucilagos mas estudiados estan el de nopal, aloe vera, linaza,

cactus y tamarindo (Alpizar Reyes, 2019).

1.3.2.1. ALOE VERA

El aloe barbadensis Miller (Aloe vera) se cultiva en muchas partes del mundo y
también se utiliza como medicina ayurvédica. En paises como Japén, China,
Grecia, Egipto se ha utilizado el gel obtenido de las hojas del aloe como medicina
tradicional, debido a sus efectos antioxidantes y antivirales para la cicatrizacion de

heridas, trastornos de la piel, asi como para quemaduras (Lad & Murthy, 2013).
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De acuerdo con Kiran & Roa (2016) el mucilago de aloe vera es considerado como
una fuente potencial y valiosa de gomas e hidrocoloides. Tiene muchas

aplicaciones farmacéuticas, terapéuticas, y alimentarias (Lad & Murthy, 2013)

El mucilago de aloe vera contiene aproximadamente 98.5%-99.5% de agua, y los
solidos restantes estan compuestos de polisacaridos como lo son glucomanano y
acemanano considerado este ultimo como el principal componente bioactivo del

mucilago de aloe vera (McConaughy et al.,2008).

El mucilago de aloe vera también contiene acidos glucurdnicos, manosa, galactosa,
arabinosa, sustancias pépticas (acidos galacturénicos) que es el mayor
componente, ademas tiene compuestos fendlicos de gran poder antioxidante, que
se clasifican en cromonas y antroquinonas. Las cromonas son componentes
bioactivos que se utilizan como antibioticos y antiinflamatorios, las antraquinonas

son compuestos aromaticos (Vega G et al.,2005)

FIGURA 8 Hoja entera y corte transversal de aloe vera (Vega G et al.,2005)
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1.3.2.2. CACTUS

La familia de las cacteas contiene varios nutrientes como fibra dietética, minerales
y antioxidantes los cuales incluyen tocoferoles, acido ascorbico, carotenoides,

polisacaridos y acidos fendlicos.

La extraccion del mucilago de cactus en la ultima década ha sido de gran
importancia, ya que se ha descrito como buenos absorbedores de agua, lo que lo
convierte en una fuente potencial de hidrocoloides alimentarios, industriales,

aglutinantes y agentes espesantes en los alimentos.

En la regidén norte de Madagascar se encuentra el cereus triangularis que es un
cactus epifito, del cual se han desarrollado investigaciones, ya que en esa region
se usa comunmente en la medicina tradicional, para tratar enfermedades
intestinales y gastritis cronica; aliviar el dolor de estomago y problemas urinarios.
Sin embargo, se obtuvo tras varios estudios realizados. que el mucilago del cactus
de Madagascar tiene baja actividad antioxidante por lo cual su uso como alimento

funcional no es una opcion (Be Peteraa et al., 2015).
1.3.2.3. LINAZA

El mucilago de Linaza es una goma de polisacarido derivada de la linaza. Tiene un
valor nutritivo unico como fibra dietética (Li et al 2012). Es una de las fuentes
vegetales mas importantes y abundantes de &cidos grasos, omega -3
polisaturados, con aproximadamente un 40 % de aceite sobre peso seco de la
semilla, el 50% del cual esta representado por acido alfa-linolénico. La
microencapsulacion es una posible estrategia para separar estas limitaciones, al
proteger los aceites ricos en acidos grasos polisaturados contra la oxidacion vy
modular su liberacidn, sin embargo, el secado por aspersion es la técnica mas

economica y por tanto la mas utilizada (Menin et al.,2018).

El mucilago de linaza tiene alta capacidad de retencion de agua, alta viscosidad,

buenas propiedades emulsionantes y propiedades débiles de formacion de gel, por
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lo tanto, se puede utilizar como emulsionante y estabilizador para reemplazar la
mayoria de gomas no gelificantes actualmente en uso en la fabricacion de
alimentos (Li et al., 2012).

1.3.2.4. NOPAL

El mucilago de Opuntia ficus-indica mejor conocido como nopal, es una
composicién de acidos, polisacaridos y neutros (Ledn-Martinez, Méndez-Lagunas
& Rodriguez-Ramirez, 2010), es un polisacarido con un peso molecular del orden
2.3x10*que contiene residuos de arabinosa, ramnosa, xilosa, galactosa y acido

galacturénico (Medina-Torres et al., 2003).

Presenta propiedades elasticas, pero no gelificantes (Medina et al., 2003),
propiedades reoldgicas, medicinales y nutricionales (Leén-Martinez, Rodriguez-
Ramirez et al.,, 2011). Ademas, mostro una alta capacidad para modificar la

viscosidad de los sistemas acuosos formulados por él (Medina-Torres et al., 2003).

Las propiedades reologicas del mucilago de nopal en solucidn presentan un
comportamiento no newtoniano, con un ligero aumento en el adelgazamiento por

cizallamiento a medida que aumenta sus contracciones (Rivera-Corona,2014).

El mucilago de Nopal se utiliza como aditivo en la industria alimentaria,
especificamente como recubrimiento comestible encontrando que se extiende la
vida util sin afectar el brillo, textura, apariencia general y propiedades sensoriales

de los alimentos (Rivera-Corona, 2014)
1.3.2.5. TAMARINDO

El tamarindo (Tamarainds indica L.) un miembro de la familia Leguminosae, se
cultiva ampliamente en los paises del sudeste asiatico (China, Tailandia, Malasia,
Siria, etc.,) y en los estados del centro y Sur de la India. El tamarindo puede
contener 3-12 semillas y son materia prima para producir polisacarido, adhesivo y

aceite. La composicién quimica de estas semillas es: agua 11.3 %, proteina 13.3
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%, grasa 5.4 %, carbohidratos 57.1 %, ceniza 4.1 % vy fibra cruda 8.8 %.
Adicionalmente, la semilla incluye una gran cantidad de aminoacidos esenciales,
como leucina, isoleucina, lisina, fenilalanina, metionina y valina, haciendo esto que
incremente su valor agregado como aditivo en la industria alimentaria por su gran
aporte nutricional (Patel et al., 2009; Panigrahi et al., 1989).

La goma de la semilla de tamarindo (MT) es un polisacarido no iénico natural
(Huanbutta & Sittikijyothin, 2018) que se usa comunmente como estabilizador,

agente de suspension, espesante y agente gelificante (Zhang et al.,2019).

El MT es un galactoxiloglucano (glucos,xilosa y galactosa en una proporcién 3:2:1),
tiene una alta capacidad de retencién de agua y puede formar un gel altamente
viscoso con alta tolerancia al pH y estabilidad térmica, debido a su excelente
estabilidad, su aplicaciéon es mas amplia en la industria alimentaria en comparacion
con otras gomas industriales, por lo que puede considerarse como un biopolimero
prometedor ya que se puede usar también como modificador de almidén, portador
de medicamentos y agente aglutinante en la industria farmacéutica y alimenticia
(Zhang et al.,2019).

Galactosa
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FIGURA 9 Estructura del mucilago de la semilla de tamarindo (Khounvilay & Sittikijyothin, 2012)
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PERFILES DE LIBERACION

Estudios recientes se centran en la modernizacién de los métodos de extraccion de
aceites esenciales y en el desarrollo de algunas técnicas de encapsulacién con el
objetivo de proteger los aceites esenciales contra factores fisicoquimicos y
tecnologicos (Dima, Cotarlet et al.,, 2014). Los aceites esenciales son liquidos
oleosos aromaticos y volatiles obtenidos de las plantas, normalmente se forman en
células especiales o grupos de células, que comunmente se concentran en una
region particular como hojas, corteza o frutos (S.F.Hosseini et al.,, 2013). Los
aceites en forma micro encapsulada/emulsionada también ofrecen una liberacion

controlada en un sitio en particular (Goyal et al., 2015).

El interés de la encapsulacion de aceites esta creciendo rapidamente ya que para
la salud tiene efectos muy beneficiosos, aumentando su eficacia en la prevencion
de enfermedades, estos aceites deben de ser entregados al sitio de destino, es
decir, el tacto gastrointestinal superior o inferior, dependiendo del efecto de
promocién de la salud deseado (Burgar et al., 2008), por lo cual los sistemas de
liberacion controlada tienen como propdsito la concentracién del farmaco en la
sangre o en los tejidos durante el mayor tiempo posible(Dash et al., 2010). Los
patrones de liberacion se pueden dividir en aquellos que liberan el farmaco a una
velocidad lenta de primer orden o cero y aquellos que proporcionan una dosis inicial
rapida, seguida de una liberacion lenta de cero o primer orden del componente
sostenido(Dash et al.,2010).

De igual manera los aceites esenciales son una alternativa a los conservantes
quimicos y, por tanto, se utilizan en la elaboracion de alimentos seguros con un
impacto positivo en la salud de los consumidores (Dima, Cotéarlet et al., 2014). La
eleccion del material de la pared es un paso importante para el éxito del proceso
de microencapsulacién, los polimeros mas populares para la encapsulacion de
ingredientes alimentarios incluyen gelatina, proteina de suero y carbohidratos como
almidones, solidos de jarabe de maiz o maltodextrinas que junto con los

compuestos de hidrocarburos pueden actuar como plastificantes, promoviendo la
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formacion de microcapsulas esféricas y de superficie lisa, mejorando la fuerza de
adhesion entre los materiales de la pared y el nucleo (Beirdo da Costa et al.,
2012),el alto contenido proteico favorece sus propiedades emulsionantes, mientras
que su alto contenido en carbohidratos y fibra favorecen sus propiedades
encapsulantes ya que tiende a formar geles(Cortés-Camargo et al., 2019), por tanto
la liberacion controlada de biocomponentes aseguran el mantenimiento de las
caracteristicas nutritivas y sensoriales de los alimentos y prolongan el periodo de

almacenamiento(Dima, Patrascu et al.,2016).

La microencapsulaciéon es una técnica novedosa que utiliza la entrega de
ingredientes activos y bioactivos sensibles. Esta técnica aisla o permite gases
atrapados, gotitas de liquido o particulas sdlidas (materiales del nucleo) en
pequefias capsulas (materiales portadores o de pared) con cubierta semipermeable
porosa o no porosa. Dicho sistema de suministro vesicular, ahora se aplica para la
liberacion sostenida de nutrientes, sabores, drogas y otros componentes activos.

En otras palabras, la liberacién es el estudio de la cantidad de liberacion de
componentes volatiles y no volatiles durante los procesos de producto,

almacenamiento y consumo (Zandi et al., 2015)

Los mecanismos de liberacion dependen de muchos factores tales como el material
encapsulante, la sustancia encapsulada, la geometria y morfologia de la capsula,
las condiciones de liberacion (disolvente, pH, fuerza idnica, temperatura) y el
método de preparacion de la capsula (Dima, Patrascu et al., 2016).
Los mecanismos de liberacion se han clasificado en 4 tipos de transporte que son:
1. Difusién fickiana (Tipo 1): Cuando la velocidad de liberacion esta controlada
por el proceso de difusion.
2. Inflamacién de polimero (tipo 2): corresponde a el caso en que la liberacion
del bioactivo esta controlada por el proceso de hinchamiento del polimero.
3. Hinchamiento de polimeros y disolucién de polimeros y farmacos (No
fickiano): corresponde al caso en que la velocidad de liberacion depende

simultaneamente de los procesos de hinchamiento y difusion.
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4. Erosién/Degradaciéon de polimeros (Tipo supra 2): para el cual la velocidad
de liberacion esta controlada por la erosion/ proceso de disolucion del
polimero bajo la accién del medio de disolucién. (Dima, Cotarlet et al., 2014);
Maderuelo et al.,2011)

Los mecanismos de liberacion y la cinética de las matrices hidroéfilas se basan
principalmente en la solubilidad del farmaco en cuestion y en las propiedades de
hinchamiento y erosion del polimero: para farmacos hidrosolubles, la liberacion
estara controlada por procesos de difusién, mientras que en el caso de
compuestos insolubles en agua estara controlada por procesos de erosion.
(Maderuelo et al., 2011)

De acuerdo con Maderuelo et al. (2011) una matriz hidrofilica es una dispersién
homogénea de moléculas de farmaco dentro de un esqueleto en el que uno o varios
de los excipientes incorporados son un polimero hidrofilico como derivados de
celulosa,alginato de sodio,goma xanetana, oxido de polietileno o carbopol entre
otros que se hinchan al contacto con el agua. Debido a la rapida gelificacion de los
polimeros que las forman, las forman, las matrices hidrofilas en contacto con e agua
se hidratan en lugar de desintegrarse. Esta hidrataciéon debido al aumento de
tamafno de las moléculas del polimero como consecuencia de la entrada de
disolvente, da lugar a la formacion de una zona en la que el polimero pasa del
estado cristalino a un estado gomoso conocido como capa de gel. A través de esta
capa de gel se producen varios fendmenos de transporte: la entrada del medio
acuoso Yy la salida del farmaco al exterior del sistema y fendmenos de erosién de la

matriz.

El grosor de la capa de gel aumenta a medida que entra mas y mas agua en el
sistema. Al mismo tiempo, las cadenas poliméricas mas superficiales que se
hidratan antes que las demas se relajan gradualmente hasta perder consistencia,
después de lo cual comienza la erosion de la matriz. Asi la penetracién del medio
en la matriz va acompafnada de la formacion de una serie de frentes que luego

desaparecen a lo largo del proceso de disolucion de la matriz.
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A Swelling front Diffusion front | C

Gel layer €———— Dissolution front | B

FIGURA 10 Esquema de la matriz hidréfila tras la entrada del medio de disolucién ( Maderuelo et

al., 2011)

A) El frente hinchado: Con la entrada de agua en la matriz, el polimero pasa

B)

C)

del estado cristalino al estado hidratado o gelificado. En frente se ve asi
separando el estado cristalino (region vitrea) del hidratado o gelificado
(regiébn gomosa).

La zona gomosa se caracteriza por ser en la que ha entrado mas disolvente
y por tanto la Tg del polimero es inferior a la temperatura experimental.

La region vitrea es aquella en la que ha entrado menos disolvente y por
tanto su Tg es superior a la temperatura experimental.

El frente de erosion o frente de disolucién: Separa el gelificado, zona de
la matriz del disolvente.

Frente de difusion (limite sélido farmaco-solucion farmaco): Esta
situado entre los frentes de hinchamiento y erosion y separa la zona de la
matriz gelificada que contiene el farmaco disuelto en el medio de la zona de

la matriz que contiene el farmaco soélido no disuelto.

A diferencia de los sistemas formados por polimeros no biodegradables, en los que

la liberacion esta controlada por la difusion del farmaco, a través de la capa de gel,

obteniendo cinéticas de liberacion de primer orden, en los sistemas que

comprenden polimeros biodegradables — en particular los hidréfilos- se ejerce el

control de la liberacion del farmaco por la entrada de agua en el sistema matriz.

Esta entrada de agua produce el hinchamiento del polimero o disolucién de la

matriz. En consecuencia, se pueden diferenciar dos tipos de matrices hidroéfilas:
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e Aquellas en las que la liberaciéon esta controlada por hinchamiento: El
farmaco se difunde a través de la capa de gel formada por el hinchamiento
de las cadenas poliméricas como consecuencia de la entrada de agua. Esto
involucra los procesos de entrada de agua en la matriz, la disolucion y la
difusion del farmaco hacia el exterior de la matriz y es el frente de
penetracion del agua el que controla la liberacion del farmaco.

e Aquellas en las que la liberacién esta controlada por disolucién: El agua
entra en el sistema y gelifica el polimero, pero también lo disuelve. Esto
implica los procesos de hinchamiento y disolucion/erosion del polimero

siendo su disolucién lo que controla la liberacion del farmaco.

Los mecanismos de difusion dependen de las propiedades de la estructura local
dentro de los solidos porosos, es decir, la fuerza de la interaccion de las
moléculas de gas con las paredes de los poros, asi como de la relacion relativa

entre el tamano de las moléculas y el poro (Armatas, 2006).
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2. JUSTIFICACION

Los aceites esenciales tienen propiedades antiinflamatorias, antibacterianas,
analgésicas, sedantes, espasmoliticos, antioxidantes entre otras, por lo cual sus
extractos son muy utilizados en la produccion de alimentos, farmacos y cosméticos,
ya sea como biocomponentes o como alternativas a los aditivos sintéticos. Para el
caso especifico del aceite de ajonjoli, este cuenta con altos contenidos de omega
6 y omega 3. Estos componentes del aceite deben de llegar de manera correcta e
intacta al organismo humano para que haga su labor nutrimental. Una manera de
conseguir lo anterior es mediante la tecnologia de encapsulacion. Entre las
tecnologias de encapsulacion que mas se emplean se encuentra el secado por
aspersion, liofilizacién, y gelificacion ionica. La gelificacion idnica reduce la
degradacion de aceites de alto valor nutricional mediante el uso de agentes
encapsulantes como los biopolimeros. Un buen agente encapsulante es el alginato
de sodio, polisacarido anionico, que forma hidrogeles y en presencia de algunos
policationes forma coacervados complejos. Por otra parte, el mucilago de
tamarindo es un hidrocoloide con alto peso molecular (720-880 kDa) y con alta
capacidad de absorcién de humedad, por lo que lo hace atractivo para ser utilizado
como coadyuvante con el alginato de sodio para producir hidrogeles con
caracteristicas fisicas propias. Los hidrogeles son polimeros que tienen la
capacidad de hincharse en presencia de agua y a la vez pueden ser insolubles al
agua, de esta manera se ve afectado la tasa de liberacion del componente
encapsulado. Por tanto, en el presente trabajo se contemplo determinar las
propiedades fisicas de hidrogeles obtenidos mediante gelificacion idnica
empleando mezclas de alginato de sodio y mucilago de tamarindo como agentes
encapsulantes y evaluar las tasas de liberacion controlada del aceite de ajonjoli
encapsulado para que de esta manera el aceite pueda ser utilizado

apropiadamente.
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3. HIPOTESIS

Las propiedades fisicoquimicas y funcionales del mucilago de la semilla de
tamarindo contribuiran a conformar matrices encapsulantes mas robustas en
combinacioén con el alginato de sodio para obtener hidrogeles con tasas controladas

de liberacion del aceite de ajonjoli encapsulado.
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4. OBJETIVOS

41.

4.2,

OBJETIVO GENERAL

Evaluar el efecto del mucilago de tamarindo en conjunto con el alginato de sodio
en las tasas de liberacion del aceite de ajonjoli encapsulado por medio de

gelificacion idnica y las propiedades fisicas de los hidrogeles.

OBJETIVOS ESPECIFICOS

Extraer el aceite de ajonjoli mediante un proceso de prensado en frio.

Extraer el mucilago de tamarindo por un método convencional de extraccion
acuosa.

Formular hidrogeles de aceite de ajonjoli utilizando como agentes encapsulantes
mezclas de alginato de sodio-mucilago de tamarindo.

Determinar las propiedades fisicas de los diferentes tipos de perlas de hidrogel
conformados

Determinar experimentalmente las tasas de liberacion del aceite de ajonjoli
encapsulado en los diferentes tipos de perlas de hidrogel.

Modelar las cinéticas de liberacion del aceite de ajonjoli empleando diferentes
expresiones matematicas para establecer posibles mecanismos fenomenolégicos

de liberacion.
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5. MATERIALES Y METODOS

5.1 MATERIALES

El alginato de sodio (AS) (Protanal ® RF 6650 Alginate) de 90 % de pureza, 65 %
de acido gulurénico y 400 — 600 mPas de viscosidad (solucion al 1 % a 20 °C) fue
proporcionado gentilmente por FMC Health & Nutrition (Ciudad de México, México).
Las vainas secas de Tamarindo y las semillas de ajonjoli se adquirieron de un
mercado local en la ciudad de Toluca (Estado de México, México); El mucilago de
semilla de tamarindo (MT) se obtuvo siguiendo el método utilizado por Alpizar -
Reyes et al. (2017) y el aceite de semilla de sésamo (AA) se extrajo segun
Velazquez-Gutiérrez et al. (2020). Para los experimentos se utilizd agua
desionizada. Los reactivos quimicos fueron de grado analitico y adquiridos de
Sigma Aldrich SA de CV (Toluca, Estado de México, México).

5.2 METODOS

5.2.1 Preparacion de dispersiones acuosas de mucilago de tamarindo

Dos concentraciones diferentes (11,1 y 22,2 % p/p) de dispersiones de MT se
agitaron durante la noche a temperatura ambiente para una hidratacién completa
de los biopolimeros. Para hacer las emulsiones, se agregaron lentamente 10 g de
AA a 90 g de una solucién de MT y se homogeneizaron con un equipo Ultra- Turrax
T50 (IKA®-WERKE Works Inc., Wilmington, USA) durante 10 min a 6400 rpm. Las

dispersiones se almacenaron a temperatura ambiente.

5.2.2 Preparacion de perlas de hidrogel

Se prepard una dispersion de AS al 2 % pl/v, la cual se agité durante la noche a
temperatura ambiente hasta la hidratacion total del biopolimero. Utilizando el
equipo de homogeneizacion Ultra- Turrax T50, se mezclaron las dispersiones de
AA-MT (10 g) con 100 g de la dispersion de AS a 6400 rpm durante 10 min.
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Posteriormente se tomaron 10 mL de muestra utilizando una jeringa con punta de
aguja de 0,70 mm de diametro y la punta de la aguja se colocé a 30 cm por encima
del vaso de precipitados que contenia 100 mL de una solucion de cloruro de calcio
al 2,5% p/v con agitacibn mecanica continua a 250 rpm y se suministro la muestra
a razén de 20 gotas por minuto. Una vez que se produjeron las perlas de hidrogel,
estas se mantuvieron en la solucion con agitacidn mecanica durante 60 min a
temperatura ambiente para que se endurecieran. Finalmente, las perlas se lavaron
con agua desionizada, se filtraron a través de una malla de 355 ym, se secaron en
estufa a 30 °C durante 24 h y se almacenaron en frascos ambar hasta su uso

(Velazquez-Gutiérrez et al., 2020).

5.2.3 Propiedades fisicas de las perlas de hidrogel.
5.2.3.1 Morfologia de perlas de hidrogel y factor de esfericidad
(SF)

La apariencia de la superficie y la morfologia de las perlas se examinaron utilizando
un microscopio electrénico de barrido (SEM) modelo JSM-6510LV (Jeol Co. Ltd.,
Tokio, Japon). Las muestras se pulverizaron con oro a 15 mA y 100 militorrs
(Denton Vacuum Model, EE. UU.) después de montarlas en los extremos SEM con
una cinta adhesiva de doble cara (Ted Pella, Redding, California, EE. UU.). Las

imagenes se tomaron a un voltaje de aceleracion de 15 kV.

El factor de esfericidad (SF) es un parametro de distorsion de forma; cuando este
valor es inferior a 0,5, se sup one que las perlas son esféricas. Se utilizo la

ecuacion (1) para calcular e/ SF (Chan, 2011):

SF = 2max~Oper (Ec. 1)

N Dmax+Dper
donde :
D max = Didmetro maximo del cordén (mm)

D por= Diametro perpendicular a D max (mm)

HIRIDIANE VERA GOMEZ

45



“EFECTOS DEL MUCILAGO DE TAMARINDO EN LAS PROPIEDADES FiSICAS DE PERLAS DE HIDROGEL Y TASAS DE
LIBERACION DEL ACEITE DE AJONJOLI ENCAPSULADO MEDIANTE GELIFICACION IONICA”

5.2.3.2 Contenido de humedad de las perlas de hidrogel

El contenido de humedad de las perlas de hidrogel se determiné utilizando el
meétodo gravimétrico mediante secado en estufa de conveccion a 50 °C por 24 h

hasta alcanzar peso constante.
5.2.3.3 Densidad aparente y compacta

La densidad aparente ( p,) se determiné pesando 10 g de muestra de perlas de
hidrogel (mo) que luego se vertieron en un cilindro graduado de vidrio de 10 mL y
el volumen ocupado se registro directamente (v»). Para densidad compacta ( p;), el
cilindro graduado que contenia la muestra fue golpeado manualmente hasta tener
una lectura de volumen constante (v). Las densidades aparente y compacta se
calcularon de la siguiente manera:

pp =2 (Ec. 2)

Vb

p, =22 (Ec. 3)

VUt
5.2.3.4 Grado de fluidez de las perlas de hidrogel

La fluidez es la capacidad de fluir sin restriccion de manera constante y regular,
esta se midio en términos del indice de compresibilidad (C/, por sus siglas en inglés)
y la relaciéon de Hausner (HR, por sus siglas en inglés), y estos parametros se
calcularon de la siguiente manera:

cl =28 (Ec. 4)
Pt

HR = % (Ec. 5)
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5.2.3.5 Densidad de particulas y porosidad

La medicidn de la densidad de particulas ( pparticuia) d€ perlas de hidrogel se llevo
a cabo siguiendo el método descrito por Chew et al. (2018). Se adicionaron 5 mL
de éter de petrdleo a una probeta graduada de vidrio de 10 mL que contenia un
gramo de muestra de perlas de hidrogel (mp) y se agito la probeta para suspender
las perlas, finalmente se agregd 1 mL del mismo solvente a enjuague de las perlas
de hidrogel adheridas a la pared del recipiente. Se registré el volumen total ocupado
(vp) y se utilizé la Ec. 6 para calcular la densidad de particulas.
— ™

pparticle - vp—6 (EC- 6)

La porosidad se calculé utilizando la relacion entre las densidades de particulas y

las densidades extraidas de las perlas de hidrogel:e = 1 — p./pparticuia

5.2.4 Rendimiento del proceso de gelificacion (% Y)
El rendimiento del proceso es una medida de la relacion entre la cantidad de perlas
de hidrogel obtenidas (Mb) y la dispersion (Maisp) gastadas y se calcula utilizando la
Ec. 7:

Mp

Y(%) = y

x 100 (Ec. 7)

disp

5.2.5 Eficiencia de encapsulacion del AA y capacidad de carga del

aceite en las perlas de hidrogel

El aceite superficial (Osypericial) S€ determind por método gravimétrico después de
una extraccién de 60 s con n-hexano de las perlas de hidrogel (Velazquez-
Gutiérrez, et al., 2020). La cantidad total de aceite (Orttar) se estimd
gravimétricamente después de una extraccion Soxhlet de 6 horas con n-hexano de
la muestra de perlas de hidrogel (Whperias). La eficiencia de encapsulacion (EE) y la

capacidad de carga (CC) se calcularon de la siguiente manera:
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EE(%) — (Ototal_osuperficial) x 100

Ototal

(Ec. 8)
CC(%) = L % 100 (Ec. 9)

perlas

5.2.6 indice de hinchamiento (IH) de las perlas de hidrogel

El indice de hinchamiento de las perlas de hidrogel se midi6 a diferentes intervalos
de tiempo durante 4 h. Para ello, se vertieron 0.5g de muestra en 15 mL de agua
desionizada y se mantuvieron en contacto a temperatura ambiente durante el
intervalo de tiempo estudiado. Congorme los hidrogeles se iban hinchando, estas
se pesaron después de eliminar el exceso de agua con papel filtro y se utilizé la Ec.
10 para calcular el IH:

IH(%) = =20 x 100 (Ec. 10)
0
doénde Windica el peso de las perlas de hidrogel en el tiempo ty Wo se refiere al

peso inicial de las perlas de hidrogel.
5.2.7 Tasas de liberacion del aceite de ajonjoli de las perlas de hidrogel

Para la evaluacion de las cinéticas de liberacion del aceite encapsulados a 25 °C
se utilizaron 12 matraces Erlenmeyer de 50 mL que contenian un gramo de perlas
de hidrogel (previamente lavadas con n-hexano por 60 s para remover el aceite
superficial) y 20 mL de n-hexano, la mezcla se sometié a una agitacion mecanica
lenta. Las perlas agitadas se iban retirando de los matraces a intervalos de tiempo
de 0, 5, 10, 15, 20, 25, 30, 40, 60, 90, 120 y 180 min. Para evaporar el solvente, los
sobrenadantes y las perlas se colocaron en un horno a 35 °C y el aceite liberado
se calculé por la diferencia entre el peso del aceite eliminado con solvente después

del secado y el peso de las perlas.

HIRIDIANE VERA GOMEZ| 48



“EFECTOS DEL MUCILAGO DE TAMARINDO EN LAS PROPIEDADES FiSICAS DE PERLAS DE HIDROGEL Y TASAS DE
LIBERACION DEL ACEITE DE AJONJOLI ENCAPSULADO MEDIANTE GELIFICACION IONICA”

5.2.8 Modelamiento de las tasas de liberacién del aceite de ajonjoli contenido

en las perlas de hidrogel

Para la determinacién del mecanismo de liberacion del aceite de ajonjoli, se
trataron los datos obtenidos con modelo de liberacion propuesto por orden cero,

primer orden, Hixson y Crowell ,Higuchi y el de Korsmeyer — Peppas,.
5.2.8.1. Higuchi

EL modelo de Higuchi es cinético y explica, que la liberacidn esta controlada por un
proceso de difusion y se aplica a matrices homogéneas y matrices granulares.
(Andreetta,2003; Correa et al.,2003)

Expresién del modelo
Q, = Kt°> (Ec. 11)
donde:
Q;: Velocidad de liberacion del aceite en el tiempo t.
K: Constante de disolucion de Higuchi
t: Tiempo.
5.2.8.2. Hixson y Crowell

Modelo cinetico que describe la liberacion de un principio activo a partir de matrices
que experimentan erosion. (Andreetta,2003) Los sistemas que se ajustan
correctamente a esta expresion matematica tiende a hinchar su superficie (Sitta et
al., 2014) y liberar el farmaco circundante (Lisik & Musial, 2019). Para satisfacer
mejor la ecuacion, se requierenparticulas con forma y tamano uniformes. (Ahmed
et al., 2019; Ramteke et al., 2014).
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Expresién del modelo
Q: = Q,(1—(1-Kt)3 (Ec. 12)
donde:
Q;: Es la velocidad de liberacion del aceite en el tiempo t
Q..: Es la fraccion total del aceite liberado
K: Es la constante de velocidad de liberacion del aceite.
5.2.8.3. Korsmeyer-Peppas

Este modelo se utiliza para analizar la liberacion desde sistemas poliméricos,
cuando se involucra mas de un fendmeno de transporte o se desconoce el
mecanismo de liberacion (Kalam et al., 2007; Ritger & peppas, 1987).
Expresion del modelo

Q. = Kt (Ec. 13)

donde:
Q.: Es la velocidad de liberacién del aceite en el tiempo t
K: Es la constante de las nanoparticulas incorporando estructuras geométricas

N: Es el exponente de liberacidon que indica el mecanismo de velocidad de

liberacion.

Si se tiene un valor n= 0.5 en la expresion del modelo, la ecuaciéon obtenida de
Higuchi, corresponde a un proceso de transporte Caso | o difusion fickiana (Ritger
& Peppas, 1987). Refieriendo el paso de un soluto a través de un material, en este

caso una matriz polimérica, en donde el cambio estructutal interno es muy grande
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puesto que la tasa de difusién del solvente es mucho menor que la tasa de
relajacion del polimero (Ferreira et al., 2015;Fu & Kao, 2010;Parmar & Sharma,

2018) y es descrito por la segunda ley de difusion de Fick (Atif et al., 2019).

Al encontrarse con un n=1, se obtendria una ecuacion independiente del tiempo,
correspondiente con la cinética de orden cero que se produce por el transporte caso
Il (Korsmeyer et al., 1983), en donde se originan mecanismos de relajacion en las

cadenas poliméricas por la absorcion del agua en el sistema (Kalam et al., 2007).

En este caso, el agua actua como plastificante para reducir la temperatura de
transicion vitrea del polimero e igualarla a la del sistema, hinchando las moléculas,
pasando las cadenas del polimero desde el estado vidrioso a un estado gomoso
(J.Siepmann & Peppas, 2001).

Un valor de n entre 0.5 y 1, podria indicar una superposicion de ambos
mecanismos, difusion e hinchamiento, donde la tasa de difusién del solvente y la
tasa de relajacion del polimero son iguales, lo que se consideraria como transporte

andémalo o difusion no fickiana (Ferreira et al., 2015; Fu & Kao, 2010).

Por otro lado, un valor n>1 es el resultado de la relajacion macromolecular, difusion
y erosion del polimero (Ghitman et al., 2018; Sitta et al.,2014). conciderar que los
dos extremos del exponente n solo son validos para geometria de losa (peliculas
delgadas) mientras que, para cilindros y esferas, se trabaja con otros valores como

se muestra en la Tabla 1 (Bruschi, 2015).

Tabla 1 Exponente n de la ecuacion de Korsmeyer-Peppas para diferentes
geometrias

Exponente n Mecanismo de transporte
Peliculas finas Cilindros Esferas principal
n<05 n=045 n=043 Difusion fickiana
05<n<1 045 <n <089 043 <n <085 Transporte anomalo

_ _ _ Hinchamiento,
n=1 n =089 n =085 Transporte Caso |l
1l<n 089 <n 085<n Transporte Super Caso |l

Extraido de “Drug release mechanisms of chemically cross-linked albumin microparticles: Effect of

the matrix erosion” (p.407) de Sitta et al., 2014, Colloids and Surfaces B: Biointerfaces.
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5.2.8.4. Orden Cero

Es el modelo donde la cinética de liberacion del agente activo es producto de un

fendmeno de disolucion independiente de la concentracion (England et al., 2015).
Expresién del modelo
Q: =Kyt (Ec. 14)
donde:
Q,: Es la tasa de liberacion del aceite en el tiempo t.
K,: Es la unidad constante del modelo de orden cero para el tiempo inverso.
5.2.8.5. Primer orden

El modelo de primer orden a diferencia del anterior presenta una liberacién de
farmaco dependiente de la concentracion (Onnainty & Granero, 2019). Mediante el
fendmeno de disolucién (Ramteke et al., 2014).

Expresién del modelo

Q; = Qu(1—eMt (Ec. 15)
donde:
Q..: Es la fraccidn total del aceite liberado.
Q,: Es la tasa de liberacion del aceite en el tiempo t.

k4: Es la constante de primer orden
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5.2.8.6. Comparacion de los modelos de liberacion

Los datos experimentales obtenidos, fueron utilizados para ajustar los cinco

modelos de liberacion.

Cada modelo se ajusto mediante el analisis de regresion lineal simple utilizando
“Microsoft Excel” que es un programa de “Microsoft Corporation”. Este software
permite analizar, manipular y presentar datos usando un sistema bidimensional de
filas y columnas, asi mismo, su programacion admite la construccion de modelos
matematicos para simulacion (Sung, 2015). Este programa se aprovecha
principlamente para comparar modelos matematicos de cinética de liberacion de
farmacos medinte regresion lineal o métodos estadisticos similares (Pourtalebi
Jahromi et al., 2020; Yadav & Sawant, 2010).
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6. RESULTADOS Y DISCUSION

6.1. PROPIEDADES FiSICAS DE LAS PERLAS DE HIDROGEL.

6.1.1. . Morfologia, tamafo y factor de esfericidad (SF) de las perlas de
hidrogel

Las imagenes SEM para los sistemas de perlas de hidrogel se muestran en la Fig.
11, que exhibe una geometria similar a elipsoidal. Las perlas de alginato de sodio
“AS” (Fig. 11a) muestran una superficie externa menos lisa en comparacién con las
perlas AS-MT (Fig. 11 b y ¢) que no muestran agrietamiento aparente, indicativo de
la funcién del MT como agente rellenador, produciendo cambios importantes en la
microestructura. de las perlas de hidrogel. Las imagenes de cortes transversales
(Fig. 11 d, e y f) también muestran diferencias en las perlas con y sin MT. Las perlas
de SA exhiben una estructura mas porosa, mientras que AS-MT en B1 que es en
proporcion 1:1 y B2 que es la proporcion 1:2 mostraron una estructura interna mas
homogénea con una reduccién de grietas internas, lo que sugiere la presencia de
funcionalidad de soporte estructural debido a la presencia del mucilago. Lozano-
Vazquez et al. (2015) produjeron perlas de hidrogel utilizando diferentes
proporciones de AS y almidon de tapioca modificado; sus hallazgos revelan la
funcién de las moléculas de almidén como agente de relleno en la superficie del
hidrogel de AS. Los resultados de SEM revelaron que las perlas producidas solo
con AS presentaban fisuras en su superficie y probablemente agujeros internos,
mientras que las perlas hechas con AS-almiddon expusieron una estructura porosa
altamente tortuosa, sugiriendo una accion de soporte estructural promovida por el
almidén, similar al comportamiento observado en las muestras realizadas con la

funciéon AS-MT evaluadas en este estudio.
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SA B1

A o

e i /A \
SED 8.0kY- WDTHmmP.G60 HY x5 500um =— SED B.0KV.WD11mmP.C.50 HV = a7 5004
Sample A . o018 Mar 04,2022 _ Sample # 0og0

e

d) e) b

§
\
{4

SED 8.0kV WD12mmP.C.50 HV x40 500um SED 8.0kV WD12mmP.C 50 HVux3? 500um.
Sample 0002 Mar 04,2022 Sample 0012

B2

SED8.0kV) WD12mmP.C S0 KA0MMRT0, m
Sep 07,2021  Sample 0013 Sep 07, 2021

f

SED 8.0kV WD12mmP.C.50 HV  x27 500pm =—
Sep 07, 2021 Sample 0016 Sep 07, 2021

FIGURA 11 Imagenes SEM del aspecto externo y transversal de las diferentes perlas de hidrogel.
(a) y (b) AS; (b) y (e) BT, (c) y (f) B2

El tamano promedio de particula de las perlas de hidrogel oscilé entre 2,09 y 2,91

mm para todos los sistemas estudiados, aumentando en magnitud a medida que

aumentaba el contenido de MT (ver Tabla 2). Este comportamiento puede estar

asociado con un aumento en la viscosidad de la emulsién causado por la adicion

de MT, produciendo la formacion de gotas mas grandes durante la etapa de goteo

mientras ocurre el proceso de gelificacion dando lugar a perlas mas grandes.

Informes anteriores, en los que perlas de hidrogel basadas en mezclas de AS-

polisacarido, han informado tamafos de particulas que oscilan entre 2,06 y 2,19

mm para aceite de ajonjoli “AA” encapsulado en mucilago de AS-nopal (Velazquez-

Gutiérrez et al., 2020); Aceite de dorchia de 1,74-2,16 mm encapsulado en

mucilago de chia-AS producido con un bombeo peristaltico con una manguera

Masterflex (diametro interior de 2 mm) a un disco dispensador de ocho boquillas, y

dejado caer en una solucion de CaClz en diferentes tiempos de endurecimiento (Us

-Medina et al., 2017).

Segun el factor de esfericidad (SF, por sus siglas en inglés) (Tabla 2), las perlas no

exhibieron forma esférica ( SF > 0,05). Las perlas que contenian MT tenian un SF

mas bajo que el de las perlas AS, lo que podria atribuirse a la aparicién de
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interacciones entrecruzadas mas fuertes que condujeron a una estructura mas
compacta y homogénea debido al soporte estructural brindado por el MT a las
perlas AS (Figura 11) (Zhou et al., 2018; Lozano-Vazquez et al., 2015). Se han
reportado valores de SF mas bajos, cercanos a 0.05, para AA encapsulado en
perlas de mucilago de nopal AS y en perlas de almidon de tapioca modificado con
AS, lo que indica que la morfologia de las perlas AS esta influenciada por el tipo de
material de la pared y el método de produccion (Velazquez -Gutiérrez et al., 2020;

Lozano-Vazquez et al., 2015).

Tabla 2 Propiedades fisicas de las perlas de hidrogel.

AS Bl B2

Tamafio (mm) 2,09+0,11°¢  2,39+0,10° 2,91+ 0052
Factor de esfericidad 0,17 £0,00° 0,09 £ 0,00 ¢ 0,12+ 0,00°"
Contenido de humedad

2,96 +0,23°" 3,47 +0,32°" 4,41 + 014
(%)
Densidad aparente (g/cm3) 0,42 +0,01°¢ 0,56+0,01° 0,69 + 0012
Densidad roscada (g/cm3) 0,45+0,00°¢ 0,61+0,01° 0,71 + 0012
indice de Carr 0,07 + 0012 0,08 + 0,00 ? 0,03+0,01°
Relacion de Hausner 1,07 £0,01° 1,09 +0,00°® 1,03+0,01°
Densidad de particulas

1,41+0,01°¢ 1,25 + 0013 1,02+0,01°
(g/cm?)
Porosidad de las particulas 0,68 + 002 0,51+0,02° 0,30+0,01°¢

AS: Alginato de sodio; B1 y B2: Alginato de sodio - Mucilago de semilla de tamarindo (1:1 y 1:2),
respectivamente.
Los valores son medias + desviacion estandar de tres réplicas. Los superindices con letras

diferentes en una misma fila indican diferencias significativas (p < 0,05).

6.1.2. Contenido de humedad
El contenido de humedad es un parametro esencial ya que juega un papel critico
en la estabilidad fisica y quimica y las propiedades texturales de los alimentos. La

Tabla 2 mostré que las perlas de hidrogel AS-MT tenian contenidos de humedad
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mas altos que las perlas hechas solo con AS, asociado con la mayor capacidad de
retencion de agua de MT. Estos porcentajes de contenido de humedad para los tres
sistemas producidos estan por debajo del valor minimo de humedad permitido (6%)
para evitar el riesgo de que las perlas de hidrogel puedan sufrir contaminacion

bacteriana (Bajac et al., 2022).

6.1.3. Densidad aparente y aprovechada
Las densidades aparentes oscilaron entre 0,42 y 0,69 g/cm? , siendo perlas
B2>B1>AS. El mayor contenido de MT en las perlas condujo a mayores densidades
aparentes, lo que denota una estructura mas compactada y una menor cantidad de
aire atrapado dentro de las particulas, contribuyendo a la estabilizacién del aceite
encapsulado al disminuir la disponibilidad de oxigeno y por lo tanto minimizando la
degradacion del aceite . Por lo tanto, la densidad aparente en los hidrogeles AS y
AS-MT esta influenciada por la morfologia, el tamafo de las particulas y la
estructura final de los polisacaridos gelificados (Chew, Tan & Nyam, 2018; Premi &
Sharma, 2017). La densidad de extraccién es un parametro importante para el
envasado, transporte y comercializacién de productos solidos, cuanto mayor es la
densidad de extraccidn, se requieren menos contenedores para su
almacenamiento y mas facil manipulacion. (Masticar, broncear y nyam , 2018;
Premi y Sharma, 2017). En este sentido, las perlas de hidrogel B2 mostraron una

mayor densidad de extraccion, seguidas de B1y AS.

6.1.4. Fluidez
Cl y HR son dos parametros comunmente utilizados para describir las propiedades
de flujo de las particulas durante las operaciones de procesamiento de alimentos.
Cl indica la capacidad de aglomeracién de particulas (cohesividad); mientras tanto,
HR determina la fuerza de friccion. Cuando la HR y el Cl aumentan, la fluidez
disminuye. Segun los resultados mostrados en la Tabla 2, las perlas de hidrogel
elaboradas con AS y AS-MT tuvieron "excelente fluidez", ya que su Cl <10y su HR
< 1,11 (Bajac et al., 2022; Dima et al., 2016; Bakry et al., 2016). Las perlas de

hidrogel B2 mostraron los valores mas bajos de Cl y HR , lo que podria estar
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relacionado con su mayor tamafio y menor contenido de aceite en la superficie, lo
que ayudo a reducir la pegajosidad de las perlas y mejorar su fluidez (Premi y
Sharma, 2017).

6.1.5. Densidad de particulas y porosidad de particulas.

La densidad de particulas considera el volumen total y el peso de las particulas,
excluyendo los espacios vacios en el material (Lépez-Ortiz et al., 2016; Fernandes
et al., 2013). Segun los resultados mostrados en la Tabla 2, las perlas de hidrogel
formadas solo con AS tenian una mayor densidad de particulas y un tamano de
particula mas pequefio que promueven un empaquetamiento mas denso y una
mayor compresion entre las perlas (Premi y Sharma, 2017). Por otro lado, la
porosidad de las particulas generalmente se describe como una medida de la
fraccion vacia de la muestra; en este caso, las perlas B2 mostraron una porosidad
mas baja con una estructura robusta. Estas caracteristicas se pueden atribuir al
contenido mayoritario de MT en la matriz de perlas de hidrogel que actué como
relleno, reduciendo el volumen de huecos en las perlas. Segun informes anteriores,
se logra una estabilidad de almacenamiento prolongada en los sistemas de
encapsulacion cuando las particulas muestran una alta densidad aparente y una
baja porosidad de las particulas, lo que proporciona una mejor manejabilidad
(Chew, Tan & Nyam, 2018; Premi y Sharma, 2017).

6.2. Rendimiento del proceso de gelificacion iénica (Y%)
Los porcentajes de rendimiento para las perlas de hidrogel fueron superiores al
70% (Tabla 3), lo que sugiere que el proceso de encapsulacion del AA mediante
gelificacion idnica tuvo una pérdida menor. El rendimiento del proceso en perlas B2
fue significativamente mayor que el obtenido para perlas B1 y perlas AS. Estos
resultados se correlacionan con el mayor contenido de MT en B2 que genera redes
entrecruzadas mas robustas y fuertes entre AS, MT e iones de calcio (Velazquez-
Gutiérrez et al., 2020; Bera et al., 2015). Se obtuvieron resultados similares para
AA encapsulado en perlas de hidrogel formadas con AS y mezclas de AS-mucilago

de nopal (72.5 - 91.7 %), donde la mayor cantidad de mucilago integrado en el
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material de la pared condujo a mayores eficiencias en el proceso de encapsulacién

(Velazquez-Gutiérrez et al., 2020).

Tabla 3 Rendimiento del proceso, aceite superficial, EE y LC de perlas de

hidrogel
AS B1 B2

Producir (%) 70,50+ 0,42¢ 75,94 £1,12° 89,08 £1,442
Aceite de )

. 7,78 +0,16a - 6,65+ 0,13 P 5,11 £ 0,24 litros
superficie (%)
EE.UU. (%) 61,49 +£0,37 ¢ 73,45+0,35° 84,63 + 2,032
LC (%) 20,20+ 0,29¢ 25,05+0,11°b 33,24 + 0,322

AS: Alginato de sodio; B1y B2: Alginato de sodio - Mucilago de semilla de tamarindo (1:1y
1:2), respectivamente.
Los valores son medias * error estandar, de tres réplicas. Los superindices con letras

diferentes en la misma fila indican diferencias significativas (p < 0,05).

6.3. Eficiencia de encapsulaciéon (EE%) y capacidad de carga (LC%)

La Tabla 3 muestra el contenido de aceite de la superficie, la eficiencia de
encapsulacion (EE%) y la capacidad de carga ( LC %, por sus siglas en inglés) para
los tres sistemas de perlas de hidrogel. Las perlas AS mostraron una cantidad
significativamente mayor de aceite en la superficie seguidas de las perlas B1 y B2;
estos resultados sugieren que la mayor porosidad observada en las perlas de
hidrogel AS facilita la difusién de AA desde la matriz de hidrogel a su superficie,
reduciendo su capacidad para contener el AA. atrapado en el nucleo del sistema
encapsulante (Velazquez-Gutiérrez et al., 2020).

En cuanto a EE , se observo una tendencia similar, B2 logré el mayor EE seguido
de B1 y AS, respectivamente. Estos resultados reafirman que quimicamente la
composiciéon de los polisacaridos utilizados como materiales de pared influyé en el
desempenfo de sus propiedades funcionales, en el caso del MT, este polisacarido
tiene un importante contenido de proteinas (12.77 - 15.40 %) que contribuye a su
gran capacidad de retienen las fases oleosas y mejoran su estabilidad en las

emulsiones utilizadas para producir las perlas de hidrogel (Zeeb et al., 2015;
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Carneiro et al., 2013). Por otro lado, /a LC mide la cantidad de AA que puede
contener una perla y depende de la cantidad de biopolimero utilizado. Valores mas
altos significan que se requieren menores cantidades de perlas para lograr las
propiedades funcionales deseadas en las aplicaciones finales. Como se puede
observar en la Tabla 3, las perlas AS tuvieron el valor de LC mas bajo, lo que
sugiere la formacion de una microestructura menos robusta y altamente porosa que
promueve y facilita la liberacién de la fase oleosa, contrario a lo observado en B2
donde se presenta una mejor inclusion de la fase oleosa. Se logré (33,24 + 0,32%)
(Velazquez-Gutiérrez et al., 2020; Menin et al., 2018; Benavides et al., 2016).

6.4. Indice de hinchamiento (SI, por sus siglas en inglés)
Para analizar como ocurre el proceso de hinchazon en las perlas de hidrogel de
MT, en la Fig. 12 se represento el perfil de S/ frente al tiempo durante las primeras
cuatro horas después de su formacion. Las perlas de hidrogel fabricadas con AS-
MT exhibieron un mayor indice de hinchamiento en todos los periodos de tiempo
examinados que las perlas AS. Segun la Fig. 12, las perlas de hidrogel se hincharon
durante hasta 60 minutos, seguido de una disminucion en la tasa de hinchamiento

(deshinchamiento).

50 —
—4— B1(AS-MT(1:1))

—A— B2 (AS-MT (1:2))
40 T AS

45 +

35 +
30 +
25 +
20 +

15 + - - - -

Indice de Hinchamiento (%)

10 +

5 +

0 } f f f f f f f f f f i
0 20 40 60 80 100 120 140 160 180 200 220 240
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FIGURA 12 Indice de hinchamiento de las perlas de hidrogel a 25 C
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Este comportamiento de hinchamiento puede atribuirse al hecho de que la perla
sélida esta formada por cadenas de polimero reticuladas que tienden a hincharse
cuando entran en contacto con la solucion acuosa, provocando la relajacion y
expansioén del polimero. Una vez que la perla alcanza el maximo hinchamiento, el
polimero en la solucidn tiende a erosionarse, lo que provoca un hinchamiento
(Kassem et al., 2015 ; Sudipto et al., 2002 ).

La formulacion B2 mostrd la mayor tasa de absorcion de agua y sensibilidad a la
humedad, y propiedades de hinchamiento mas altas que las observadas para las
perlas de hidrogel AS. Ban et al. (2022) afirmaron que el uso de agentes de relleno
en hidrocoloides reticulados puede aumentar el grado de hinchamiento de los
sistemas de hidrogel. En este caso, el uso de MT como agente de relleno para los
hidrogeles AS contribuy6 a aumentar la capacidad hidréfila de las perlas, donde la
alta relacion de hinchamiento de las perlas de hidrogel AS-MT es indicativa de una
estructura porosa con cavernas altamente conectadas que permite la facil

adsorciéon de agua (Lozano-Vazquez et al., 2015; Alpizar-Reyes et al. 2017a).

6.5. AA liberado de las perlas de hidrogel
La figura 13 presenta las curvas cinéticas de la liberacion de AA de las perlas de
hidrogel a temperatura ambiente; los tres sistemas de perlas mostraron dos
regiones. La primera region se observo durante los primeros 30 minutos de
contacto entre las perlas y el medio liquido, todos los sistemas mostraron un "efecto
de explosion" donde se libera un porcentaje considerable de AA en un periodo
relativamente corto. Esto podria deberse a la cantidad de moléculas de aceite en
la superficie de las perlas que no estaban lo suficientemente unidas a la estructura
y, por lo tanto, se liberaban facilmente de las particulas a la fase masiva. En la Fig.
13, se puede observar que las perlas de hidrogel AS mostraron mayores
porcentajes de liberacion de AA, atribuido a su inferior capacidad de retencion de
aceite. Para las perlas AS-MT, la menor liberacion de AA puede estar relacionada
con el contenido de proteina presente en MT, que actua como emulsionante
mejorando la estabilidad de las emulsiones y proporcionando una mejor retencion

de AA dentro de la matriz del biopolimero.

HIRIDIANE VERA GOMEZ

62



“EFECTOS DEL MUCILAGO DE TAMARINDO EN LAS PROPIEDADES FiSICAS DE PERLAS DE HIDROGEL Y TASAS DE
LIBERACION DEL ACEITE DE AJONJOLI ENCAPSULADO MEDIANTE GELIFICACION IONICA”

80 -
70 +
60 +
50 +
40 +

30 +

AS
20

—o— B1(AS-MT(1:1))

10

Liberacién Acumulativa del AA (%)

—A— B2 (AS-MT (1:2))

0 } } } } } } } } } {
0 5 10 15 20 25 30 60 90 120 180

Tiempo (min)

FIGURA 13 Perfiles de liberacién acumulativa de perlas de hidrogel a 25 - C.

A pesar de que las perlas de hidrogel AS-MT ofrecen un mayor porcentaje de
hinchamiento que las perlas AS en la region de estallido (ver Fig. 12), la velocidad
de liberacion de AA de las perlas fue mas lenta en AS-MT que en las perlas AS
(Fig. 13), infiriendo que las matrices formadas por la combinacién de los polimeros
AA y MT condujeron a una estructura mas robusta y menos porosa, con mayor
tortuosidad, confirmando el papel desempefado por el MT como soporte estructural
de los hidrogeles a base de AS.

En la Fig. 13, la segunda region muestra perfiles de liberacion casi constantes
después de 60 minutos, lo que indica una liberacion sostenida denominada "tiempo
de retraso". Esta region se caracteriza por gradientes lineales de concentracion de
aceite en las perlas durante intervalos de tiempo relativamente grandes, exhibiendo
una tasa de liberacion lenta asociada con el desarrollo de procesos de difusion, en
los que la difusividad efectiva permanece practicamente constante y exhibe los
valores mas bajos. Segun la Fig. 13, las perlas AS-MT mostraron un menor
porcentaje de liberaciéon de AA que las perlas AS, coincidiendo con la hipétesis de
que MT modifica la estructura del hidrogel AS actuando como relleno y reduciendo
su porosidad, aumentando la tortuosidad en el polisacarido. matriz, retrasando el
transporte del petrdleo desde el nucleo a la superficie al permitir la adsorcion de

agua en la superficie de las perlas y contribuyendo a bloquear los poros de las
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perlas dificultando la difusion del petréleo (Beirdo- da -Costa et al., 2013; Beirdo-
da-Costa et al., 2012; Bera et al., 2015; Lépez Coérdoba et al., 2013). Ademas del
efecto del mayor tamafo de particula de las perlas en la reduccion del area
superficial que modula el perfil de liberaciéon del material del nucleo (Boostani &
Jafari, 2021; Maderuelo et al., 2011).

6.6. Modelamiento de las tasas de liberacion del aceite de ajonjoli

contenido en las perlas de hidrogel

Con respecto al modelado cinético, los datos para la liberacion de AA se ajustaron
a los modelos de orden cero, primer orden, Higuchi, Hixon-Crowell y Korsmeyer-
Peppas; los resultados se muestran en la Tabla 4. El modelo que mejor se ajusta
fue Korsmeyer-Peppas para todos los sistemas de perlas de hidrogel (0,9042 < R
2<0,9447).

Tabla 4 Parametros cinéticos para la liberacion de AA de los sistemas de

perlas de hidrogel
Modelo AS Bl B2
orden cero Q =0.0003t +0.0370  Q = 0.0003t + 0.0302  Q = 0.0003t + 0.0240

k x10°(min. ) 30,0+9,0° 30,0+7,0° 30,0+10,0°
Q,(gramo) 0,0370 + 00163 0,0302 + 00112 0.02404 00062
R? 0.5940 0.5768 0.7154
Primer orden Q Q Q
Q = Qoexp(kt) = 0.0411exp (0.0044t) = 0.0341lexp (0.0047t) = 0.0282exp (0.0054t)
k x10°(min. ) 440,0+50,0° 470,0£30,0° 540,0+9,0°
Qo(gramo) 0,0411 + 00102 0,0341 + 0009 0,0282 + 0,009 ©
R? 0.5076 0.4782 0.6132
Higuchi = 0.0077¢V/2 = 0.0066¢/2 = 0.0059¢1/2
0 = ktll? Q = 0.0077t Q = 0.0066t Q = 0.0059¢

k x10°* (min. /?)

770,0+3,0°

660+ 7,0°

590,0+9,0°¢
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R? 0.5571 0.6422 0.8097
Hixson-Crowell QY3 Q'3 Q'3
03 =kt + 013 = 0.0006t + 0.0342 = 0.0006t + 0.0330 = 0.0007t + 0.3001
k x10° (min. %) 60,0£9,0° 60,0+9,0° 70,0+ 1,0°
Q,(gramo) 0,0342 + 00072 0,0330 + 0,008 0,3001 + 0,020 ®
R? 0.5339 0.5082 0.6448
Pep”aQS £°l;i:’eyer Q = 0.0231¢02508 Q = 0.0178t02749 Q = 0.0127t0°3253
k x10° (min. ") 2310,9 + 900 U 1780,0 + 200 ® 1270,0 + 800
Norte 0,2508 + 0,020 * 0,2749 + 0,005 ® 0,3253 + 0,00%
R? 0.9278 0.9042 0.9447

AS: Alginato de sodio; B1 y B2: Alginato de sodio - Mucilago de semilla de tamarindo (1:1 y
1:2), respectivamente.

P: Cantidad de aceite de sésamo liberada en el momento t; Q o: Cantidad inicial de aceite de
sésamo liberada; k: Constante de tasa de liberacion; n: Exponente de difusién; R 2 :
Coeficiente de correlacion.

Se proporcionan valores como media % error estandar para tres réplicas. Letras diferentes en

una misma fila indican diferencias estadisticamente significativas ( p < 0,05).

Este modelo permite describir y clasificar los mecanismos de difusion asociados
con la liberacion de AA de las perlas de hidrogel, especificamente a través de la
magnitud del parametro “ n ”. Con base en su magnitud, la clasificacion del
mecanismo de liberacion se define como Caso |. Difusién Fickiana si n < 0,43;
transporte anémalo o no Fickiano cuando 0,43 < n < 0,85; Caso Il. Liberacién de
orden cero si n = 0,85 (Dyab et al., 2018; Siepmann & Peppas, 2001); y transporte
tipo “Supra II” para n > 0,89 (Dash et al., 2010). Segun los resultados de este
trabajo, el mecanismo de transporte de Fick gobierna la transferencia de masa en
las perlas AS y AS-MT, donde la liberaciéon de AA esta controlada por la difusion de
aceite a través de la matriz geloide. Ademas, cuando se aumenté el contenido de
MT en los sistemas de perlas, la constante de velocidad de liberacion (k) los valores
disminuyeron significativamente (p<0,05), lo que indica una reduccion en la tasa de

liberacion (Wu et al., 2014).
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Con respecto a los coeficientes de difusion efectiva para las perlas AS y AS-MT,
sus valores se calcularon en cada region de liberacidn de petréleo y los valores se
informan en la Tabla 5. Para la primera region (t < 30 min), a medida que el
contenido de MT aumentd en las mezclas AS -MT, el coeficiente de difusion efectiva
fue mayor, lo que desde un punto de vista de transferencia de masa, la tasa de
liberacion de AA podria ser mayor para las perlas de hidrogel B1 y B2, sin embargo,
el papel de MT como soporte estructural generd estructuras mas compactas y
robustas. que disminuyd el porcentaje de AA liberado (Figura 13). Para la segunda
region de liberacién de petroleo, los coeficientes de difusidn efectiva permanecieron
practicamente constantes (~ 6x10-"" m? / s), evidenciando un perfil de liberacion
sostenida entre un intervalo de tiempo de 30 a 180 min para todos los sistemas de
perlas AS y AS-MT.

Tabla 5 Coeficientes de difusion para las diferentes formulaciones de

hidrogeles.
Coeficientes de
difusion AS Bl B2
(m?/s)
M 6,45 x 10-
—t<o07 5.18x 1011 5.59x 10-11
M, 11 -
R? 0.9373 0.8775 0.9209
M, 6,39 x 10-
—>0.7 6.23x 10-11 6.46x 10-11
M, 11 -
R? 0.9806 0.9478 0.9560

AS: Alginato de sodio; B1 y B2: Alginato de sodio - Mucilago de semilla de tamarindo (1:1 y
1:2), respectivamente.

Mt : Masa qe aceite de sésamo liberada en el momento t; M,,: Masa de aceite de sésamo
liberada en equilibrio; R 2 : Coeficiente de correlacién.

Los datos se presentan como medias * DE (n=3).
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7. CONCLUSIONES

El MT es de gran utilidad como agente rellenador ya que reduce el volumen de
huecos en las perlas formando estructuras robustas con baja porosidad y gran
capacidad hidrofila, produciendo cambios importantes en la microestructura y en
las propiedades funcionales de las perlas de hidrogel basadas en AS actuando

ambos como portadores de AA.

Las perlas de hidrogel AS-MT mostraron una estructura interna mas homogénea
con una reduccion de grietas internas, lo que sugiere la presencia de funcionalidad
de soporte estructural debido a la presencia del mucilago, ademas se caracterizan
por un alto rendimiento (> 83,34%) y eficiencia de encapsulacion (> 75,44%), y
aceite superficial limitado (<6,20%) en comparacion con los hidrogeles formulados

solamente con alginato de sodio.

En cuanto a la liberaciéon de AA las perlas de hidrogel AS mostraron mayores
porcentajes de su liberaciéon, en cambio las perlas AS-MT tienen menor liberacion
de AA debido al contenido de proteina presente en MT, que actua como
emulsionante mejorando la estabilidad de las emulsiones y proporcionando una

mejor retencion de AA dentro de la matriz del biopolimero.

Con respecto al modelado cinético, de acuerdo a los datos para la liberacion de AA,
el que mejor se ajusta fue Korsmeyer-Peppas para todos los sistemas de perlas de
hidrogel. Con base en los resutados el mecanismo de transporte de Fick gobierna
la transferencia de masa en las perlas AS y AS-MT, donde la liberacién de AA esta
controlada por la difusion de aceite a través de la matriz geloide. Ademas, cuando
se aumento el contenido de MT en los sistemas de perlas, la constante de velocidad
de liberacion (k) los valores disminuyeron significativamente (p<0,05), lo que indica

una reduccion en la tasa de liberacion.

HIRIDIANE VERA GOMEZ

68



“EFECTOS DEL MUCILAGO DE TAMARINDO EN LAS PROPIEDADES FiSICAS DE PERLAS DE HIDROGEL Y TASAS DE
LIBERACION DEL ACEITE DE AJONJOLI ENCAPSULADO MEDIANTE GELIFICACION IONICA”

De acuerdo a los resultados, la encapsulacién de AA en mezclas AS_MT como
materiales de pared en sistemas de encapsulacion formados por gelificacion idnica
tuvo mejores propiedades estructurales y fisicas en comparacién con los formados

solo con AS.

El método de gelacion idnica resultd ser una opcion competitiva para encapsular y
proteger el aceite de ajonjoli en comparacion con los métodos mas comunes como
el secado por aspersion, la liofilizacion, el secado en lecho fluidificado y la

coacervacion.

Las propiedades de encapsulacion y liberacion del AA resultaron mejoradas cuando
se agrego MT a las perlas de hidrogel, abriendo mas opciones en la seleccién,
disefio y uso de materiales de pared no convencionales convenientes para
satisfacer la gran demanda de aplicaciones y necesidades dentro del sector

industrial.
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