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Abstract

Microencapsulation is recognized as an effective method to protect different types of
active agents. Oil-containing microcapsules were prepared by interfacial polymerization
using isocyanates as an oil-soluble monomer and amines as a water soluble monomer.
The core content was essential oil mixed with a vegetable oil and a fragrance. Then, the
protective barrier was a polyurea polymeric shell.

Microcapsules were obtained with and without fragrance, and some reactives were
modificated to do the encapsulation. In this project was prepared since 3um to 40um
capsules, changing the procedure conditions.

Keywords: Microencapsulation; Polyurea; Interfacial polymerzation; Essential oil.



Sigles, acronims i abreviacions.

AM-B-40
[-43
I-73
I-83
S-16
AQ-15
GR-80
GR-79
GR-77
GL-68
0G-23
Rpm
pm
cm

°C

Amina
Isocianat
Isocianat
Isocianat
Emulsionant
Oli essencial
Oli vegetal
Oli vegetal
Oli vegetal
Oli vegetal
Fragancia
Revolucions per minut
Micrometres
Centimetres

Graus Celsius



1- Objectiu

Aquest treball de fi de grau, t¢ com a objectiu principal aconseguir encapsular un oli
essencial per a evitar la seva degradacio en contacte amb 1’aire, afegir-li una fragancia
per donar-li una olor agradable al producte final i optimitzar el metode d’encapsulacio.



2- Introduccié

2.1- Empresa

Aquest treball, ha sigut realitzat a ECOPOL TECH SL, una empresa ubicada al poligon
industrial el Foix, a la localitat de 1’Arbog. Ecopol va ser fundada al 2005, per donar
servei a clients, desenvolupant nous productes basats en I’experiéncia en I+D+I del seu
promotor el Dr. Josep Rocas Sorolla en I’ambit de la quimica polimérica, sobretot en
poliurees i poliuretans, micro i nanoestructurats. Actualment I’empresa dedica gran part
dels seus ingressos a la investigacid en col-laboraci6 amb diversos clients i entitats
publiques alhora que realitza fabricacions industrials. Les principals linies
d’investigacio son:

e [FElaboraci6 de nous adhesius 1 recobriments amb millors prestacions i
respectuosos amb el medi ambient. Adhesius i recobriments en base aquosa i en
base solvent.

e Nous poliuretans de base aquosa. Dispersi6 de poliuretans.

e Nous sistemes d’alliberament controlat de principis actius per a la industria
farmaceutica, agricola, control de plagues etc.

e Micro i Nano encapsulacié de principis actius, olis, fragancies, etc.

Aquest treball esta dirigit cap a la microencapsulacio d’olis essencials.

2.2- Olis essencials

En les plantes, estan presents els metabolits primaris (format per proteines, lipids,
sucres, etc) que permeten a la planta desenvolupar les seves funcions vitals. Les
plantes també presenten metabolits secundaris, que son normalment molecules de
pes molecular mitja i baix formats principalment per alcohols, acids grassos, €sters,
fenols i terpens'. Els metabdlits secundaris son el que anomenem olis essencials i
que moltes vegades aporten beneficis a la planta com agents de defensa quimica
contra insectes, bacteries, virus, fongs 1 també poden aportar propietats
regeneratives. En molts casos aporten un aroma caracteristic ja que la majoria son
volatils. La majoria d’olis essencials es troben dissolts en I’oli vegetal de la planta
que els conté 1 son extrets per premsat dels seus fruits o llavors. Si es vol aillar el
principi actiu, un dels métodes més utilitzats és el d’arrossegament de vapor'.

En DPactualitat els olis essencials son ampliament utilitzats per donar sabor i olor en
sectors com la inddstria alimentaria i farmaceéutica, per a productes cosmetics i
sabons. No obstant, molts d’aquests olis es degraden facilment al estar en contacte
amb D’aire 1 la humitat, es per aixd que es interessant poder-los encapsular 1 aixi
evitar el seu contacte amb 1’exterior. A més de la proteccié contra la degradacid a
I’aire, les capsules queden estabilitzades en el medi que les conté, util per exemple
per mantenir aillats els prepolimers de polimers termoestables.



Actualment, hi han meétodes descrits en la bibliografia per 1’encapsulaciéo del
principi actiu de 1’oli essencial que es vol encapsular, perd la diferencia es que en
aquest treball s’intentara encapsular I’oli essencial AQ-15 extret directament de les
llavors i no nomes el principi actiu.

2.3- Encapsulacio

L’ encapsulacio, consisteix en embolcallar una substancia anomenada core creant
una paret polimerica sobre la seva superficie, que el protegeix de factors externs. En
les figures 1 1 2 enregistrades pel SEM podem veure les capsules de 1’oli GR-79
embolcallades amb I’isocianat [-83 i ’amina AM-B-40.
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Figura 1: Capsules de GR-79 .

Figura 2: Capsules de GR-79 ampliades.

En aquest treball, el core conté 1’oli essencial AQ-15 1 la paret de la capsula esta
formada per una poliurea creada in situ per polimeritzacié interfacial.



3- Fonament teoric

3.1- Polimeritzaci6 interfacial

La polimeritzacié interfacial, és una técnica molt utilitzada per a la
microencapsulacio ja que permet un gran control de la mida de les capsules i de la
funcionalitzaci6é de les parets. Aquesta técnica contempla la formacié de capsules
d’entre 1-1000 pm. Quan les capsules son < 1 um es parla de nanocapsules i per
capsules > 1000 pm s’anomenen macrocapsules®.

Les microcapsules son estructures, que tenen dues parts principals; el nucli o core,
normalment substancia solida o liquida (tot i que pot ser gasosa), 1 una paret que
embolcalla el nucli 1 el protegeix dels factors externs. El grossor i tipus de paret
depenen del core que volguem encapsular. Existeixen molts factors que juguen un
paper important alhora de controlar la sintesis de les capsules; la concentracio dels
polimers, I’emulsionant, la velocitat d’agitacio i la temperatura son alguns dels més
importants” *.En la polimeritzacié interfacial, un mondmer és soluble en la fase
organica i I’altre monomer és soluble en la fase aquosa (i també pot ser-ho a la
organica). Primer s’introdueix a la interfase el monomer afi a la fase organica i,
posteriorment, des de la fase aquosa fem arribar 1’altre unitat monomerica que
iniciara la reaccio. Es pot veure de forma esquematica en la Figura 3 1’estructura de
la capsula abans de la reaccio i en la Figura 4 després de la reaccio.

En aquest treball la polimeritzaci6 interfacial es duu a terme amb una fase organica
formada per oli,isocianat com a monomer 1 i en alguns casos fragancia per a donar
olor i una fase aquosa que és la majoritaria formada per; aigua, un emulsionant
extern 1 que després contindra una amina com a monomer 2. Primer es realitzara una
emulsi6 de la fase organica en la fase aquosa amb agitacio elevada fins obtenir la
mida de micel-la desitjada i un cop obtinguda la micel‘la, s’iniciara la reaccid de
polimeritzacié per fixar la mida de la micel-la amb la poliurea. En la Figura 5 es
poden veure les capsules enregistrades pel microscopi electronic i en la Figura 6 les
mateixes capsules enregistrades al microscopi optic.
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Figura 3: Representacio de la micel-la abans de la reaccié amb I’amina.

Figura 4: Representaci6 de la capsula després de la reaccié amb I’amina.
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Figura 5: Capsules enregistrades pel SEM.
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Figura 6: Capsules enregistrades pel microscopi optic.



3.2- Reactivitat dels isocianats

El grup isocianat es ampliament conegut per la seva utilitzacio en la sintesis de
poliuretans. La densitat electronica d’aquest grup es menor en el carboni sent el punt
més reactiu del grup,en I’esquema 1 es poden observar les seves formes ressonants.
Aquest grup reacciona usualment amb nucleofils que presenten un hidrogen actiu
com el dels alcohols o les amines, ja que el nitrogen del isocianat captara I’hidrogen
després. En I’esquema 2, es pot observar el mecanisme general de la reaccio.

R—T:J—EI:O «—» R—N—/—C—0 —=—>» R—N:EZ—(S

Esquema 1: Formes ressonants del grup isocianat
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Esquema 2: Mecanisme general de la reaccio d’un isocianat amb un nucleofil.

3.2.1- Alcohols

L’alcohol actua coma nucleofil i reacciona amb el carboni electrofil del isocianat
seguint el mecanisme del esquema 2 donant com a producte un ureta, esquema 3.
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Esquema 3: Reacci6 entre un isocianat i un alcohol.



3.2.2- Amines

L’amina actua coma nucleofil i reacciona amb el carboni electrofil del isocianat seguint
el mecanisme del esquema 2 donant com a producte una urea, esquema 4.
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Esquema 4: Reacci6 entre una amina i un isocianat.

3.2.3- Aigua

Una molecula d’aigua reacciona amb dos isocianat per donar una urea. La molecula
d’aigua actua com a nucleofil 1 reacciona amb el carboni electrofil del isocianat donant
com intermedi I’acid carbamic. El nitrogen de I’acid carbamic reacciona amb un altre
molécula d’isocianat i es produeix una descarboxilacid6 per a donar la urea final,
esquema 5.

R——NCO H,0 — R—H—!—DH

+
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H
R—N—C—NHR' + CO,

Esquema 5: Reacci6 entre 1’aigua i I’isocianat.

3.2.4- Isocianats

Els isocianats amb I’ajuda de catalitzadors poden reaccionar entre ells, la reaccid entre
dos isocianats doanr com a producte un dimer esquema 6, 1 la reacci6 entre 3 isocianats
un trimer, esquema 7.

Esquema 6: Reacci6 entre dos isocianats.
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Esquema 7: Reacci6 entre 3 isocianats.

3.3- Les capsules

La morfologia de les capsules depen de les caracteristiques fisicoquimiques del core i de
la manera en que es forma la membrana que 1’embolcalla. El core pot estar en estat
solid, liquid o fins i tot en alguns casos en estat gasos. Depén del core cal optar per un
tipus de membrana o un altre, ja que si intentem encapsular un liquid volatil la pressio
interior de la capsula sera molt superior a la de un liquid amb una pressié de vapor
inferior 1 per tant caldra sintetitzar una membrana més gruixuda o una poliurea amb una
estructura més compacta per a que no es trenqui 1 el core romangui al interior de la
capsula. Un altre factor que cal tenir en compte €s 1’afinitat del core amb el medi que el
conté, ja que si aquest te molta afinitat amb el medi caldra utilitzar parets mes gruixudes
1 compactes, o fins i tot en alguns casos sera necessaria I’utilitzaci6é de dobles parets per
a tenir el core més aillat.

La microencapsulacio te dos grans passos; 1’emulsié que és la part on es controla la
mida de la capsula i la distribuci6 d’aquestes 1 el segon pas seria el de la formacio6 de la
capsula que és comenca un cop s’ha afegit I’amina ja que la formacié de poliurea fixa la
mida de la micel-la i per tant es formen les capsules”.

3.3.1- Factors a tenir en compte

Amina: L’amina, reacciona amb facilitat amb 1’isocianat dissolt en la fase organica i per
tant, permet fixar la mida de la micel-la obtinguda durant I’emulsié. Sempre s’afegeix
per defecte, per evitar que el polimer sobre-reticuli 1 aixi s’evita que el producte final
tingui amines lliures. Segons I’estructura de ’amina 1 la seva funcionalita,t obtindrem
membranes més 0 menys compactes, ja que canviara la seva disposicio en 1’espai.

Emulsionant: La formaci6 de les microcapsules esta molt lligada al tipus d’emulsionant
que es fa servir. No només te a veure amb el diametre de les capsules, sind que també
contribueix en la estabilitzaci6 de la dispersi6 de les micel-les o capsules un cop
formades®. Per tant, a major quantitat d’emulsionant, es disminuira la mida de les
particules 1 augmentara 1’estabilitzacié de la dispersid. L’emulsionant, permet reduir la
tensié superficial entre 1’oli i 1’aigua, creant una interfase més definida i facilitant la
reaccio entre les dues fases.
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Aigua : L’aigua, conjuntament amb 1’emulsionant, és el medi que conté les capsules.
Per altre banda, 1’aigua també reacciona amb I’isocianat i ajuda a acabar d’encapsular el
core. Després de que tota ’amina hagi reaccionat, encara queden alguns NCO lliures,
degut a que I’amina a sigut introduida per defecte. L’aigua, reacciona més lentament
que I’amina, per tant reacciona amb els NCO lliures formant poliureas. Cada molécula
d’aigua reacciona amb dues molécules d’isocianat, d’aquesta manera ela poliurea acaba
d’embolcallar el core, fent una paret més compacte.

Fragancia: La fragancia, forma part de la fase organica, per tant quedara encapsulada.
Cal mantenir la proporcio de fragancia el més petit possible, no tant sols per reduir el
cost, sind perqué aquesta ens augmentara la pressido de vapor i per tant les capsules
podran presentar fissures amb més facilitat.

Oli: Forma part de la fase organica i per tant quedara encapsulat. Si el % d’oli és molt
elevat, la paret formada sera molt estreta 1 per tant la capsula sera menys estable

Agitaci6: L’agitacio durant I’emulsio €és un factor molt important, ja que ens permetra
controlar la mida de les capsules. S’ha observat que augmentant la velocitat d’agitacio
durant 1’emulsié, la mida de particula disminueix’. Un altre manera de controlar la mida
de capsules, és controlant el temps d’agitacio, un temps d’agitacid més elevat permetra
disminuir la mida de la capsula’.

3.3.2- Calculs relacionats amb les capsules

Els segiients calculs ens donen valors aproximats sobre les parets i el contingut de les
capsules. Alhora de fer els calculs considerem que tota la fase organica afegida queda
encapsulada i que tota I’amina 1 I’isocianat reaccionat formen part de la paret.

Massa total = isocianat + amina + oli total + aigua + emulsionant
Percentatge d’oli essencial

La formula permet calcular el percentatge d’oli vegetal encapsulat, en aquest cas 1’oli
AQ-15, sense tenir en compte 1’oli base utilitzat.

oli essencial

% oli essencial = 100

massa total

Percentatge capsula

En aquest cas la formula permet obtenir el percentatge en pes de les capsules formades,
tenint en compte el pes de la paret de la capsula i de la fase organica que conté.

oli total +isocianat+amina+(fragancia)

-100

% capsula =
massa total

11



Percentatge de paret

Amb aquest calcul s’obté el percentatge en pes de la suma de totes les parets de les
capsules respecte el pes total.

isocianat+amina

100

% paret =

massa total

Percentatge d’oli en capsula

En aquesta formula obtenim el percentatge d’oli encapsulat en cada capsula, sense tenir
en compte I’emulsionant i I’aigua que es consideren a I’exterior de la capsula.

isocianat+amina

100

% oli en capsula = — - - -
isocianat+amina+oli

3.4- Técniques instrumentals

3.4.1-FTIR

L’espectroscopia infraroja €s una técnica molt utilitzada actualment, ja que permet
analitzar un ventall molt ampli de mostres. Es poden analitzar mostres liquides,
solides,pastes,films i1 gasos entre d’altres.

L’espectroscopia infraroja és una tecnica basada en les vibracions dels atoms de la
molecula, que treballa per sota del rang del ultravioleta visible, aproximadament entre
10%i 10° J/mol. L espectre infraroig s’obté fent passar una radiacio infraroja a través de
la mostra 1 es determina la fraccid de radiacié absorbida fent un escombrat a diferents
freqliencies, normalment entre 400-4000 cm™ on es pot veure 1’energia de les vibracions
dels atoms®. En la figura 7 apareix una fotografia del instrument.

Cada atom te 3n graus de llibertat, per tant una molécula amb 3 atoms tindra 3n graus
de llibertat. Per predir els modes normals de vibracié d’una molecula s’ha de tenir en
compte els graus de llibertat 1 els modes de rotacio i1 translacio reflexats a la taula 1.

Figura 7:Fotografia del FTIR
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Taula 1: Modes de translacio rotacio i vibracio de les molécules.

Translacio 3 3
Rotacio 3 2
Vibracio 3n-6 3n-5

Un cop son coneguts els modes normals de vibracio, es coneixen el nimero de senyals
maximes que es podran veure al IR.

Existeixen diferents tipus de vibracions, esquemes 81 9.

— D — —
N~ H H H H
o=0 NV
e C C
Esquema 8: Tensio Esquema 9: Flexio

Quan es descriuen els moviments vibracionals de les molécules, es pot pensar com si
fossin dues masses puntuals unides per una molla, on les masses serien els atoms i la
molla I’enllag que els uneix. D’aquesta manera es pot fer un calcul utilitzant la llei de
Hook esquema 5.

1 p(mlm2)
21c mlm2

Esquema 10: Expressié matematica de la llei de Hook.

A partir de la llei de Hook podem concloure que:
1- Quan més fort és I’enllag més gran és la freqiiencia de vibracio.
2- La freqliencia augmenta en disminuir la massa atomica.

3- Els enllagos multiples absorbeixen a freqiiéncies més elevades.

En aquest treball s’ha utilitzat el FTIR per seguir la reaccio de polimeritzacié mirant la
disminuci6 del NCO que apareix a 2269 cm ', figura 8.

13
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Figura 8: Espectre IR del P-14 al inici i final de la reaccio.

3.4.2-Microscopi optic.

Per a I’estudi detallat de particules que no es poden veure per 1’ull huma és precisa I’us
d’instruments que permetin augmentar varies vegades la imatge de les estructures.
Existeixen dos tipus de microscopis que utilitzen la llum com a font d’energia per a
formar imatge augmentades; el microscopi fotonic simple o lupa i el microscopi fotonic
compost.

El microscopi simple consisteix en la utilitzacié d’una o mes lents convergents en un sol
sistema Optic. Depenent de la curvatura de la superficie de les lents, les imatges poden
ampliar-se 5,8,10,12,20 1 fins a 50 vegades.

El microscopi compost, que es el que s’utilitza actualment, permet un augment major
que els microscopi simple. Tallant cuidadosament les lents biconvexes, es van construir
els primers microscopis compostos. S’anomena microscopi compost perque es
produeixen dues imatges, la primera la fa 1’objectiu que projecta una primera imatge i
I’ocular, que amplia aquesta imatge projectada. La majoria de microscopis tenen
incorporats dos oculars que amplien la imatge per afavorir la visualitzacié’. En la figura
9 es poden veure les diferents part del microscopi Optic fotonic.

14



Figura 9: Parts del microscopi’. (1)ocular, 2 (tub),(3)capeal,(4)revolver,(5)objectiu,(6)platina,(7)pinces,(8)condensador,(9)font
lluminosa,(10)peu.(11)interruptor,(12)brag,(13)macrometric,(14)micrometric,(151 16),comandament per desplagar la
platina,(17)regulador d’intensitat

En aquest treball el microscopi, s’utilitza per a controlar la mida de les micel-les durant
I’emulsi6 abans d’afegir i ’amina i un cop a finalitzat la reaccid per a veure la mida de
les capsules. Tot i que es parli de mida de capsula, en el microscopi Optic, no es pot
diferenciar una micel-la d’una capsula, per tant un cop a acabat la reaccio, encara que
veiem capsules al optic, pot ser que aquestes siguin micel-les i en la posterior imatge del
microscopi electronic no es vegin capsules.

3.4.3- Microscopi electronic (SEM)

El SEM “Scanning Electron Microscope “ a diferencia del microscopi optic, permet
observar les mostres integres i en tres dimensions.

El fonament del SEM radica en que els electrons emesos per un catode de tungste
passen a traves d’una columna, a la qual se 1i a fet el buit, al voltant de 107 Torr. Per la
columna es fa passar un feix d’electrons , que passa per una serie de lents
electromagnetiques que van des de uns 25.000-50.000nm fins uns 10nm, es a dir el seu
diametre va disminuint gairebé fins a fer-se puntual, a la vegada que la intensitat del
corrent disminueix des de uns 10'* A fins a 10" — 10"?A. El feix de d’electrons
puntual, fa un escombrat per tota la mostra gracies a una serie de bobines situades a la
columna del instrument.

En Dinteracci6 del feix d’electrons amb la superficie, es produeixen -electrons
secundaris, que després de ser captats per un detector, es fan incidir sobre un
“scintillator”, on cada electr6 donara origen a varis fotons. Aquets fotons son dirigits a
un fotomultiplicador a traves d’un cand de llum, i un cop alla es formaran els
fotoelectrons que, a traves d’una série de dinodes amb un diferencial de potencials
creixent, es produiran una gran quantitat d’electrons secundaris, per tant s’aconsegueix
amplificar la corrent d’electrons inicial, o dit d’un altre manera s’amplia la informacid
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rebuda de la mostra. Els electrons secundaris després de passar per un
videoamplificador, son dirigits a un tub semblant a un oscil-loscopi de rajos catodics
(ORC) on es projectara la imatge®.

En aquest treball, el microscopi electronic, figura 10 s’utilitza al final del procediment,
quan ja s’ha consumit tot el NCO 1 per tant la reaccid ha finalitzat. La imatge del SEM
ens permetra veure si s’han format capsules. El SEM utilitzat esta connectat a un
ordinador on mitjancant un software i un teclat, es pot anar ampliant i enfocant la
imatge enregistrada.

Figura 10: Microscopi electronic.

3.4.4-Zetasizer

El potencial zeta es una manera de mesurar 1’estabilitat d’una particula en el medi que la
conté. Indica el potencial necessari per travessar la capa d’ions que envolta la particula
per a desestabilitzar-la. En la figura 11 apareix I’imatge del instrument.

Per a visualitzar I’atmosfera ionica que esta present al voltant del col-loide 1 explicar
com actuen les forces electriques de repulsid, s’utilitza el model de la doble capa. Es
possible entendre el model com una seqiiencia d’etapes que es desenvolupen al voltant
d’un coloide negatiu on els ions que neutralitzen les carregues son separats de cop.
Inicialment al voltant del col-loide negatiu, es dipositen alguns ions positius, els quals
formen una capa rigida a la superficie del col-loide, aquesta primera capa s’anomena
capa de Stern. Altres ions positius, encara son atrets per el colide negatiu, pero a la
vegada presenten repulsid per la capa de Stern, aquest equilibri dinamic forma el que
s’anomena la capa difusa. Al formar-se la capa difusa per ions positius, permet
I’aproximaci6 d’ions negatius tot i la repulsido que presenten als col-loides, formant-se
un nou equilibri. Els contraions de la capa de Stern i la capa difusa formen el que
s’anomena doble capa, on el gruix d’aquesta doble capa depen del tipus i concentracid
dels ions en la solucid.

El col-loide negatiu i la seva atmosfera carregada positivament produeixen un potencial
eleéctric relatiu a la soluci6 tenint un valor maxim en la superficie del coloide i que

16



disminueix gradualment amb la distancia. El punt on s’uneix la capa difusa amb la capa
de Stern, és on es troba el potencial que s’anomena potencial zeta’.

En aquest treball el potencial zeta s’utilitza per comprovar que no ha quedat amina
sense reaccionar, si quedes amina tindriem un potencial zeta positiu, en canvi nosaltres
esperem un resultat neutre.

Figura 11: Zetasizer.

4-Part experimental

4.1- Material

-Bal6 de 3 boques.
-Pipeta Pasteur.
-Vas de precipitats.
-Agitador magneétic.
-Agitador mecanic.
-Pala de mitja lluna.
-Balanga granataria.

4.2- Reactius

-Amina AM-B-40.

-Isocianats: 1-43, 1-73, 1-83.
-Emulsionant S-16.

-Oli AQ-15.

-Olis base: GR-80,GR-79,GR-77,GL-68.
-Fragancia OG-23.

-Aigua destil-lada.

-Antiespumant.

-Estabilitzant.

La fitxa de seguretat'® general dels isocianats es troba a les figura del annex A-6 i A-7
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4.3-Equipament

-FT-IR Nicolet IS10.

-Microscopi Optic equipat amb una camera.
-Microscopi elecotronic Hitachi SU1510.
-Zetasizer nanoseries.

4.4 - Procediment general

1-

10-

11-

Per a preparar la fase aquosa, s’afegeix en un bald de 3 boques 1I’emulsionant,
I’aigua destil-lada i 1 gota d’antiespumant. Un cop carregat el matras es posa a
agitar la fase aquosa al agitador mecanic equipat amb una pala de mitja lluna en
un bany de gel.

Per a la fase organica, s’afegeix I’oli base, 1’oli essencial i 1’isocianat
corresponent en un vas de precipitats. Es deixa agitant en un agitador magnétic
fins a que les fases siguin homogénies. L’ isocianat es toxic i per tant es
manipula a la vitrina i amb mascareta de proteccio.

Amb una agitaci6 de 700rpm s’afegeix la fase organica sobre la fase aquosa de
cop 1 es deixa agitant durant 10 minuts.

Es baixen les revolucions a 200 rpm, es comprova que hi hagi una bona emulsi6
1 es controla la mida de les micel-les al microscopi Optic. S’analitza el pH i es fa
un FT IR per comprovar que hi hagi NCO.

Es valora si la mida de les micel-les és la desitjada, per decidir si seguir
emulsionant o no.

Un cop assolida la mida de micel-la desitjada, s’afegeix I’amina a 200rpm gota a
gota. S’analitza el pH i es fa un control de la reaccio6 per FT IR.

Es canvia el bany de gel per un bany d’oli a 50°C i el deixem a 200 rpm.

Es deixa la reaccio fins que tot el isocianat a reaccionat.

Un cop finalitzada la reaccid es comprova per microscopia optica i per SEM si
s’han format capsules.

També es mesura el potencial zeta 1 es fa una aplicaci6 en un vidres per les
posteriors proves olfactives figures del annex A-1 fins A-5.

S’afegeix un estabilitzant per evitar que s’aglomerin les capsules.

4.5- Precedents

Aquest treball és la continuaci6 d’un estudi ja iniciat per a la encapsulacio de I’oli
essencial.

A Ecopol Tech porten treballant des de el 2008 en I’encapsulacio de diverses
substancies, principalment olis i fragancies per a diversos usos. Al congixer les
propietats de I’oli essencial que esta contingut en 1’oli AQ-15 i sabent que el problema
actual és que aquest oli es degrada amb facilitat va sorgir I’interés per encapsular-lo.
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4.5.1- Proves previes

El primer que es va provar, van ser I’encapsulacié de I’oli essencial AQ-15 al 30%,15%
1 10% en massa total. Degut a la elevada densitat i elevat Log P de I’oli AQ-15, no es
produia una bona emulsi6 i aquesta es trencava. Per tant es va creure oportu introduir un
altre oli menys dens, per a solubilitzar el AQ-15 i aixi poder obtenir una bona emulsio.
Buscant en fonts bibliografiques, no referenciades, degut a la confidencialitat del treball
es va obtenir la composicid aproximada de 1’oli AQ-15. Un cop coneguda la composicid
d’aquest, es van buscar olis de composici6 similar per a duu a terme posteriorment les
proves de solubilitat.

4.5.2- Proves de solubilitat

Un cop seleccionats els olis base, es van fer diverses proves de solubilitat amb 1’oli AQ-
15 1 posteriorment la solubilitat d’aquets amb diversos isocianats, ja que els isocianats
formaran part de la fase organica en la reacci6 i per tant també cal que siguin solubles
amb els olis.

Els olis i isocianats seleccionats per a duu a terme I’experimentacid sén els que es
troben reflectits a les taules 2 i 3

Taula 2: Olis emprats durant el treball Taula 3: Isocianats emprats.durant el treball.
GR-80
GR-79 43
GR-77 I-73
GL-68
AQ-15

4.5.3- Inici de ’estudi

Seguint el procediment descrit anteriorment, es va comengar a realitzar I’estudi.

Es va partir utilitzant les mateixes proporcions emprades en una encapsulacid similar ja
optimitzada la qual contenia una proporcié de 50% en massa d’oli essencial en oli base.
Durant el P-01 el qual contenia 5 g de AQ-15 i 5g d’oli base GR-77, es va trencar
I’emulsio 1 per tant no es va poder acabar el procediment. Es va continuar amb I’estudi
P-02 fins P-12 on es van comengar a utilitzar els diferents olis base 1 a variar la
proporcid de AQ-15 dissolt en els diferents olis base per aconseguir millorar I’emulsio.
Tot 1 obtenir varies vegades una bona emulsid, no es van obtenir capsules. Per intentar
obtenir capsules es va modificar la proporcié de NCO/NH,; itambé es van modificar els
isocianats, mantenint la mateixa amina en tots els casos. Tot i que en algun cas es va
detectar la preséncia de capsules al SEM, eren de mida molt petita i en baixa
concentracio.
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Les conclusions extretes d’aquesta part prévia, van ser, que a conseqiiencia de I’elevada
densitat 1 elevat Log P de I’oli AQ-15 era millor treballar en petites quantitats d’aquest,
ja que al posar una quantitat elevada d’oli AQ-15 I’emulsi6 es trencava. També es va
creure oportll buscar un nou isocianat més soluble en la fase organica.

4.6- Continuacio de I’estudi

En aquest treball es repren 1’estudi previ a partir del P-13. Es troba un isocianat nou [-83
1 es comprova la seva solubilitat en la fase organica i per tan es procedeix a reprendre
I’estudi amb el I-83 mantenint les proporcions de recomanades en I’estudi previ.

4.6.1- Procediment P-13

1-

Primer es va preparar la fase aquosa. En un bald de 3 boques es van afegir
10.04g d’una soluci6 al 10% d’emulsionant, 9.48g d’aigua destil-lada i 1 gota
d’antiespumant. Un cop carregat el bald, es va fer passar per la boca central la
pala de mitja lluna i es va acoblar al agitador mecanic subjectant el bal6 amb una
pinga figura 12. Cal deixar la pala ven alineada amb I’agitador i procurar que no
toqui al fons del bald per evitar que el sistema quedi tensionat. Un cop esta ben
fet el muntatge, es posa el bald en un bany de gel figura 13 per a disminuir la
reaccio entre 1’isocianat i 1’aigua abans d’afegir 1’amina.

dl»

Figura 12: Muntatge de la fase aquosa. Figura 13: Bany de gel

b S

Per a la fase organica es van afegir 10.33g d’oli base GR-80, 1.22g d’oli AQ-15
que ¢és el que conté I’oli essencial i 0.6g d’isocianat I-83, en un vas de
precipitats. Es va deixa agitant en un agitador magnétic fins a que les fases van
ser homogenies. L’ isocianat €s toxic 1 per tant es va manipular a la vitrina, amb
guants i amb mascareta de proteccid de gasos.
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Tots els components de la fase organica van ser pesats amb un excés aproximat
del 3.4% ,ja que és dificil extreure tota la fase organica del vas de precipitats.

Taula4: Diferencia entre grams pesat i grams teorics.

AQ-16 1.18 1.22 3.4
GR-80 10 10.33 3.4
GR-79 0.5 0.52 3.4

3- Amb una agitacido de 700rpm s’afegeix la fase organica sobre la fase aquosa el
més rapid possible i1 es deixa agitant durant 10 minuts. Com que es va preparar
fase organica en excés, es va pesar per diferencia 11.68g de fase organica dels
12.07g preparats. El sobrant es va llengar a una solucid neutralitzadora, ja que
contenia isocianat.

4- Un cop passats els 10 minuts d’emulsio, es van baixar les revolucions a 200
rpm, es va comprovar que hi hagués una bona emulsio i s’analitza el pH. Es va
observar que 1’emulsi6 era d’un color blanquinés. Tot seguit es va comprovar la
mida de micel-la al microscopi optic figura 14 i seguidament es va prendre
mostra pel IR per verificar la preséncia de NCO a 2269 cm’™ figura 15. A la taula
5 estan reflectits el pH i la mida de micel-la obtingut.

Figura 14: Imatge de ’emulsio enregistrada per el microscopi optic
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Figura 15: Espectre infraroig de la mostra P-13 abans d’afegir |’amina.

Taula 5: Mida de micel-la i pH analitzats en el P-13.

pH  Midamicel-la |

5.61  10-16

Com que la mida de la particula va ser la desitjada no es va deixar més temps
agitant.

Un cop assolida la mida de micel-la desitjada, es van afegir 1.75g d’amina a
200rpm gota a gota. Altre cop es va prendre mostra per IR i es va fer el control
de pH. Després d’afegir ’amina el pH va augmentar fins a 10.39. Un cop
afegida 1’amina, la solucio6 va passar d’un color blanquinds a beix, figura 161 17.

Figura 16: Fotografia de I’emulsi6 abans d’afegir Figura 17: Fotografia de I’emulsio després d’afegir
I’amina. I’amina..

Un cop afegida tota I’amina es va canviar el bany de gel per un bany d’oli a
50°C escalfat per una placa calefactora amb sonda de temperatura mantenint
’agitacio a 200rpm.
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8- Es van fer diversos controls de pH i NCO acabar reflectits en la taula 6 fins que

la reaccié va i en la figura 18 es pot veure la disminuci6 de la banda de NCO en
I’espectre IR.

Taula 6: Control de pH i NCO en la mostra durant la reaccio.

0 10.39 Si.
4 7.99 Si.
20 7.71 No.

338 srERE R LSS

§oR

70
4000 3500 3000 2500 2000 1500 1000 S00
YWaemmmbers (on-1)

Figura 18: Espectres infraroig on es veu la reduccié de NCO al llarg del temps després d’afegir I’amina.

9- Un cop finalitzada la reaccié es va comprovar la mida de les micel-les per

microscopia optica figura 19 i la preséncia 1 mida de capsules per microscopia
electronica (SEM) figura 20.

¢ <

o e

Y \N
- (o O
>
Figura 19: Imatge de les capsules del P-13 Figura 20: Imatge de les capsules del P-13 enregistrada pel
enregistrada pel microscopi optic. microscopi electronic
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4.6.2- Canvis realitzats del P-14 fins al P-31

A continuacid, estan descrits els canvis més significatius fets en els posteriors
procediments, perd sense entrar en detall en la descripcioé del meétode, ja que en tots els
casos van ser similars al ja descrit en 1’apartat anterior. En la Taula A-1 del annex es
troba la taula resum de tots els procediments.

P-14
Respecte la P-13 nomes es modifica la velocitat d’agitaci6 al afegir 1’amina de 200rpm
a 500rpm.

P-15

Es torna a utilitzar la velocitat d’agitacié de 200rpm al afegir I’amina.

S’augmenta la quantitat d’oli essencial AQ-15 a 2 g, reduint la quantitat d’oli base GR-
80 a 9.18g per a mantenir la quantitat d’oli en capsula.

P-16
Es disminueix AQ-15 1.5g i GR-80 s’augmenta fins a 9.68g, mantenint els 11.18g d’oli
encapsulat.

P-17
Es repeteixen les condicions de la P-13 i se li afegeixen 0.59g de fragancia OG-23.

P-18
Es repeteixen les condicions de la P-16 canviant I’isocianat 1-83 per el 1-43.

P-19.

Es manté I’ isocianat 1-43.

Es redueix la quantitat de GR-80 a 9.10g 1 s’afegeixen 0.58g de fragancia OG-23
mantenint I’oli essencial a 1.5g.

P-20
Es fa una prova d’encapsulaciéo de I’oli base GR-80 sense oli essencial amb [-83 i
I’amina AM-B-40.

P-21
S’intenta encapsular GR-80 amb OG-23 mantenint fixa la quantitat d’oli total.

P-22
Es prova d’encapsular 1.15g d’oli essencial 1 9.85g canviant 1’oli base per GR-77.

P-23
Es segueix utilitzant 1’oli base GR-77.
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Es redueix I’oli essencial a 0.58g mantenint el GR-77 a 9.85g 1 s’afegeixen 0.57g de la
fragancia.

P-24

S’augmenta la quantitat d’oli essencial a 0.8g i es redueix la de fragancia a 0.35g
mantenint la quantitat d’oli base GR-77.

També¢ s’augmenta la velocitat d’agitacié durant I’emulsio a 850rpm.

S’afegeix 1.36g d’estabilitzant.

P-25

Es manté la mateixa proporcio de reactius.

Es manté la velocitat d’agitacié a 850rpm durant 1’emulsi6é perd s’augmenta el temps
d’agitaci6 fins a 20 min.

P-26

Es mant¢ la mateixa proporcid de reactius.

Es manté la velocitat d’agitacié durant I’emulsio a 850rpm i el temps de 20 minuts.
S’augmenta la quantitat d’emulsionant de 10g a 12.5g.

P-27
Es disminueix I’emulsionant de 12.5g a 11g.

P-28
Es manté I’emulsionant a 11g i es disminueix el temps d’agitacié de 20 min a 15 min.

P-28rep
Repetim el procediment P-28.

P-29
S’augmenta I’emulsionant a 12 g mantenint els 15 min d’agitacio 1 les 850rpm.

P-30

Es disminueix el ’emulsionant a 10g, I’agitaci6 continua a 850rpm pero es disminueix
el temps d’agitacié a 10min.

5- Resultats i discussio

5.1- Procediment P-13
En el procediment P-13 1’ introducci6 del nou isocianat I-83 va donar bon resultat ja que

es van aconseguir capsules bastant ben definides d’entre 10-20 um perd bastant
aglomerades. Per tant es va decidir seguir treballant amb aquest isocianat.
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5.2- Disminuir I’aglomeracié P-14

En un article *es va trobar que disminuint la velocitat d’agitacié 5 minuts després
d’afegir I’amina i no abans, contribuia a una menor aglomeraci6 de les capsules. Aixo
es va provar a la P-14 perd no es van veure canvis significatius, figura 21 1 per tant es va
retornar amb el procediment standard.

SU1510 5,00KV.A7 Omm x550 SE. 5/18/20 488
Figura 21: Imatge enregistrada pel SEM del P-14.

5.3- Augmentar la quantitat de AQ-15. Procediments P-15 i P-16

L’oli essencial que es vol encapsular te varies aplicacions, entre elles la de repel-lent de
mosquits, per tant, un cop encapsulat 1’oli essencial, el seglient pas era augmentar la
concentraci6 d’aquest dins de la capsula per a millorar les propietats del producte final.
Es va aconseguir passar d’un 3% en massa del total d’oli a un 6% pero les emulsions no
van ser del tot bones ja que quedaven petites particules provinents de 1’oli essencial mal
dissoltes. La P-15 va donar una mida de capsula de 15-20 pm figura 22 i la P-16 entre
20-25um figura 23.

Tot i aconseguir capsules, I’emulsié no era del tot bona i quedaven particules provinents
de I’oli AQ-15 i per tant es va decidir tornar a treballar utilitzant 1.18g d’oli.

Figura 22: Imatge enregitrada pel SEM del P-15. Figura 23: Imatge enregistrada pel SEM del P-16

5.4- Encapsular oli essencial AQ-15 afegint fragancia. Procediments P-17 al P-23
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5.4.1- Procediment P-17

Una de les queixes més freqiients dels usuaris d’aquest oli, és la seva olor, €és per aixo
que es va continuar 1’estudi, intentant encapsular 1’oli essencial AQ-15 conjuntament
amb la fragancia OG-23. Es va comengar en la P-17 introduint un 1.76% en massa de
fragancia mantenint la massa total d’oli essencial, oli base 1 isocianat constant respecte
el P-16. Durant I’emulsi6 es van aconseguir micel-les de 10-15um, i a la prova de
I’0ptic final, es va observar una mida de particula de 10-20 um figura 24. Es va intentar
comprovar 1’existéncia de capsules al SEM, pero es va observar massa fase organica 1
no es veia amb claredat les capsules figura 25.

Tot i que I’emulsi6 era forca bona, es va detectar I’aparici6 de particules durant 1’analisi
de pH, ja que durant aquest I’agitacié s’ha d’interrompre.

O

Figura 24: Imatge enregistrada pel microscopi optic del P-17 Figura 25: Imatge enregitrada pel SEM del P-17.

P \4 ol

5.4.2- Proves amb el 1-43, procediments P-18 i P-19

Al afegir la fragancia, I’encapsulacié no va ser bona. El primer canvi que es va fer en la
P-18, va ser canviar I’isocianat I-83 per el I-43. Abans de fer la prova amb la fragancia,
calia comprovar si aquest isocianat era capac¢ d’encapsular utilitzant el mateix
procediment que havia funcionat per al [-83.

Tot 1 que al microscopi Optic es va aconseguir observar particules, aquestes eren molt
polidisperses, d’entre 4-30 um figura 26. Després es va portar una mostra al SEM, pero
no es van observar capsules figura 27.

Figura 26: Micel-les del P-18 enregistrades pel microscopi Figura 27: Imatge enregistrada pel SEM del P- 18.
optic.
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Tot 1 no aconseguir encapsular amb el [-43, es decideix fer un altre prova en amb el
mateix isocianat, perd ara afegint la fragancia.

La introducci6 de la fragancia no va donar resultats positius, ja que tampoc
s’aconsegueix encapsular.

5.4.3- Proves amb P’oli base GR-80

Observem que I’isocianat 1-43 no dona bons resultats d’encapsulacié 1 per tant es
decideix tornar a utilitzar el I-83.

Per veure la compatibilitat de la fragancia amb 1’oli base GR-80, que es el s’ha utilitzat
en els procediments anteriors, es fan dues proves P-20 i P-21.

Primer es fa 1’encapsulacié del GR-80 sense oli essencial ni fragancia, la qual dona una
encapsulacié amb una mida de 8 pm figura 28 i a continuacio, en la P-21 es prova
d’encapsular el GR-80 amb fragancia. Es dubtosa I’existéncia de capsules i en el cas
que ho fossin, serien de mida molt petita, de I’orde de 2 pm, figura 29.

e ) J e & - e
SU510 5.00kV' 16.:3mmigabok & 50 -
Figura 28: Imatge enregistrada pel SEM del P-21 Figura 29: Imatge enregistrada pel Sem del P-22.

5.4.4- Canvi de I’oli base GR-80 per GR-79

Després de realitzar les proves amb 1’oli base GR-80, s’observa que quan s’introdueix la
fragancia I’efectivitat de 1’encapsulacio disminueix, per tant es decideix canviar 1’oli
base.

Es procedeix a canviar 1’oli base GR-80 per GR-79.

Primer es fa una prova a part per estudiar el comportament de I’oli GR-79 on
s’aconsegueix encapsular 1’oli GR-79 sense AQ-15 ni fragancia. S’aconsegueixen
capsules molt homogenies i ben definides d’una mida entre 4-6 um figura 30.
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SU1510 5.00kV. 16.5mm x300 SE‘6/7/2017 00:14

Figura 30: Imatge enregistrada pel SEM on es veuen
capsules de GR-79 sense AQ-15 ni fragancia.

El resultat obtingut és molt positiu, per tant en el P-22 es procedeix a encapsular 1’oli
essencial AQ-15 en aquest oli base i el ja anomenat isocianat [-83 i1 s’aconsegueixen
capsules de 20 um ben definides.

Tot i haver reduit la quantitat de AQ-15, I’emulsié no es del tot nitida quan s’analitza el
pH ja que segueixen apareixen particules enganxades a la paret del balo, per tant a partir
d’aquest moment es decideix no analitzar el pH fins a les 3 hores de reaccid, per
afavorir ’estabilitat de I’emulsi6 1 reduir lleugerament el contingut de AQ-15.

Després d’obtenir bons resultats en les proves anteriors, es procedeix en la P-23 a
introduir la fragancia OG-23.

Per primera vegada s’aconsegueix encapsular de forma clara 1’oli essencial, 1’oli base i
la fragancia.

Tot 1 que al microscopi optic es van observar micel-les de 10-15 um figura 31 el SEM
va donar una mida de capsula de 40 pm, figura 32. Com que aquest cop s’han
aconseguit capsules, al finalitzar la reaccid s’afegeix un estabilitzant, per evitar
I’aglomeraci6 de les capsules en el temps.

SU1510 5.00KV 16.0mm x90 SE 6/9/2017.08:48

Figura 31: Imatge enregitrada pel microscopi optic del Figura 32: Imatge enregistrada pel SEM del P-23.
del P-23.
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5.5- Disminuci6 de la mida de les capsules

Per a is cosmetic, es demana una mida de particula entre 10 - 15 um, per tant es va tenir
que canviar el procediment per aconseguir la mida desitjada.

En la P-24 es va augmentar la velocitat d’agitaci6 durant I’emulsi6 de 700rpm a
850rpm, ja que aixd permet reduir la mida de micel-la’. Al microscopi Optic durant
I’emulsid, s’aconsegueix reduir la mida de la micel-la ja que s’observen micel-les per
sota de 12 um, pero al producte final s’observen poques micel-les d’'una mida entre 8-11
um figura 33, tot 1 aixo al SEM s’observen capsules de 20-30 pm figura 34.
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Figura 33: Imatge enregistrada pel microscopi optic del Figura 34: Imatge enregistrada pel SEM del P-24.
P-24.

En el P-24 no es va aconseguir reduir gaire la mida de les capsules, per tant en el P-25
es continua intentant reduir la mida, ara mantenint la velocitat d’agitacié a 850rpm i
augmentant el temps d’agitacié de 10 a 20 min.

En aquest cas, al microscopi optic es varen veure dues mides diferents, de 4 -10 um
figura 35 abans de 1’adici6 de ’amina i de 20-30 pm figura 36 al finalitzar la reaccid. Al
SEM, la mida de la capsula mesurada va ser de 40 pm.

y OO0 ' o o9
Figura 35: Imatge enregistrada pel microscopi optic abans Figura 36: Imatge enregistrada pel microscopi optic després
d’afegir ’amina durant el P-25. d’afegir I’amina durant el P-25.

Durant el P-24 i P-25 , es va observar que modificant les condicions d’agitacié no
s’aconseguia modificar la mida de les particules per tant en el P-26 es va provar
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d’augmentar la quantitat d’emulsionant de 10g a 12.5g, ja que la formaci6 de les
microcapsules esta molt lligada al tipus d’emulsionant que es fa servir i a la quantitat
d’aquest. No nomes te a veure amb el diametre de les capsules sin6 que també
contribueix en 1’estabilitzacié de la dispersié de les micel-les o capsules un cop
formades”. Per tant a major quantitat d’emulsionant, es disminuira la mida de les
particules 1 augmentara 1’estabilitzacié de la dispersio.

També, es va mantenir les 850rpm 1 els 20 minuts d’agitacié. En aquest cas, es va
aconseguir reduir la mida de la capsula considerablement. Tant en el microscopi Optic
com al microscopi electronic (SEM), es van observar capsules d’entre 3-4pm ben
definides figures 37 i 38.
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Figura 37: Imatge enregistrada pel microscopi optic del Figura 38: Imatge enregistrada pel SEM del P-26.
P-26.

5.6- Augment de la mida de les capsules

Com ja s’havia comentat anteriorment la mida de particula que es desitja esta entre 10-
15um, per tant encara feia falta ajustar la mida, ja que ara era massa petita.

En el P-27 es va reduir ’emulsionant de 12.5g a 11g mantenint les mateixes condicions
del P-26.

En aquest cas es va obtenir una mida de capsula de 1-3 pm pero no gaire ben definides,
figura 39.

Figura 39: Imatge enregistrada pel SEM del P-27.
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Disminuir ’emulsionant no va ser suficient en el P-27 per augmentar la mida de
particula, es per aixd que en el P-28 es va provar de baixar el temps d’agitaci6 de 20 a
15 min. Per tant en aquest moment s’estava emulsionant amb: 11g d’emulsionant,
850rpm i 15 minuts d’agitacio.

En el optic es va observar una mida de particula al final de la reaccié de 25-30pum, perd
quan es va observar la imatge del SEM no es van veure capsules.

5.7- Valoracioé de ’encapsulacié negativa

Des del P-23 fins al P-27 s’han obtingut encapsulacions d’oli essencial AQ-15, dissolt
en ’oli base GR-79 i fragancia. Durant aquets procediments, s’ha treballat a 700rpm i
850rpm en I’emulsio, i s’ha treballat en temps d’emulsi6 de 10 i 20 minuts, i en
concentracions d’emulsionant que variaven entre 10 i 12,5g. A la taula 8es veuen
reflectits els canvis comentats. Es va decidir repetir el P-28, per descartar la possibilitat
d’un possible error durant el procediment, pero altre cop no es va poder encapsular.

Per descartar la possibilitat de que les capsules estiguessin tapades per I’emulsionant, es
va fer una dialisi per intentar separa les capsules de I’emulsionant.

Taula 7: Canvis en els procediments P-23 fins P-30.

P-23 0.58 0.57 10 700 10 40
P-24 0.80 0.35 10 850 10 20-30
P-25 0.80 0.35 10 850 20 40
P-26 0.80 0.35 12.5 850 20 3-4
P-27 0.80 0.35 11 850 20 1-3
P-28 0.80 0.35 11 850 15 No
P-28rep 0.80 0.35 11 850 15 No
P-29 0.80 0.35 12 700 10 No
P-30 0.80 0.35 10 850 10 No

En condicions similars, el procediment va deixar de donar encapsulacions positives, i
aixo va fer valorar la possibilitat de que algun reactiu no estigues en bon estat taula 9.

Taula 9: Possibles reactius en mal estat.

Amina AM-B-40.
Isocianat 1-83.

Emulsionant S-16.

Oli AQ-15.
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AM-B-40: La mateixa amina s’utilitza en diferents encapsulacions similars a la
realitzada i no estava donant problemes, per tant es va descartar.

Isocianat 1-83: Els isocianats, poden reaccionar amb 1’aigua de I’ambient i per tant
podria haver perdut reactivitat i en aquell moment nomes s’utilitzava per 1’encapsulacio6
de AQ-15. Es va fer una tritiacié per determinaci6 el % de NCO i comparar-lo amb el
tedric. Aquesta prova tamb¢ va descartar el mal estat del [-83.

S-16: L’emulsionant s’havia preparat feia pocs dies, i també¢ s’utilitza en encapsulacions
similars funcionant correctament, per tant també es va descartar com a possible causa.
Oli AQ-15: Era un candidat ferm per a ser el causant del problema, ja que quedava molt
poca mostra i era molt probable que presentes particules que estiguessin trencant les
capsules, o que dificultessin I’encapsulacid. Aquest oli és molt dens i opac, i no era
possible veure 1’existéncia d’aquestes particules.

Per assegurar que no fos error del procediment, es van fer dues proves extra, la P-29 1 la
P-30. En el P-29 es restablir la velocitat i el temps d’agitaciéo de 700rpm 1 10 minuts 1 el
la P-30 es van repetir les condicions de la P-24, perdo cap de les dues va donar
encapsulacio.

El més probable era que 1’oli AQ-15 presentes particules en suspensié i aixo dificultes
I’encapsulacié d’aquest, per tant es va decidir esperar a obtenir una nova mostra.
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6-Conclusions

Polyurea microcapsules containing essential oil were prepared by interfacial
polymerization using [-83 isocyanate and AM-B-40 amine. The microencapsulated
essential oil has antibacterial and insecticide applications. The essential oil was
encapsulated mixed with two different vegetable oils. One of these oils has presented
problems when a fragrance was added to the mixture, therefore the essential oil with
fragrance was only encapsulated with one of these oils. Furthermore, when the
fragrance was added, the microcapsules size was increased. The microcapsules size was
reduced from 40um to 3um increasing the emulsifier content.

34



7-Bibliografia

[10]

Stashenko, E. E, Aceites Esenciales, 1* edicid, Santander, 2009,13-16.

Mittal, V., Encapsulation Nanotechnologies, Scrivener Publishing Wiley: Abu
Dhabi, 2013,137-167.

Siddhan, P.; Jassal, M.; Agrawal, A. Core Content And Stability Of n-
Octadecane Containing Polyurea Microencapsules Produced By Interfacial
Polymerization. Journal of Applied Polymer Science 2007, 106, 786-792.

Cho, J.; Kwon, A.; Cho, C. Microencapsulation Of Octadecane As A Phase-
Change Material By Interfacial Polymerization In An Emulsion System. Colloid
and Polymer Science 2002, 280, 260-266.

Peihong Ni; Mingzu Zhang; Nianxi Yan. Effect Of Operating Variables And
Monomers On The Formation Of Polyurea Microcapsules. Journal of Membrane
Science 1995, 103, 51-55.

Stuart, B. Infrared Spectroscopy: Fundamentals And Applications. Analytical
Techniques in the Sciences 2004.

Montalvo C. Microscopia 2009, 1-18.

Principios basicos del microscopio electronico de
barrido;https://dialnet.unirioja.es/servlet/articulo?codigo=3893587 (accessed Jul
13,2017).

Potencial Z https://prezi.com/eglh9qunwmpt/potencial-z/ (accessed Jul 13,
2017).

Instituto Nacional de Seguridad e Higiene en el Trabajo (INSHT)

http://www.insht.es/InshtWeb/Contenidos/Documentacion/FichasTecnicas/FISQ
/Ficheros/201a300/nspn0278.pdf (accessed Jul 13, 2017).

35



8-Annex

8.1-Annex 1

En les figures que es mostren a continuacio es poden veure les aplicacions al vidre de
les diferents mostres les quals se’ls hi han fet proves olfactives.

Les mostres que tenien fragancia encapsulada, mantenien 1’olor durant més temps que
les mostres preses durant I’emulsid, per tant previes a I’encapsulacio.

Figura A-1: Aplicacions vidre 15/06/2017.

Figura A-2: Aplicacions vidre 16/06/2017.

Figura A-3: Aplicacions vidre 21/06/2017



Figura A-4: Aplicacions vidre 22/06/2017.

Figura A-5: Aplicacions vidre 05/07/2017.

8.2-Annex 2
Fitxa de seguritat del diisocianat d’ hexametile.

No és I’isocianat utilitzat durant el treball ja que aquest és confidencial, pero les
mesures de seguretat son similars.
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8.3-Annex 3

Taula A-1: Canvis realitzats durant el treball.

Procediment Oli AQ- Fragancia Emulsionant Emulsi6 Optic SEM

15 % massa % massa final  final
% massa
total
P-13 3.61 0 3.06 bona 15 10-15
P-14 3.61 0 3.06 bona 15 10-20
P-15 6.11 0 3.06 Presenta 12 no
particules
P-16 4.58 0 3.06 Presenta 20 20-25
particules
P-17 3.53 1.76 2.99 Presenta 40 no
particules
P-18 4.58 0 3.05 Presenta  4-30 no
particules
P-19 4.58 1.76 3.05 Presenta 15 no
particules
P-20 0 0 3.06 bona 15-20 8
pP-21 0 1.08 3.08 bona 8-20 no
p-22 3.53 0 3.07 Presenta  12-20 20
particules
P-23 1.77 1.76 3.07 bona 15-20 40
P-24 2.46 1.08 3.07 bona 8-11 20-30
P-25 2.46 1.08 3.07 bona 20-30 40
P-26 2.44 1.07 3.81 bona 3-4 34
p-27 2.45 1.07 3.37 bona 4-6 3
P-28 2.45 1.07 3.37 bona No No
P-28rep 2.45 1.07 3.37 bona No No
P-29 2.44 1.07 3.66 bona No No
P-30 2.46 1.08 3.07 bona No No




